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Abstract / Izvlecek
lzvlecek: Cilj raziskave je bil pripraviti razlicne tipe premazov na osnovi naravnih barvil, pridobljenih iz invazivnih
tujerodnih rastlin ter iz ostankov proizvodnje papirja. Kot vir barvil smo uporabili ekstrakte iz octovca, japonskega
dresnika, Zlezave nedotike ter kanadske in orjaske zlate rozge. Podlaga za premaze sta bila les velikega pajesena in
les navadnega divjega kostanja. Premaze smo opazovali vizualno, hidrofobnost premazanih povrsin pa ugotavljali z
metodo merjenja sticnih kotov kapljic vode. Poleg prozornih in rjavo obarvanih premazov smo dosegli tudi intenzivna
obarvanja, od rdece, rumene, zelene, rjave do vijolicne barve. S kombinacijo razlicnih komponent so se spreminjale
hidrofobne lastnosti premazanih povrsin. Uspelo nam je pridobiti premaz z izrazito hidrofobnostjo, in sicer iz kombi-
nacije ekstrakta iz cvetov orjaske zlate rozge in 3-(trietoksisilil)propil izocianata.

V okviru raziskave je bil razvit postopek za pripravo barvnih ter transparentnih hidrofobnih premazov. S prisotnimi
razlicnimi silanskimi molekulami in z aplikacijo premazov na povrsine lesov smo tako spremenili njihov izgled in izbolj-
sali njihovo hidrofobnost.

Kljucne besede: Invazivne tujerodne rastline, naravna barvila, japonski dresnik, octovec, Zlezava nedotika, kanadska
zlata rozga, orjaska zlata rozga

Abstract: The aim of the study was to produce different types of coatings based on natural dyes obtained from in-
vasive alien plant species and residues after paper production. As a source of dye we used extracts of Rhus typhina,
Japanese knotweed, Himalayan balsam and Canadian and giant goldenrod. The substrates for the application of the
coating were the wood of the tree of heaven and the wood of the horse chestnut. The coatings were observed visual-
ly, and the hydrophobicity of the coated surfaces was determined by measuring the contact angles of water droplets.
In addition to the transparent and brown coloured coatings, we also achieved intense red, yellow, green, and brown
and purple colourings. With a combination of different components, the hydrophobic properties of the coated surfac-
es varied. By combining an extract of giant goldenrod flowers and 3-(triethoxysilyl)propyl isocyanate, we succeeded
in producing a coating with pronounced hydrophobicity.

A process for the production of coloured and transparent hydrophobic coatings was developed in this research.
Through the presence of various silane-containing molecules and the application of the coating to wooden surfaces,
we changed their appearance and improved their hydrophobicity.

Keywords: Invasive alien plants, natural dyes, Japanese knotweed, staghorn sumac, Himalayan balsam, Canadian
goldenrod, giant goldenrod

1 UuUvoD
1 INTRODUCTION

ljanju ne uporabljamo surovin, ki lahko predstavljajo
vir hrane. Z izkoris¢anjem surovin ne smemo nega-

V danasnjem ¢asu se vse ve¢ pozornosti usmer-
ja k pridobivanju materialov, spojin in uporabnih
kemikalij iz naravnih virov. Pri izkoris¢anju naravnih
virov je potrebno upostevati, da pri njihovem izrab-
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tivno vplivati na ekosisteme. Prav tako moramo rav-
nati trajnostno in zagotavljati, da izkoris¢en material
stalno zagotavlja potreben vir rastlinske biomase v
naravi. Invazivne tujerodne rastline (ITR) so rastline,
ki so vnesene na dolo¢eno obmocdje, kjer prej niso
uspevale. Vnesene so lahko s ¢lovekovim posrednim
ali neposrednim vplivom. S svojim razras¢anjem in
razmnozevanjem povzrocajo gospodarsko skodo, so
Skodljive za zdravije ljudi, prav tako pa povzrocajo Sko-
do v naravi. Znano je, da ogrozajo habitate, so vzrok
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za upad biodiverzitete in tudi za rusenje ravnovesij
v ekosistemih (Kumar Rai & Singh, 2020). ITR vedno
vecji problem postajajo tudi v Sloveniji in jih je zato
na doloc¢enih obmocjih potrebno nacrtno odstranje-
vati (Strgulc-Krajsek et al., 2016). Kot taksne pred-
stavljajo dober vir biomase z uporabno vrednostjo.
S to tematiko se srecujejo raziskovalci na projektu
APPLAUSE (https://www.ljubljana.si/sl/moja-ljublja-
na/applause/). V okviru nase raziskave smo se osre-
dotodili na naslednje tujerodne in invazivne rastline:
octovec (Rhus typhina L.) / ang. staghorn sumac,
japonski dresnik (Fallopia japonica (Houtt.) Ronse
Decr.) / angl. japanese knotweed, Zlezava nedotika
(Impatiens glandulifera Royle.) / angl. Himalayan
balsam, kanadska zlata rozga (Solidago canadensis
L.) / angl. Canadian goldenrod ter orjaska zlata rozga
(Solidago gigantea L.) / angl. Giant goldenrod.
Biomaso v sploSnem sestavljajo celuloza, he-
miceluloza, lignin ter sekundarni metaboliti, kot so
jedrovinske snovi, ekstraktivi, creslovine, tanini itd.
Delez posameznih podenot je odvisen tako od ra-
stlinskega materiala kot tudi od rastlinske vrste. S
procesom delignifikacije se iz biomase pridobijo ce-
lulozna vlakna, ki so uporabna za proizvodnjo papir-
ja. Tekom delignifikacije pa, kot odpadni material,
nastaja tudi ligninska luznica. Le-ta je sestavljena v
vecini iz lignina in sladkorjev. Lignin je makromole-
kula, ki predstavlja edini trajnostni vir aromatov v
naravi, sladkorji pa se lahko uporabijo za mikrobi-
olosko pretvorbo do polihidroksialkanoatov (PHA)
(Bugnicourt et al., 2014; Klapiszewski et al., 2018).
Sekundarni metaboliti so prav tako pomemben del
biomase, ki med drugim predstavljajo vir razli¢nih
strukturnih tipov naravnih barvil. V zadnjem casu
vse bolj naras¢a zanimanje za uporabo naravnih
produktov. Mednje spadajo tudi naravna barvila,

ki so vse bolj zazelena, saj so okolju prijazna, bio-
razgradljiva in enostavna za uporabo. Rastlinska
barvila so enostavno dostopna iz razlicnih delov
biomase. Uporabna so v stevilnih panogah, kot so
barvanje tekstilnega materiala ter v prehrambni,
farmacevtski in kozmeti¢ni industriji (Nambela et
al., 2020; Yusuf et al., 2017).

Japonski dresnik predstavlja bogat vir antra-
kinonskega derivata emodina, ki je biolosko aktiv-
na spojina ter naravno rumeno barvilo (Bechtold,
2009). Za antrakinone je znacilno, da so v osnovni
obliki obarvani rumeno, s kemijsko modifikacijo pa
lahko vplivamo na njihovo obarvanost ter na kemij-
ske in fizikalne lastnosti (Gordon & Gregory, 1987).
Cvetovi domorodne zlate rozge vsebujejo rumeno
flavonoidno barvilo kvercetin, ki je biolosko po-
membna spojina (Toiu et al., 2019). S kemijsko modi-
fikacijo njegove strukture lahko nacrtno vplivamo na
njegove lastnosti in obarvanost (Castafieda-Ovando
et al., 2009; Flamini et al., 2013). Barvilo v temno
rdecih plodovih octovca je antocianskega tipa (Wang
& Zhu, 2017; Wu et al., 2013). Manj pa je znanega o
vsebnosti flavonoidov v cvetovih Zlezave nedotike. V
cvetovih iz rodu Impatiens je pestra mesanica flavo-
noidov, antocianinov, kumarinov in kinonov, ki obar-
vajo cvetne liste vijoli¢no (Vieira et al., 2016).

Modifikacija povrsin naravnih materialov, kot je
na primer les, je zaZelena z vidika zasc¢ite materiala
pred zunanjimi vplivi, z vidika spreminjanja izgleda,
izboljSanja njihovih lastnosti ter tudi zaradi moZnos-
ti dodatnega vnosa novih funkcionalnosti. Za do-
datke, ki tvorijo premaze silanskega tipa, je znacil-
no, da se lahko dobro veZejo na razlicne materiale.
Naknadna vezava naravnih barvil iz invazivnih tuje-
rodnih rastlin na les predstavlja novo podrocje nji-
hove uporabe. Organo-silanski dodatki so zanimivi

Slika 1. Invazivne tujerodne rastline (od leve proti desni: octovec, japonski dresnik, Zlezava nedotika,
kanadska zlata rozga, orjaska zlata rozga) (Strgulc-Krajsek et al., 2016).

Figure 1. Invasive alien plants (left to right: staghorn sumac, Japanese knotweed, Himalayan balsam, Ca-
nadian goldenrod and giant goldenrod).
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Slika 2. Struktura emodina (A, japonski dresnik), kvercetina (B, zlata rozga) in antocianina (C, octovec).
Figure 2. Structure of emodine (A, Japanese knotweed), quercetin (B, Canadian goldenrod,) and anthocyi-

nin (C, staghorn sumac).

zaradi moznosti izboljSanja lastnosti premazom ter
moznosti vkljuCitve dodatnih funkcionalnosti, kot
je na primer hidrofobnost. Organo-silanski premazi
omogocajo naknadno vezavo ekstraktivov, lignina
ter tudi polihidroksialkanoatov, ki se lahko pridobijo
z mikrobiolosko pretvorbo sladkorjevy, ki so (tako kot
lignin), odpadek pri proizvodnji papirja. Njihove last-
nosti omogocajo pripravo kakovostnih premazov za
zascito pred mikroorganizmi, vlago ter tudi korozijo
(Carlos de Haro et al., 2019; Khan et al., 2019).

V okviru projekta APPLAUSE, »Od skodljivih do
uporabnih tujerodnih rastlin z aktivnim vkljuceva-
njem prebivalcev«, ki ga financira Evropska skup-
nost preko programa Urban Innovative Actions, se
ukvarjamo s pretvorbo invazivnih tujerodnih rastlin
v koristne namene. Na Fakulteti za kemijo in kemij-
sko tehnologijo smo se pri Studiji osredotocili na
naravna barvila iz octovca, japonskega dresnika,
Zlezave nedotike ter kanadske in orjaske zlate roz-
ge ter na ostanke, ki nastanejo pri proizvodnji pa-
pirja (lignin in PHA). Naravna barvila, lignin in PHA
smo skusali inkorporirati v prevleke silanskega tipa.
Osredotocili smo se na pripravo barvnih premazov,
ki imajo dodatne funkcionalnosti kot sta antimi-
krobnost in hidrofobnost. Za nanos pripravljenih
premazov smo izbrali les ene difuzne in les ene ven-
Casto porozne tujerodne lesne vrste.

2 MATERIALI IN METODE
2 MATERIALS AND METHODS

Za podlage nanosa premazov smo na Oddelku
za lesarstvo Biotehniske fakultete pripravili les dveh
tujerodnih vrst, in sicer les velikega pajesena (Ai-

lanthus altissima (Mill.) Swingle) in les navadnega
divjega kostanja (Aesculus hippocastanum L.). Kot
vir barvil smo na Fakulteti za kemijo in kemijsko
tehnologijo uporabili ekstrakte iz plodov octovca,
korenik in listov japonskega dresnika, cvetov Zle-
zave nedotike ter plodov orjaske in kanadske zlate
rozge. Vzorce plodoy, listov in korenik (nabranih na
obmocju Mestne obcine Ljubljana) sta nam dobavi-
la partnerja projekta APPLAUSE (podjetji Tisa d.o.o.
in JP VOKASNAGA d.o.0.). Vsi pridobljeni vzorci
predstavljajo odpadni vir biomase, ki so jo pridobili
pri urejanju zelenih povrsin. Korenike japonskega
dresnika smo predhodno zmleli v frakcije nivoja
velikosti 1 mm, liste smo posusili, plodove rastlin
pa locili od stebel ter jih uporabili sveze. Kemikali-
je (lignin, e-kaprolakton, TEPI (3-(trietoksisilil)propil
izocianat), TMOS (trimetoksi(oktadecil)silan), HCI
(klorovodikovo kislino) in THF (tetrahidrofuran) smo
pridobili od podjetij Sigma Aldrich in Fluorochem.

2.1 IZOLACIJA BARVIL
2.1 ISOLATION OF DYES

Zmlete korenike japonskega dresnika smo 24 h
mesali na magnetnem mesalu pri sobni tempera-
turi v diklorometanu. Po pretecenem casu smo ko-
renike filtrirali, topilo pa uparili na rotavaporju pod
zniZzanim tlakom ter tako pridobili intenzivno rume-
no barvilo. Posusene liste japonskega dresnika smo
pri sobni temperaturi 24 h mesali v etanolu ter jih
zatem filtrirali. TekoCi preostanek smo skoncentri-
rali pod zniZzanim tlakom na rotavaporju ter izolirali
zeleno barvilo. Plodove octovca in cvetove Zlezave
nedotike smo naprej locili od stebel, nato pa jih cez
noc¢ pri sobni temperaturi ekstrahirali v etanolu z
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dodatkom HCI. Po 24 h smo plodove filtrirali, pre-
ostanek pa skoncentrirali pri znizanem tlaku. V pri-
meru octovca smo pridobili intenzivno rdece narav-
no barvilo, v primeru Zlezave nedotike pa vijoli¢no.
Tako cvetove kanadske kot orjaske zlate rozge smo
ekstrahirali v acetonu pri sobni temperaturi. Po 24
h smo plodove odstranili ter preostanek posusili
pod zniZanim tlakom, s ¢imer smo pridobili svetlo
rumeno barvilo. Barvili kanadske in orjaske zlate
rozge sta bili na videz podobni.

2.2 PRIPRAVA BARVNIH PREMAZOV ZA LES

2.2 PREPARATION OF COATINGS FOR WOOD
Pripravili smo Sest razli¢nih tipov premazov si-

lanskega tipa na osnovi barvil, PHA in lignina.

Sinteza PHA:

PHA smo pripravili iz komercialno dostopnega
e-kaprolaktona. e-kaprolaktonu (1 mmol) v THF (1
mL) smo dodali HCI (100 pL) in mesali 24 h pri sobni
temperaturi. Tako pripravljeno raztopino smo v na-
daljevanju uporabili za pripravo premazov. Spodnja
shema 1 prikazuje strukturo pripravljenega PHA.

O

ut© OH
3

Shema 1. Struktura PHA
Scheme 1. Structure of PHA.

Sinteza premazov:

1. Tip B: 20 mg barvila in 0,1 mmol TEPI smo raztopi-
liv1l mLTHF ter mesali 24 h pri sobni temperaturi.

2. Tip B-PHA: 20 mg barvilain 0,1 mmol TEPI smo
raztopili v 1 mL THF ter mesali 24 h pri sobni
temperaturi. Raztopino barvila in predhodno
pripravljeno raztopino PHA smo zdruzili ter
mesali ¢ez noc pri sobni temperaturi.

3. Tip B-lig: 20 mg barvila in 0,1 mmol TEPI smo
raztopili v 1 mL THF ter mesali 24 h pri sobni
temperaturi. Po preteCenem casu smo dodali
30 mg lignina, HCI (0,1 mmol) ter TMOS (0,1
mmol). Reakcijsko zmes smo mesali 24 h.

4. Tip B-PHA-lig: 20 mg barvila in 0,1 mmol TEPI
smo raztopili v 1 mL THF ter mesali 24 h pri
sobni temperaturi. Raztopini barvila in PHA
smo zdruzili, dodali 30 mg lignina, HCI (0,1

mmol) ter TMOS (0,1 mmol). Kon¢en premaz
smo pridobili s 24-urnim mesanjem reakcijske
zmesi pri sobni temperaturi.

2.3 PRIPRAVA LESENIH PODLAG
2.3 PREPARATION OF THE WOODEN SUBSTRATES
Pri izbiri podlag je bilo osnovno vodilo upora-
biti les tujerodne vrste in hkrati izbrati eno vrsto z
velikimi vencasto razporejenimi porami ter vrsto z
manjsimi difuzno razporejenimi porami. Veliki paje-
sen ima izmed obravnavanih vrst najvecje pore in
spada v skupino vencasto poroznih vrst z grobo te-
ksturo, navadni divji kostanj pa predstavlja difuzno
porozno vrsto in z majhnimi porami spada v skupino
lesov s fino teksturo (Torelli, 1998). Drevesa so bila
posekana v okviru aktivnosti projekta APPLAUSE.
Primarno razZagovanje sveZe posekanih hlodov je
bilo izvedeno na manjsi zasebni zagi (Kumse, 1g). Les
je bil prepeljan na skladisce JP VOKASNAGA, kjer se
je susil na prostem od decembra 2019 do marca
2020. Tehni¢no susenje lesa je potekalo v susilnici
Oddelka za lesarstvo na koncno vlaznost lesa 8 %.
Susilne karakteristike so podrobno opisane v pri-
spevku Plavéaka in sodelavcev (Plavcak et al., 2019).
Vzorci lesa za nanos premazov so bili pripravljeni v
mizarski delavnici Oddelka za lesarstvo Biotehniske
fakultete. Na miznem kroZnem Zagalnem stroju smo
razzagali deske na konc¢ne dimenzije, povrsina lesa
je bila finalno obdelana na debelinskem skobeljnem
stroju ter pobrusena z vibracijskim brusilnikom s
papirji granulacij 120, 160, 180 in 220 (slika 3).

2.4 NANOS PREMAZOV NA POVRSINO LESOV
2.4 APPLICATION OF COATINGS ON

THE WOOD SURFACES

Les velikega pajesena in navadnega divjega
kostanja smo pobarvali s premazi tipa B, B-PHA,
B-lig ter B-PHA-lig brez vsebnosti barvila ter v priso-
tnosti vseh Sestih naravnih barvil. Premaze smo na
les nanesli s Copicem ter jih pri sobni temperaturi
na zraku susili 48 h (slika 4).

2.5 ANALIZA PREMAZANIH POVRSIN
2.5 ANALYSIS OF COATED SURFACES

Posusene premaze smo opazovali ter po barvi in
intenziteti odtenkov ocenjevali vizualno, hidrofobnost
premazanih povrsin pa smo dolocali na opticnem ten-
ziometru - Attension theta lite (Biolin scientific, Espoo,
Finska) na Fakulteti za kemijo in kemijsko tehnologijo.
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Slika 3. Izgled povrsin lesa velikega pajesena (slika levo) in navadnega divjega kostanja (slika desno). (P —
precni prerez, R — radialni prerez, T — tangencialni prerez).

Figure 3. Appearance of the wood surfaces of Chinese sumac (left figure) and horse chestnut (right figure).
(P — cross section, R — radial section and T — tangential section).

Slika 4. Vizorci lesa nava-
dnega divjega kostanja
(zgornja polovica vzor-
cev) in velikega pajesena
(spodnja polovica vzor-
cev), ki so premazani z
razliénimi barvili iz inva-
zivnih tujerodnih vrst.

Figure 4. Wood samples
of horse chestnut (upper
half of the samples) and
Chinese sumac (bottom
half of the samples) coa-
ted with various dyes from
invasive alien species.
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3 REZULTATI IN RAZPRAVA
3 RESULTS AND DISCUSSION

3.1 BARVNI PREMAZI
3.1 COLOURED COATINGS

Premazi tipov B, B-PHA, B-lig in B-PHA-lig brez
prisotnosti barvila ter s prisotnostjo barvil iz ITR na
lesu velikega pajesena so prikazani na sliki 5. Po-

vrSine lesa, premazane s silanskimi premazi brez
prisotnosti barvila, imajo barvo naravnega lesa,
le v primeru premaza B-lig in premaza B-PAH-lig
je odtenek barve lesa nekoliko temnejsi. Temnejsi
odtenek pripisujemo prisotnosti lignina, ki je tem-
no rjav. Premazi, ki smo jim dodali naravna barvi-
la, dajejo povrSinam lesa intenzivno obarvanje, od

B-PHA B-lig B-PHA-lig

Brez barvila /
No dye

octovec (plodovi) /
staghorn sumac (fruits)

japonski dresnik (korenike) /
Japanese knotweed (rhizome)

japonski dresnik (listi) /
Japanese knotweed (leaves)

ilezava nedotika (cvetovi) /
Himalayan balsam (flowers)

orjaska zlata rozga (cvetovi) /
giant goldenrod (flowers)

Kanadska zlata rozga (cvetovi) /
Canadian goldenrod (flowers)

Slika 5. Barvni premazi iz invazivnih tujerodnih vrst na lesu velikega pajesena. Prikazane povrsine lesa so

dimenzij 2x2 cm.

Figure 5. Coloured coatings from invasive alien species on Chinese sumac wood. The wood surfaces dimen-

sions shown are 2x2 cm.
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rdeCe, rumene, zelene, rjave do vijoli¢ne. Barvilo
octovca je temno rdece barve, kot lahko vidimo v
primeru premaza tipa B. Ob prisotnosti PHA-jev in
lignina v premazu nanos izgubi rdeco barvo, zato
so ti premazi kljub prisotnemu barvilu octovca rja-
vi. Intenzivno rumene premaze smo pripravili na
osnovi barvila iz korenik japonskega dresnika. Vsi

tipi premazov dajo povrsinam lesov intenzivno ru-
meno obarvanje. Zeleno barvilo, pridobljeno iz lis-
tov japonskega dresnika, omogoca pripravo zelenih
premazov. Naravno barvilo iz Zlezave nedotike je in-
tenzivno vijoli¢ne barve. Z njegovim dodatkom smo
pripravili vijolicne premaze, ki se dobro veZejo na
les velikega pajesena. Premazi iz plodov kanadske

B-PHA B-lig B-PHA-lig

Brez barvila /
No dye

octovec (plodovi) /
staghorn sumac (fruits)

japonski dresnik (korenike) /
Japanese knotweed (rhizome)

japonski dresnik (listi) /
Japanese knotweed (leaves)

ilezava nedotika (cvetovi) /
Himalayan balsam (flowers)

orjaska zlata rozga (cvetovi) /
giant goldenrod (flowers)

Kanadska zlata rozga (cvetovi) /
Canadian goldenrod (flowers)

Slika 6. Barvni premazi iz invazivnih tujerodnih vrst na lesu navadnega divjega kostanja. Prikazane povrsine

lesa so dimenzij 2x2 cm.

Figure 6. Coloured coatings from invasive alien species on horse chestnut. The wood surfaces dimensions

shown are 2x2 cm.
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in orjaske zlate rozge pa prispevajo k svetlo rume-
no/zelenemu obarvanju lesa. Kot lahko vidimo iz
rezultatov, sta barva in intenziteta odvisni od same
sestave premazov (sliki 5 in 6). Vpliv na barvo ima
tako prisotnost lignina kot tudi PHA. S kombinacijo
razlicnih substratov lahko pripravimo premaze si-
lanskega tipa razli¢nih barv.

Izgled povrsin povrSinsko obdelanih lesov je
poleg odtenkov barvil odvisen tudi od vrste pod-
lage, na katero so bili premazi naneseni. Razlike v
vedlji poroznosti lesa velikega pajesena in manjse
poroznosti lesa navadnega divjega kostanja so vpli-
vale na vezavo barvil v strukturo lesov. V primeru
lesa velikega pajesena so barvila temneje obarva-
la odprte pore vecjih premerov kot pa ostalo lesno
tkivo na povrsini lesa (slika 5). V primeru lesa na-
vadnega divjega kostanja pa so barvila les obarvala
bolj enakomerno, intenzivno temnejSe obarvanje
por oz. trahej pa je zaradi njihovih manjsih preme-
rov manj izrazito (slika 6).

Vsa barvila se na les vezejo odli¢no, susenje
poteka pri sobni temperaturi in ne zahteva povisa-
nih temperatur. Tako pripravljeni premazi so odpor-
ni na spiranje v razlicnih topilih, kot sta na primer
voda in etanol.

Slika 6 prikazuje izgled povrsin lesa navadnega
divjega kostanja po nanosu premazov tipa B, B-P-
HA, B-lig in B-PHA-lig brez barvila ter po nanosu
premazov z dodanimi barvili. Barvni premazi si-
lanskega tipa dajejo podobno obarvanje ne glede

na uporabljen les — veliki pajesen ali navadni divji
kostanj. Les navadnega divjega kostanja je v osno-
vi nekoliko svetlejsi, zato je sama intenziteta barv v
primeru premazov na lesu divjega kostanja vecja.
Pobarvana povrsina ima v primerjavi z velikim paje-
senom tudi bolj enoten oz. homogen videz, kar je
posledica fine teksture navadnega divjega kostanja,
saj les ne vsebuje velikih por. Tudi v povrsine lesa
divjega kostanja se barvila intenzivno absorbirajo.

3.2 STICNI KOT KAPLJICE VODE NA

PREMAZANIH POVRSINAH LESA
3.2 WATER DROPLET CONTACT ANGLES

ON COATED WOOD SURFACES

Hidrofobne lastnosti premazanih lesov so bile
primerjane na podlagi izmerjenih sticnih kotov ka-
pljic vode, nanesenih na povrsine vzorcev. Meritve
sticnih kotov so bile izmerjene po 10 s od nanosa
kapljice na povrsino lesenih vzorcev, da se je ka-
pljica vode uravnoteZila ter ustalila. Iz rezultatov,
prikazanih v preglednici 1, lahko vidimo, da sesta-
va premazov silanskega tipa mocno vpliva na veli-
kost sticnega kota kapljice vode, tako na lesu veli-
kega pajesena kot tudi na lesu navadnega divjega
kostanja. Sti¢ni kot vode na lesu velikega pajesena,
ki ni bil premazan z nobenim premazom, je znasal
43,0° (+ 1,6°). Vsi premazi, ki smo jih pripravili na
osnovi silanov, naravnih barvil, PHA in lignina, so
povecali vodoodbojnost lesa. Premazi tipa B (TEPI
in barvilo) na osnovi naravnih barvil (razen v prime-

Preglednica 1. Sticni koti kapljic vode na lesu velikega pajesena, premazanim z razlicnimi premazi.
Table 1. Water droplet contact angles on Chinese sumac wood coated with different coatings.

B B-PHA B-lig B-PHA-lig
Brez barvila / no dye 43,0°+1,6° 65,9°+2,2° 109,6°+0,6° 109,9°+1,8°
Octovec (plodovi) /- 84,8°£0,5° 62,8°£2,5° 96,0°+1,1° 95,8° £2,5°
staghorn sumac (fruits)
japonski dresnik (korenike) / 1244°£0,1° 69,7° £ 2,4° 91,7°£0,3° 118,2°+1,6°
Japanese knotweed (rhizome) e e T e
japonski dresnik (list) / 100,0°£0,2° 87,3°£2,0° 108,7°+0,2° 1242°0,1°
Japanese knotweed (leaves)
zlezava nedotika (plodovi) / 92,1°42,1° 79,5° +2,4° 96,5°+1,3° 106,4° + 1,5°
Himalayan balsam (fruits) e e o T
orjaSka zlata rozga {plodovi) / 139,3° £ 0,4° 36,4° £ 2,4° 93,0°+0,1° 103,8° £ 1,0°
giant goldenrod (fruits) e S e e
kanadska zlata rozga (plodovi) / 1175°+0.2° 759042 3° 93 8° +0.9° 126.4°+11°
Canadian goldenrod (fruits) e e e T
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ru octovca) so povecali vodoodbojnost premaza,
saj so vsi sticni koti znasali vec kot 90°. Pri premazih
tipa B-PHA (premazi z dodatkom PHA) so bili (tako
brez prisotnosti barvila kot tudi z barvili) sti¢ni koti
nizki (med 36° in 87°). Sti¢ni kot kapljice vode je bil
v primeru vseh premazov na osnovi lignina vedji kot
90°. Najboljse rezultate z vidika hidrofobnosti povr-
Sin smo dosegli v primeru premaza tipa B z dodat-
kom barvila iz cvetov orjaske zlate rozge, kjer je bil
sticni kot 139.3° (preglednica 1).

Podobne rezultate sti¢nih kotov vode smo zas-
ledili tudi pri premazih na lesu navadnega divjega
kostanja. Rezultati so zbrani v preglednici 2. Sti¢ni
kot kapljice vode na nepobarvanem lesu je znasal
46,4°. Zascitni sloj, ki je bil pripravljen iz premaza B
(TEPI in barvilo), je tudi v tem primeru s kombina-
cijo naravnih barvil iz korenik japonskega dresnika,
listov japonskega dresnika, Zlezave nedotike ter ka-
nadske in orjaske zlate rozge naredil povrsine bolj
hidrofobne. Sti¢ni koti kapljice vode so tudi v tem
primeru v prisotnosti lignina, ne glede na dodatek
ostalih komponent vedji kot 90°. Sticni koti vode
na vzorcih, premazanih s premazom B-PHA, so bili
tudi opazno niZji v primerjavi s sticnimi koti vode na
vzorcih, premazanih z ostalimi premazi. V primeru
lesa navadnega divjega kostanja smo najvecji sti¢ni
kot vode dobili, ko smo pripravili premaz v kombi-
naciji barvila iz plodov orjaske zlate rozge in silana
TEPI. Sti¢ni kot kapljice vode je znasal v tem prime-
ru kar 150,0° (slika 7).

Slika 7. Sticni kot vode na lesu navadnega divjega
kostanja, premazanim s premazom B s prisotnostjo
barvila iz plodov orjaske zlate rozge.

Figure 7. Contact angle of water on the wood of the
horse chestnut coated with coating B with the pre-
sence of dye from the fruits of the giant goldenrod.

4 SKLEPI
4 CONCLUSION

S kombinacijo naravnih barvil ter substratov
smo uspesno pripravili premaze silanskega tipa
razlicnih barv, ki dajejo povrSinam intenzivna obar-
vanja, od rdecega, rumenega, zelenega, rjavega
do vijolicnega. Na obarvanje pomembno vpliva

Preglednica 2. Sticni koti kapljic na lesu navadnega divjega kostanja, premazanim z razlicnimi premazi.
Table 2. Water droplet contact angles on horse chestnut coated with different coatings.

B B-PHA B-lig B-PHA-lig
Brez barvila / no dye 46,4°+0,9° 25,0°+0,5° 119,4°+0,1° 125,1°+3,1°
Octovec (plodovi) /- 77,8 £0,9° 56,9°+2,6° 105,4° £ 0,6° 113,8°+3,2°
staghorn sumac (fruits)
japonski dresnik (koren'!ke)/ 117,7°+0,1° 93,0°+0,8° 109,2° +0,6° 1236°+0,8°
Japanese knotweed (rhizome)
japonski dresnik (listi) / 113,6°40,9° 96,2° + 0,4° 125,9° +0,4° 121,0°+0,2°
Japanese knotweed (leaves)
zlezava nedotika (plodovi) / 102,0°42,2° 87,4°+1,7° 106,9° + 1,0° 125,9°+2,1°
Himalayan balsam (fruits)
orjaska zlata rozga (plodovi) / 150,0° £ 0,4° 48,5°+3,1° 1047°£0,5° 100,2° £ 2,4°
giant goldenrod (fruits) e T T e
kanadska zlata rozga (plodovi) / 106.8° +02° 881°+31° 1097° +0.1° 1222°+18°
Canadian goldenrod (fruits) e e T T
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prisotnost lignina in tudi PHA. Premazi z dodanim
ligninom so nekoliko temnejsi. Dokazali smo tudi,
da na vezavo barvila vplivajo anatomske znacilnosti
uporabljenih lesov. V primeru lesa velikega pajese-
na so barvila temneje obarvala odprte pore vecjih
premerov, v primeru lesa navadnega divjega kosta-
nja pa so barvila les obarvala bolj enakomerno. Vsa
barvila se na les veZejo odli¢no, so odporna na spi-
ranje z etanolom in vodo, susenje pa zadostuje pri
sobni temperaturi.

Tako pripravljeni premazi z dodatkom naravne-
ga barvila, lignina in PHA, v kombinaciji s silanskimi
prekurzorji so izkazovali tudi zelo izrazite hidrofob-
ne lastnosti. Na lesu pajesena se je kot premaz z
najboljSimi hidrofobnimi lastnostmi izkazal premaz
tipa B, z dodatkom barvila iz cvetov orjaske zlate
rozge (sti¢ni kot kapljice vode 139,3°), na lesu divje-
ga kostanja pa premaz v kombinaciji barvila iz plo-
dov orjaske zlate rozge in 3-(trietoksisilil)propil izo-
cianata. Sti¢ni kot vodne kapljice je v tem primeru
znasal kar 150,0°.

5 POVZETEK
5 SUMMARY

The extraction of raw materials from natural
resources is a vital project, but ideally the exploita-
tion of the material has no negative impact on the
ecosystem, and that the material is not a source of
food. Invasive alien plants are a suitable resource
which, when propagated, can have negative effects
on habitats, the balance of ecosystems, human
health and the economy. In the Applause project
we focused on the extraction of raw materials from
selected invasive alien plants: staghorn sumac,
Japanese knotweed, Himalayan balsam, Canadian
goldenrod and giant goldenrod. Cellulose fibres can
be obtained by delignification plant biomass, with
black liquor as a by-product. This consists mainly
of aromatic macromolecules of lignin and sugars,
which could be a source of polyhydroxylkanoates
(PHA). Secondary metabolites are also a source of
natural dyes, which have been in great demand
recently as they are environmentally friendly and
biodegradable.

The treatment of wooden surfaces with coat-
ings is desirable in terms of protection against ex-
ternal influences and the introduction of additional
functionalities. The binding of natural dyes from in-

vasive alien plants to wood represents an untapped
field of application. Silane coatings enable the ad-
ditional binding of dyes, lignin and PHA. The study
focused on natural dyes from staghorn sumac,
Japanese knotweed, Himalayan balsam, Canadi-
an goldenrod and giant goldenrod and lignin and
PHA, which could be extracted from the residues of
paper production. At the Faculty of Chemistry and
Chemical Technology we prepared extracts from
the fruits of staghorn sumac, rhizomes and leaves
of Japanese knotweed and flowers of Himalayan
balsam, Canadian goldenrod and giant goldenrod,
which served as a source of the dyes.

Six different types of silane coatings based on
natural dyes, PHA and lignin were produced. For
the substrates we prepared wood of two non-na-
tive species, namely the tree of heaven (Ailanthus
altissima (Mill.) Swingle), which belongs to a group
of ring porous species with a coarse texture, and
the horse chestnut (Aesculus hippocastanum L.),
which is a diffuse porous species with pores of
small diameter and belongs to a group of woods
with fine texture. We prepared the wood samples
in the Department of Wood Science and Technolo-
gy and sanded them with papers of grits 120, 160,
180 and 220. The wood was painted with coatings
of the types B, B-PHA, B-lig and B-PHA-lig without
the addition of dyes and in the presence of all six
natural dyes. The dried coatings were observed and
visually evaluated, while the hydrophobicity of the
coated surfaces was compared with the measure-
ment of the contact angles of water droplets.

During our research we found that a combina-
tion of natural dyes and substrates can be used to
produce silane coatings with different colours. The
surfaces of wood coated with silane coatings with-
out the presence of dyes have the colour of natural
wood, and coatings with the presence of natural
dyes give the surfaces an intense colour that rang-
es from reddish, yellowish, greenish, and brownish
to purple. The presence of lignin and PHA also in-
fluences the colour. Coatings with added lignin are
slightly darker. Differences in the increased poros-
ity of the tree of heaven wood and the low poros-
ity of the wood of the horse chestnut influenced
the binding of the dyes into the wood structure.
In the case of wood from the tree of heaven the
dyes coloured darker in the open pores with a larg-
er diameter, whereas the horse chestnut wood was
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more evenly coloured. All the dyes were found to
bind perfectly to the wood, were resistant to rins-
ing with ethanol and water, and drying at room
temperature was sufficient.

The hydrophobic properties of the coated
woods were compared on the basis of the contact
angles of water droplets applied to the surfaces of
the wood samples. On the tree of heaven wood,
the coating with the best hydrophobic properties
turned out to be a type B coating with the addition
of a dye from the flowers of the giant goldenrod
(139.3°), while on the horse chestnut wood the
best hydrophobic properties were found for a coat-
ing with a combination of dye from flowers of the
giant goldenrod and silane TEPI., with a water drop-
let contact angle of 150.0°.

We thus prepared numerous silane coatings
based on natural dyes from invasive alien plants.
We developed a process for the production of
coloured and transparent hydrophobic coatings
containing various silane molecules and lignin and
PHA. By adding natural dyes, lignin and PHA in com-
bination with the silane-containing precursors, we
were able to improve the properties of the wood
coatings.
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