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Izvlecéek / Abstract
lzvle¢ek: V raziskavi so bile proucevane lepilne meSanice na osnovi lignina in tanina, zamreZene s
heksametilentetraminom (HMTA) in heksametilendiaminom (HMDA). Proces utrjevanja lepila je bil raziskan z
metodo ABES (Automated Bonding Evaluation System) pri desetih razlicnih casih stiskanja od 15 do 600 sekund
in Stirih temperaturah: 125 °C, 150 °C, 175 °C in 200 °C. Dodatno je ugotavljanje strizne trdnosti lepilnega spoja
potekalo po EN 12765:2016 in EN 205:2016, pri temperaturi 200 °C in Casu stiskanja 15 minut, pri taninskem lepilu
tudi pri 175 °Cin 15 minutah. ABES rezultati so pokazali, da je strizna trdnost lepilnih spojev narascala s temperaturo
in ¢asom stiskanja. Najvisja trdnost okoli 6,4 MPa je bila ugotovljena za lepilni meSanici T-HMDA in L-HMDA pri
200 °C in Casu stiskanja 10 minut. Lepilni spoj na osnovi lignina je imel nizjo trdnost kot lepilni spoj na osnovi tanina.
Najvisja trdnost po standardni metodi je bila ugotovljena za T-HMDA pri 175 °C in je znasala 10,8 MPa, kar zadostuje
zahtevam standarda za nekonstrukcijsko rabo v suhih pogojih (C1).

Kljucne besede: naravna lepila, taninska lepila, ligninska lepila, ABES

Abstract: This study investigated adhesive mixtures based on lignin and tannin crosslinked with hexamethylene-
tetramine (HMTA) and hexamethylenediamine (HMDA). Curing was assessed using the ABES (Automated Bonding
Evaluation System) at ten different pressing times, ranging from 15 to 600 seconds, and at four temperatures: 125 °C,
150 °C, 175 °C, and 200 °C. Shear strength was evaluated according to EN 12765:2016 and EN 205:2016 at 200 °C
with a 15-minute press time, and for the tannin adhesive also at 175 °C with a 15-minute press time. ABES re-
sults show that bond shear strength increased with pressing time and pressing temperature. The highest strength
achieved with ABES was for "HMDA and L-HMDA, of around 6.4 MPa at 200 °C and 10-minute press time. The lignin-
based adhesive exhibited lower shear strength than the tannin-based adhesive. The highest bond strength obtained
by standard testing was for T-HMDA at 10.8 MPa when pressed at 175 °C, which is sufficient for non-structural use
in dry conditions (C1).

Keywords: natural adhesives, tannin adhesives, lignin adhesives, ABES

1 UuvoD
1 INTRODUCTION

osnovi proteinov, ogljikovih hidratov, lignina, tanina
in naravnih smol (Pizzi, 2006, 2014). Tanin in lignin

Zahteve po zmanjSevanju izpustov Skodljivih
hlapnih snovi, predvsem formaldehida, ki je do-
kazano rakotvorna snov (International Agency for
Research on Cancer [IARC], 2006), so povecale
zanimanje za zamenjavo sinteti¢nih lepil v lesnih
kompozitih z naravnimi alternativami. V zadnjih
30 letih so se zato intenzivno raziskovala lepila na

izstopata kot naravna vira fenolnih spojin, ki lahko
tvorita zamreZeno strukturo, podobno fenolnim le-
pilom, pri cemer ju je mogoce pridobiti iz ostankov
lesnopredelovalne verige (ekstrakcija lubja za pri-
dobivanje taninov in lignin kot stranski produkt pa-
pirnistva) (Dunky, 2021, 2023b; Fink, 2023). Lepila
iz kondenziranih taninov se Ze desetletja uporablja-
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jo v industriji proizvodnje ivernih, vlaknenih in fur-
nirnih plos¢, kjer izkazujejo dobro odpornost proti
vlagi in nizko emisijo formaldehida (Dunky, 2023b).
V lesni biomasi je lignin druga najbolj razsirjena
komponenta (takoj za celulozo) in predstavlja naj-
bolj razsirjen fenolni polimer na svetu (Fink, 2023).
Kljub ogromni koli¢ini surovine se lepila iz lignina
komercialno ne uporabljajo, saj izkazujejo nizko re-
aktivnost in variabilnost v zgradbi, kar oteZuje za-
mreZevanje in zniZzuje mehanske lastnosti (Dunky;,
2023a; Fink, 2023).

Taninska lepila je mogoce zamreZevati z alde-
hidi (formaldehid, glioksal) (Bohm et al., 2016) ali
s heksaminom/heksametilentetraminom (HMTA)
(Sarazin et al., 2022), pri nekaterih vrstah taninov
(npr. borov tanin) pa nastopi tudi samozamreZeva-
nje (Pizzi, 2023). Taninska lepila zamreZujejo hitro,
imajo nizke emisije formaldehida in uveljavijeno
industrijsko uporabo pri proizvodnji lesnih plosc.
Izziv pri uporabi predstavljajo visoka viskoznost,
kratka obstojnost in nehomogenost lepilne mesani-
ce (Dunky, 2023b; Sernek & Zigon, 2023). Lignin je
pogosto kemijsko modificiran z metilolacijo, fenola-
cijo, glioksalizacijo, encimsko obdelavo ali primesan
taninskim lepilom za povecanje reaktivnosti (Fink,
2023; Stiicker et al., 2016). Raziskave so pokazale
zadovoljive rezultate z lignin-fenol-formaldehidni-
mi (LFG) smolami (Antov et al., 2021; Sticker et
al., 2016; Younesi-Kordkheili in Pizzi, 2020) in me-
Sanicami na osnovi tanina in glioksiliranega lignina
(Sauget et al., 2013), Ceprav se je izkazalo, da imajo
mesanice, ki vsebujejo lignin, nizjo hitrost graditve
strizne trdnosti in zahtevajo visje temperature sti-
skanja kot mesanice brez lignina (Navarrete et al.,
2010; Sarazin et al., 2020; Zhao et al., 2025).

HMTA in heksametilendiamin (HMDA) sta
nealdehidna zamreZevalca, ki posebej ucinkovito
zamreZujeta kondenzirane tanine. Mehanizem re-
akcije poteka preko iminskih produktov — iminov
in imino-metilnih baz, ki hitro reagirajo z nukleofil-
nimi skupinami na taninskem A-obrocu ter tvorijo
aminometilne in benzilaminske (-CH,-NH-) mosto-
ve (Kamoun in Pizzi, 2000a, 2000b; Pichelin et al.,
1999). Utrjevanje je temperaturno odvisno — pri
nizkih temperaturah ali kratkih casih stiskanja pri-
de pretezno do tvorbe benzilaminskih mostov, pri
temperaturah nad 160 °C pa se benzilaminski mo-
stovi preuredijo v metilenske (Pizzi in Tekely, 1995).
HMTA se dodaja kot zamreZevalec k hibridnim lig-

ninskim sistemom, kot je kombinacija polivinil alko-
hola (PVA), lignina in HMTA (Lubis et al., 2022) ter
lignina, tanina in HMTA (Navarrete et al., 2010). Za
pripravo neizocianatnega poliuretanskega lepila na
osnovi lignina se je uporabila kombinacija dimetil-
karbonata in HMDA (Sarazin et al., 2021).

Ceprav so v literaturi jasno predstavljene pred-
nosti uporabe HMTA v lepilih, kot sta nizka emisija
formaldehida in dobra reaktivnost s tanini (Piche-
lin et al., 1999; Pizzi in Tekely, 1995), je primerjava
med HMTA in HMDA redko predstavljena, zlasti pri
ligninskih lepilnih mesanicah. Za boljSe razumeva-
nje kinetike utrjevanja lepil, zamrezenih s HMTA
in HMDA, smo v tej raziskavi s pomocjo Sistema
za avtomatizirano vrednotenje zlepljenosti — ABES
(Automated Bonding Evaluation System) raziskali in
primerjali kinetiko utrjevanja lepil iz dveh naravnih
virov —tanina in lignina. Za primerjavo ucinkovitosti
posameznega zamreZevalca so bila taninska in lig-
ninska lepila zamreZena z dodatkom HMTA, HMDA
ali njuno kombinacijo. Na osnovi rezultatov ABES
smo izbrali optimalne parametre stiskanja za izde-
lavo lepljencev in izvedbo striznih testov po stan-
dardni metodologiji.

2 MATERIALI IN METODE

2 MATERIALS AND METHODS
2.1 MATERIALI

2.1 MATERIALS

Za pripravo lepilnih meSanic smo uporabili bo-
rov tanin (T) (vsebnost polifenolov 92-94 %) (Phe-
nopin, DRT, Dax, Francija), kraft lignin (L) (sarza:
KH22M, Ingevity Corporation, North Charleston,
Juzna Karolina, ZDA), HMTA (H) (Carlo Erba Rea-
gents S.A.S., Val de Reuil, Francija) in HMDA (Sigma-
-Aldrich, St. Louis, ZDA).

V raziskavi smo pripravili Sest razlicnih lepilnih
mesanic na osnovi tanina in lignina (preglednica 1).
Mesanice so bile pripravljene tako, da se je osnov-
na komponenta (tanin ali lignin) dodala v destilira-
no vodo, sledila je homogenizacija na magnetnem
mesalu, nato pa se je dodal zamreZevalec (HMTA,
HMDA ali oboje) glede na suho maso tanina ali lig-
nina. Izhodisca za pripravo lepilnih mesanic izvirajo
iz predhodnih raziskav (Sarazin et al., 2020; Dolenc,
2024; Serzenta, 2025).

30 Les/Wood, Vol. 75, No. 1, June 2026



Brus, M., Dolenc, J., SerZenta, A., & Sernek, M.: Proucevanje utrjevanja lepil na osnovi tanina in lignina s sistemom za

avtomatizirano vrednotenje zlepljenosti

Preglednica 1. Nazivi lepilnih mesanic z oznakami in mesalnimi razmer;ji.
Table 1. Names of adhesive mixtures with designation and mixing ratios.

Lepilna mesanica / Adhesive mixture Oznaka / Designation Formulacija / Formulation Razmerja / Ratios
Tanin — heksamin /Tannin — hexamine T-H H,0:T:H 60:40:2,4
Tanin ~ heksametilendiamin / T-HMDA H.0 : T: HMDA 60:40:3
Tannin — hexamethylenediamine
Tanin-heksamin - heksamefilendiamin / T-H-HMDA H20: T H : HMDA 60:40:2,4:3
Tannin — hexamine — hexamethylenediamine
Lignin—heksamin / Lignin — hexamine L-H HO:L:H 60:40:2,4
Lignin ~ heksametilendiamin / L-HMDA H0 1 L: HMDA 60:40:3
Lignin — hexamethylenediamine
Lignin-heksamin -heksametilendiarmin / L-H-HMDA Hz0: L2 H : HMDA 60:40:2,4:3
Lignin — hexamine — hexamethylenediamine

Pri ABES smo za pripravo preskusancev upora-
bili polradialno usmerjen rezan bukov furnir (Fagus
sylvatica L.). Za EN 205:2016 pa smo glede na zah-
teve standarda uporabili masivno bukovino z radi-
alno do polradialno usmeritvijo, gostoto (700 + 50)
kg/m? in vlaznostjo (12 £ 1) %.

pomikom, ki povzroci natezne strizne obremenitve.
Po porusitvi spoja se zabelezi maksimalna sila (F) in
izmeri natancna dolZina (/) ter Sirina (b) preklopa,
iz Cesar smo izracunali strizno trdnost (fv) lepilnega
spoja po enacbi (1).

F
2.2 METODE r=T (1)
2.2 METHODS
2.2.1 Optimizacija parametrov stiskanja z metodo
ABES

2.2.1 Optimization of pressing parameters with

2.2.2 Strizni testi po standardu EN 12765:2016 in

the ABES method EN 205:2016
Za dolocitev optimalnih pogojev stiskanja za  2.2.2 Shear tests according to EN 12765:2016 and
mesanice T-HMDA, T-H-HMDA, L-HMDA in L-H-HM- EN 205:2016

DA smo izbrali stiri temperature stiskanja: 125 °C,
150 °C, 175 °C in 200 °C ter deset razlicnih ¢asov
stiskanja: 155,30 s, 60 s, 120 s, 180 s, 240 s, 300
s, 420 s in 600 s. Za referencni mesanici T-H in L-H
smo izbrali le temperaturo 200 °C pri istih Casih. Pri
vsaki kombinaciji temperatura—cas je bilo opravlje-
nih najmanj pet meritev.

Za ugotavljanje strizne trdnosti se pri meto-
di ABES uporabljata dva listica furnirja dimenzij
117 mm x 20 mm x 0,85 mm (dolZina x Sirina x
debelina). Furnirje se nareze s posebnim pnevmat-
skim rezalnikom AES (Adhesive Evaluation Systems
Inc., Oregon, ZDA), z dolZino vzporedno z aksialno
smerjo vlaken. Na furnir smo nanesli 200 g/m? le-
pila in ga razporedili z lopatico na povrsino 5 mm x
20 mm (100 mm?). Listi¢a se vstavi v Celjusti stro-
ja, nastavljenega tako, da je preklop med listicema
5 mm. Specifi¢ni tlak stiskanja je bil 1,2 MPa. Po
kon¢anem stiskanju se spoj obremeni z aksialnim

PreskuSance za strizno testiranje smo izdela-
li iz masivne bukovine. Lamele so imele dimenzije
620 mm x 130 mm x 5 mm (dolZina x Sirina x de-
belina) in so bile na kon¢no debelino skobljane isti
dan kot je potekalo lepljenje, da je bila zagotovljena
aktivna povrsina lesa. Lepilne meSanice smo pred
nanosom dobro premesali. Lepilo smo nanesli v ko-
li¢ini 200 g/m? s pomocjo valj¢ka in lopatice. Polovi-
co lepila smo nanesli na eno, polovico pa na drugo
lamelo. Stiskanje je potekalo pri 175 °Cin 200 °C ter
specificnem tlaku 1,2 MPa, Case stiskanja pa smo
dolocili z meritvami ABES. Za L-HMDA je bil ¢as sti-
skanja 15 min pri 200 °C, za T-HMDA pa 15 min pri
175 °Cin 200 °C. Za vsako kombinacijo temperatu-
ra—cCas je bilo izdelanih 20 preskusancev iz enega
lepljenca. Geometrija preskusancev je predstavlje-
na v EN 205:2016 in v prejsnji literaturi (Sarazin et
al., 2020; Sitar et al., 2023). Po EN 12765:2016 smo
preskusance ustrezno tretirali za razreda C1 in C2
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Preglednica 2. Pogoji izpostavitve po EN 12765:2016 in zahteve za strizno trdnost za razreda C1 in C2. Stan-

dardno atmosfero predstavlja 20 °C in 65 % RZV.

Table 2. Treatment conditions according to EN 12765:2016 and shear strength requirements for C1 and C2
classes. Standard atmosphere refers to 20 °C and 65% RH.

Oznaka izpostavitve / Treatment

Trajanje in pogoji izpostavitve / Conditions

C1 (MPa) C2 (MPa)

1

7 dni v standardni atmosferi /
7 days in standard atmosphere

>10 210

7 dni v standardni atmosferi /
7 days in standard atmosphere

24 hvvodi(20+5°C)/
24 hin water (20 £ 5 °C)

(preglednica 2). Preskusanci za C1 so bili 7 dni kli-
matizirani v standardni atmosferi (20 + 2 °C in 65
+ 5 % RZV). Preskusanci za C2 so bili najprej 7 dni
klimatizirani v standardni atmosferi in nato Se 24
ur potopljeni v vodi s temperaturo 20 £ 5 °C. S po-
vrSine preskusancev za C2 smo pred testiranjem s
papirnato brisaCo odstranili povrsinsko vodo.

Ugotavljanje strizne trdnosti lepilnih spojev
smo izvedli na univerzalnem testirnem stroju Zwick
Z05 (Zwick Roell, Ulm, Nemcija) po standardu EN
205:2016. Izmerjene so bile maksimalna sila (F),
dolzina (/) in Sirina (b) preklopa, strizna trdnost pa
je bila izra¢unana po enacbi (1). Delez loma po lesu
smo vizualno ocenili (0, 25, 50, 75 in 100) %, pri
¢emer 100 % pomeni popoln lom po lesu, 0 % pa
popoln lom po lepilu.

2.2.3 Statisti¢na analiza
2.2.3 Statistical analysis

Za ABES smo za vsak Casovni interval izraunali
povprecje petih meritev in standardni odklon. Kri-
vulje rasti smo med seboj primerjali tako, da smo
za vsak ¢asovni interval izvedli ANOVA in Duncanov
multiple range test (DMRT). Intervale smo primer-
jali znotraj iste lepilne mesanice (T-HMDA, T-H-HM-
DA, L-HMDA in L-H-HMDA), znotraj iste osnovne
komponente (tanin in lignin) ter med vsemi meri-
tvami.

Za analizo rezultatov strizne trdnosti po EN
12765:2016 smo izracunali povprecje in standardni
odklon, za primerjavo med skupinami pa smo upo-
rabili ANOVA in DMRT.

3 REZULTATI IN DISKUSUJA

3 RESULTS AND DISCUSSION

3.1 RAST STRIZNE TRDNOSTI

3.1 BOND STRENGTH DEVELOPMENT

Na slikah 1-4 so prikazani grafi rasti strizne trd-
nosti, pridobljeni z metodo ABES za razli¢ne lepilne
mesanice pri razli¢nih ¢asih in temperaturah stiska-
nja. Imena v legendi predstavljajo ime mesanice in
temperaturo (npr. "HMDA_150 — meSanica T-HM-
DA pri 150 °C). Na vsakem grafu je poleg preiskova-
ne mesanice prikazana tudi referen¢na mesanica s
HMTA (T-H_200 ali L-H_200), ki je bila v literaturi ze
raziskana (Engozogho Anris et al., 2021; SaraZin et
al., 2020, 2022; Zhang et al., 2025).

Opazna je visja reaktivnost taninskih mesanic
T-HMDA in T-H-HMDA v primerjavi z referencno
T-H, saj so trdnosti pri nizjih temperaturah stiskanja
blizu referencne vrednosti (slika 1 in 2). Pri mesani-
ci T-HMDA (slika 1) sta trdnosti pri 175 °C in 200 °C
bistveno visji od referencne in tvorita dve znacilni
skupini, trdnost po stiskanju pri 150 °C je primerlji-
va z referenco, pri 125 °C pa je trdnost znacilno niz-
ja. Pri kratkih casih stiskanja (< 60 s) je le stiskanje
pri 200 °C znacilno visje. Podobno je opazno tudi
pri mesanicah T-H-HMDA (slika 2), le da so trdnos-
ti v sploSnem nizje kot pri T"HMDA. Tudi po 10 mi-
nutah stiskanja imajo preskusanci, pripravljeni pri
175 °Cin 200 °C, najvisjo trdnost.

Po analizi vseh mesanic na osnovi tanina z
ANOVA in DMRT ima najviSjo trdnost mesanica
T-HMDA 200 (6,4 MPa), sledita T-H-HMDA_200
(6,0 MPa) in T-H-HMDA 175 (5,6 MPa), med kate-
rima ni statisticne razlike, na tretjem mestu pa je
T-HMDA_175 (5,2 MPa).
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Sarazin et al. (2022) so proucevali T-H lepila z
visjo koncentracijo HMTA (6 % glede na suho maso
tanina), pri cemer so pri nizjih temperaturah (125,
150 in 175 °C) dosegli visje trdnosti od reference,
pri 175 °C pa primerljive s T-HMDA pri 200 °C v tej
raziskavi.

Strizna trdnost spojev, zlepljenih z ligninskimi
mesanicami L-HMDA in L-H-HMDA, je le pri tem-
peraturi 200 °C viSja od referencne L-H_200 (slika
3in 4). Pri mesSanici L-HMDA je opazna razlika med
stiskanjem pri 200 °C in niZjih temperaturah (slika
3). Preskok v trdnosti nakazuje, da temperature
do 175 °C ne povzrocijo bistvenega zamreZenja.
Podobno so opazili SaraZin et al. (2022), ko so razi-

skovali neizocianatno poliuretansko lepilo na osno-
vi lignina in HMDA, kjer je bila ocitna razlika med
trdnostmi preskusancey, pripravljenih pri 175 °C in
200 °C, kar so potrdili tudi z DSC meritvami. Trdnos-
ti so primerljive, a nekoliko nizje kot tiste, dosezene
z utekocinjenim lesom, zamrezenim s HMDA (Zigon
et al., 2022). Mesanice na osnovi L-H-HMDA imajo
nekoliko niZje trdnosti (slika 4). Najvisja trdnost pri
L-H-HMDA je pri 200 °C, vendar ni znacilno razli¢na
od reference po 10 minutah stiskanja. Visje trdnosti
so doseZene pri krajsih casih, z vrhom pri 120 se-
kundah (5,5 MPa).

Po analizi vseh mesSanic na osnovi lignina z
ANOVA in DMRT ima najviSjo trdnost mesanica

7.0
651
. Bl R e %
= ER] - .
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L-HMDA 200 (6,3 MPa), sledita L-H-HMDA_200
(5,2 MPa) in L-H_200 (4,7 MPa). Trdnosti L-HMDA
so visje, kot so jih dosegli SaraZzin et al. (2021), z
uporabo organosolv lignina, dimetil karbonata in
HMDA pri 200 °C. Ko so v raziskavi povisali tempe-
raturo stiskanja na 230 °C, so opatzili, da Ze 3-minu-
tno stiskanje povzroci hitro zamreZevanje in visoke
trdnosti lepilnih spojev (> 8 MPa).

Analiza vseh proucevanih mesanic na osnovi
lignina in tanina z ANOVA in DMRT je pokazala, da
je najvisja trdnost dosezena pri T-HMDA 200 (6,4
MPa) in L-HMDA_200 (6,3 MPa), med katerima ni

statisticno znacilne razlike. Sledita T-H-HMDA_200
(6,0 MPa) in T-H-HMDA_175 (5,6 MPa), med kateri-
ma prav tako ni statisti¢ne razlike.

3.2 KAKOVOST ZLEPLJENOSTI IN KLASIFIKACLA
LEPIL
3.2 BOND QUALITY AND CLASSIFICATION OF AD-
HESIVES
Za proucitev kakovosti zlepljenosti in klasifika-
cijo lepilnih mesanic po standardu smo glede na re-
zultate ABES izbrali ¢as stiskanja 15 minut (5 minut
prehoda toplote in 10 minut utrjevanja) za lepilni

7.0
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551 4---$.__ N
%5.0JJ R = = —§ -7 Slika 4. Krivulje rasti striz-
245- E’ I L - ne trdnosti, pridobljene
G 401 ‘ - -£~ -- i,_/ BT TR s e i e B S e e S z ABES meritvami za L-H-
£ 354 Xy Y -HMDA, pri razlicnih tem-
@D j ___________ .
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5 291 :E/ S A L-H_200 pri 200 °C.
201 Figure 4. Bond strength
Nl ¥ ~ m - L-H_200
310 _ e L.HHMDA 125|| development curves ob-
T , - A~ LHHMDA_150(| tained with ABES for
05- - v~ L-H-HMDA_175 u .
t ; &~ LHHMDA 200 L-H-HMDA at different
0 60 120 180 20 %0 %0 40 40 s eo | Press temperatures and
. ‘ reference L-H_200 at
Cas / Time (s)
200 °C.
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Slika 5. Rezultati striz-
ne trdnosti za T-HMDA
in L-HMDA lepilo po EN
205:2016, z zahtevami
standarda za izpostavitev
1 (rdece) in 2 (modro) po
EN 12765:2016.

Figure 5. Shear strength
results for T-HMDA and
L-HMDA adhesive based
on EN 205:2016 with
requirements for Treat-
ment 1 (red) and 2 (blue)

5.51
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T-HMDA 200  L-HMDA 200

based on EN 12765:2016.

mesanici T-THMDA in L-HMDA, ki sta izkazali najvisjo
trdnost. Rezultati meritev za taninska in ligninska
lepila glede na izpostavitev 1 in izpostavitev 2 po
EN 12765:2016 so predstavljeni na sliki 5. Najvisjo
trdnost v suhih pogojih (izpostavitev 1) je doseglo
lepilo T-HMDA pri temperaturi stiskanja 175 °C, in
sicer 10,8 MPa, kar zadostuje pogojem za klasifika-
cijo lepila v trajnostni razred C1 (za nekonstrukcij-
sko uporabo v suhih prostorih). Trdnosti so nekoliko
nizje kot pri Sarazin et al. (2020) za T-H lepila pri pH
11 (~12 MPa) in pH 6,5 (~14 MPa) ter temperaturi
stiskanja 150 °C. Pri temperaturi stiskanja 200 °C je
trdnost lepila T-HMDA padla na 9,4 MPa zaradi ter-
micne modifikacije in delne degradacije lesnega tki-
va bukovih lamel pri visoki temperaturi. Delez loma
po lesu je bil v obeh primerih blizu 100 % (pregle-
dnica 3). Strizna trdnost lepilnega spoja je odvisna
od kohezijske trdnosti lesa, kohezijske trdnosti lepi-

la in adhezije med lepilom in lesom (Marra, 1992).
Glede na visok deleZ loma po lesu je priSlo do kohe-
zijskega loma v lesu, kar nakazuje, da je Sibki ¢len
les in ne lepilo. Pri lesu, segretem nad 190 °C, se
pojavi izrazita izguba mase (Kariz, 2011) zaradi ke-
mijskih sprememb, ki povzrocijo degradacijo hemi-
celuloze in znizanje mehanskih lastnosti lesa (Boon-
stra et al., 2007; Jancikova & Jablonsky, 2025; Wang
et al., 2022).

Lepilo na osnovi L-HMDA je v suhih pogojih do-
seglo nizjo trdnost (8,6 MPa) z veliko variabilnostjo
(slika 5). Vrednosti so primerljive z raziskavo Sarazin
et al. (2020), kjer je L-H lepilo imelo trdnost blizu 9
MPa, vendar ne dosegajo zahtev standarda, kar po-
meni, da tega lepila ni mogoce klasificirati kot C1.
Vse mesSanice so bile statisticno znacilno razli¢ne.

Nobena od lepilnih mesanic ni dosegla trdno-
stnih zahtev po izpostavitvi 2, zato jih ni mogoce

Preglednica 3. Rezultati deleza loma po

Lepilo / Temperatura / IZPOSta- Povprecje /| St. odklon / lesu za lepilni mesanici T-HMDA in L-HM-
Adhesive Temperature | vitev / Mean (%) | St. Dev. (%) kv/cv ; - : :
(°C) Treatment . P OERA DA pri razlicnih temperaturah stiskanja
1 100 0 0 glede na EN 205:2016. Predstavljeni so
175 povprecje, standardni odklon in kvocient
2 61 37.6 62.1 L .
T-HMDA variabilnosti (KV).
200 1 97 7.9 8.1 | Table 3. Wood failure (WF) results of EN
2 99 5.6 5.7 205:2016 testing for -HMDA and L-HM-
1 64 39.3 616 DA at different pressmg tgmperatures.
L-HMDA 200 The mean, standard deviation and coef-
2 55 40.2 73.1 . .
ficient of variability (CV) are presented.
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uvrstiti v razred C2. Najvisjo trdnost je imelo lepilo
T-HMDA pri 200 °C (6,1 MPa), vendar ni bilo stati-
sticno znacilno razli¢no od L-HMDA (5,5 MPa).

4 ZAKLJUCEK
4 CONCLUSIONS

Zaradi vse vecjih zahtev po zmanjSevanju emi-
sij zdravju Skodljivega formaldehida je bilo v tej raz-
iskavi sistemati¢no proucenih Sest lepilnih mesanic
na osnovi lignina in tanina. Rezultati ABES so poka-
zali, da so imeli lepilni spoji, zlepljeni s T-HMDA in
L-HMDA najvisje trdnosti, okoli 6,4 MPa. Za ti dve
mesanici so bile opravljene meritve tudi po stan-
dardu EN 12765:2016. NajviSjo strizno trdnost je
doseglo lepilo T"HMDA pri 175 °C — 10,8 MPa, kar
zadostuje zahtevam standarda za klasifikacijo v ra-
zred C1. Preskusanci, pripravljeni pri 200 °C, so izka-
zovali toplotno degradacijo lesa in posledi¢no niz-
je trdnosti. Mesanice na osnovi lignina so dosegle
nizjo strizno trdnost kot taninske. Rezultati kazejo,
da je mogoce iz tanina pripraviti lepilo, ki se lahko
uporablja za nekonstrukcijske namene v suhih po-
gojih (C1).

5 POVZETEK
5 SUMMARY

Due to increasing legislative pressure to re-
duce emissions of volatile compounds, especially
formaldehyde, a proven carcinogenic compound,
interest has grown in replacing synthetic adhe-
sives with natural adhesives in wood bonding and
wood-based composites. Over the past 30 years,
research has focused on protein-, carbohydrate-,
lignin-, tannin- and natural resin-based adhesives.
Among these, lignin and tannin show promise as
natural polymers derived from lignocellulosic ma-
terials. Lignin is the second most abundant natu-
ral polymer and the most abundant polyphenolic
polymer in nature, but its reactivity and practical
implementation are limited. In contrast, tannin ad-
hesives have already been developed and adopted
industrially, as they exhibit good reactivity and per-
formance comparable to phenolic adhesives.

Adhesives based on lignin and tannin have
been studied using various strategies to improve
bond strength and reduce pressing times. For tan-
nin, the most common approaches are crosslinking

with aldehydes (formaldehyde, glyoxal) or hexam-
ethylenetetramine (HMTA). Tannin adhesives are
characterised by good reactivity, low formaldehyde
emission, and industrial adoption, while challenges
include high viscosity and short pot life. The lignin
used in adhesives is usually chemically modified to
increase reactivity, such as by methylolation, phe-
nolation, glyoxalation, or enzymatic treatments.
Blending with more reactive compounds, such as
phenol or tannin, is also common for lignin adhe-
sives.

HMTA and hexamethylenediamine (HMDA) are
two non-aldehyde crosslinkers that are particularly
effective for crosslinking condensed tannins. They
can form either aminomethylene or benzylamine
bridges, depending on the pressing temperature.
Although HMTA and HMDA offer clear advantages,
such as low formaldehyde emissions and good re-
activity with tannins, a direct comparison between
them is lacking, especially in the context of lignin
adhesive mixtures.

To better understand the kinetics of bond
strength development in adhesives crosslinked
with HMTA and HMDA, the Automated Bonding
Evaluation System (ABES) was used. Ten different
pressing times, ranging from 15 seconds to 600
seconds, at four pressing temperatures (125, 150,
175, and 200 °C) were applied. Six adhesive mix-
tures — three based on tannin and three based on
lignin — were examined. The adhesive mixtures
with the highest strength were further compared
using standard tests according to EN 12765:2016
and EN 205:2016. European beech wood (Fagus
sylvatica L.) was used to prepare the test samples.
A 200 g/m? layer of adhesive was evenly spread
onto freshly planed wood using a roller and spatu-
la. The pressing temperature was 200 °Cat 1.2 MPa
specific pressure for 15 minutes for both lignin and
tannin adhesives; the latter was also prepared at
175 °C for 15 minutes. Samples were conditioned
according to C1 (7 days in standard climate) or C2
(7 days in standard climate, followed by 24 hours of
water submersion) prior to testing.

ABES testing showed that pressing tempera-
ture significantly influenced bond strength, with
higher temperatures leading to increased bond
strength. Samples pressed at 125 °C exhibited the
lowest strength, while those pressed at 200 °C
showed the highest. Adhesive mixtures T-HMDA
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and L-HMDA pressed at 200 °C achieved a shear
strength of approximately 6.4 MPa and were select-
ed for standard testing. L-HMDA recorded a shear
strength of 8.6 MPa according to C1 and 5.5 MPa
according to C2. T-HMDA reached higher strengths
of 9.4 MPa and 6.1 MPa for C1 and C2, respective-
ly. As there were clear signs of wood degradation
at high pressing temperatures (100% wood failure
without meeting standard requirements), addition-
al samples of T"THMDA were prepared at 175 °C.
These samples achieved 10.8 MPa for C1 and 4.8
MPa for C2. T"THMDA met the requirements for C1
classification and can be considered for non-struc-
tural use in dry conditions.
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