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Roversibelt veske,/faststof-fascandringsmateryale til lagring
af termisk snergy. Materialet omfatter mindst ét hydratise-
ret, uorganisk salt valgt blandt et salt eller blanding af
salte, der udsattes for segregering af dets kemiske bestand-
dele i gentagne {rysnings~ og opteningscykler, og et over-
fladeaktivt fortykkelscsmiddel i form af et kationisk, over-
{1adeaktivt stof og valat blandt en amin, salte af aminen
eller £t kvaternart ammoniumsalt afl aminen, hvor:i fortykkel-
sesmidlet eor til stede 1 hele det hydratiscrede salt 1 en
mangde, der cr tilstrxkkelig til at danne en micellestruktur
i det hydratiserede salt for at undgd sidan segregering.
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Opfindelsen angar alment reversible vaske/faststof-fasean-
dringsmaterialer (PCM) til Tlagring af termisk energi. Opfin-
delsen angar isar PCM'er, omfattende et hydratiseret uorganisk
salt eller blanding af salte, der undergar segregering af dets
kemiske bestanddele under gentagne frysnings- og opteningscyk-
ler, og et overfladeaktivt fortykkelsesmiddel i form af et
kationisk, overfladeaktivt stof til forebyggelse af segrege-

ring af de hydratiserede, uorganiske saltbestanddele.

Lagringsmaterialer, der undergar en faseandring, er i nogen
tid blevet anvendt som et attraktivt alternativ til materia-
ler, der lagrer termisk energi som fri varme, sasom f.eks. ved
at forege temperaturen af vand eller sten. I modsatning hertil
absorberer PCM'er en stor mangde latent varme under deres fa-
seandring fra faststof til vaske og frigiver denne ved en kon-

stant temperatur, na&r processen vendes om.

Der er blevet brugt betragtelige krafter p& at identificere og
teste egnede PCM'er til lagring af termisk energi, inklusive
Maria Telkes tidligere arbejde, der involverer lagring af sol-
energi ved hjalp af smeltevarme af passende salthydrater og
deres eutektika, sasom f.eks. natriumsulfatdecahydrat -
Na,S04+10H,0 (Glauber's salt). I ASHRAE Journal fra September,
1974, side 38-45, vurderede M. Telkes de termiske, fysiske og
andre egenskaber af PCM'er pa basis af gkonomi, anvendelighed,
korrosion, toksicitet og tilgangelighed for anlag i stor

skala.

Adskillige andre PCM'er, der lagrer termisk energi som latent
varme, er blevet identificeret af G.A. Lane i bind I af en bog
med titlen "Solar Heat Storage: Latent Heat Materials", CRC
Press, Boca Raton, Florida, 1983, side 9-30.

Der eksisterer flere klasser af hydratiserede, uorganiske sal-

te, og disse kan sadvanligvis opdeles i to grupper:

(1) Salthydrater, der kan gennemgd mange frysnings- og optg-

ningscykler uden vasentlig adskillelse af deres kemiske be-~
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standdele. Sadanne salthydrater kan klassificeres som kongru-
ent smeltende, quasi-kongruent smeltende, kongruent disomorfe

og eutektiske salthydrater, og

(2) salthydrater, der undergadr en vasentlig segregering af de-
res kemiske bestanddele under dgentagne frysnings- og opte-
ningscykler. Sadanne salthydrater kan klassificeres som semi-
kongruent smeltende, inkongruent smeltende, inkongruent iso-

morfe, hypoeutektiske og hypoeutektiske salthydrater.

Salthydrater af gruppe (1), der er "kongruent smeltende", er
hydratiserede saltblandinger, séasom f.eks. CaBrp-6Hy0, for
hvilke den faste fase ved smeltepunktet, og med de faste og
flydende faser i en stabil ligevagt, ikke indeholder andre hy-
dratiserede CaBrp-salte end hexahydratet, og den flydende fase
for hvert mol CaBrp indeholder 6 mol vand samt tilstrakkeligt
vand til at danne det stabile hydrat af aile yderligere mate-

rialer i oplegsning.

"Quasi-kongruent" smeltende salthydrat, sasom f.eks. MgCly-
6H20, er et semikongruent smeltende salthydrat, der fryser til
det metastabile stokiometriske krystallinske hydrat uden dan-
nelse af et stabilt, lavere hydrat, og som smelter reversibelt,
idet det efterligner et kongruent smeltende salthydrats opfer-

sel.

Kongruent, isomorft salthydrat er en blanding af salthydratbe-
standdele, der er fuldstendig blandbare i den krystallinske
tilstand, hvori blandingen enten har 1) et minimumssmelte-
punkt, der ligger under det for alle bestanddelene og andre
blandinger, eiler 2) et maksimalt smeltepunkt over det for
alle bestanddelene og andre blandinger. Et kongruent, isomorft
salthydrat er f.eks. en blanding af 38,5 vagt% CaClp-6H20 og
61,5 vegt% CaBrg-6H20.

Eutektiske salthydrater er blandinger af to eller flere be-

standdele, der er blandet i et sadant forhold, at blandingens
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smeltepunkt er lavere end det for enhver af bestanddelene, og
sadledes at hele blandingen ved én og samme temperatur passerer
fra den faste form til den flydende form og vice versa. Et ek-
sempel p& et eutektisk salthydrat er ét, der indeholder 58,7
vagt% Mg(NO3),-6H20 og 41,3 vagt¥ MgCl,-6H0.

I nogle tilfaelde er der ikke noget tilfredsstillende PCM i
gruppe (1) til en given anvendelse, og der md valges et mate-
riale fra gruppe (2). F.eks. arbejder vakst- eller drivhuse
ofte ved en temperatur fra 15-25°C, men til tider er der ikke
nok solenergi til at smelte et PCM, dvs. et modificeret CaClsp-
6H,0, der har en faseovergangstemperatur pad 27°C. Et PCM, der
smelter ved en temperatur fra 18 til 22°C, er sadledes mere on-
skeligt. Der er imidlertid ingen PCM'er, der er fuldstendig
tilfredsstillende blandt de PCM'er i gruppe (1), der smelter i
dette temperaturomrade. Der kan derfor valiges et PCM fra grup-
pe (2), men det m& stabiliseres for at forhindre kemisk ad-
skillelse af dets bestanddele. Det er stabiliseringen af sa-

danne PCM'er, der er emnet for denne opfindelse.

Salthydrater af den heri i betragning kommende type, er de
uorganiske salte af den tidligere navnte klasse i gruppe (2),
der alle undergar overgang til den vandfrie eller en mindre
hydratiseret form ved en karakteristisk temperatur ved opvarm-

ning, og som vender tilbage til den mere hydratiserede form

ved afkeling ved ligevagt.

Et "semi-kongruent smeltende" PCM af gruppe (2) har to eller
flere hydratformer med forskellige terstofsammensatninger og
smeltepunkter. Sadanne PCM'er kan omdannes til andre hydrat-
former, for der enten sker fuldstandig smeltning eller frys-
ning, hvilket resuiterer i et udvidet smeltepunktsomrade. Des-
uden er der et midlertidigt tab i termisk energilagringskapa-
citet. Natriumthiosulfatpentahydrat (NazSp03°:5Hp0) er et ek-
sempel pa et semi-kongruent smeltente PCM.

"Inkongruent smeltende™ PCM'er giver to adskilte faser ved

smeltning, dvs. en mattet oplesning og et pracipitat af et
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uopleseligt, vandfrit salt. Sa&fremt pracipitatet udfalder fra
oplesningen, vil det vandfrie salt ikke hydratisere fuldstan-
digt ved afkeling, og nogen termisk energilagringskapacitet
vil blive tabt i hver fryse/smeltecyklus. Derfor er inkongru-
ent smeltning, som det f.eks. observeres med natriumsulfatde-
cahydrat, et alvorligt problem, fordi det kan resultere i et

vedvarende tab af lagringskapacitet for latent varme.

Et "inkongruent, disomorft™ salthydrat er en blanding af salt-
hydratbestanddelie, der er fuldstandigt blandbare i krystal-
linsk tilstand, og som er forskellige fra et kongruent, 1iso-
morft salthydrat. Et inkongruent, Jsomorft salthydrat er
f.eks. en blanding af 46,0 vagt% CaCly-6Hs0 og 54 vaegt%
CaBry-6H0.

Blandinger af bestanddele, der danner et eutektikum, der er
forskelligt fra den eutektiske sammensatning, er enten "hyper-
eutektiske" eiller "hypoeutektiske”, hydratiserede saltblandin-
ger, hvori hypereutektika indeholder mere, og hypoeutektika
indeholder mindre af hovedbestanddelen end den eutektiske sam-
mensatning. Andre blandinger af Mg(NO3)o-6H20 og MgCly:-6H,0
sammensatninger end den eutektiske form danner hypereutektiske

eller hypoeutektiske salthydrater.

I "Solar Energy Storage", ASHRAE Journal fra September, 1974,
M. Telkes, rapporteredes om udfeorelse af forsgg med forskel-
lige fortykkelsesmidler som tilsatningsstoffer med det formal
at fremstille et PCM, hvori det vandfrie salt, dvs. natrium-
sulfat, ikke ville udfalde ved hjelp af tyngdekraften. Der
blev testet mange forskellige fortykkelsesmidler, 1inklusive
sddanne materialer som traspaner, savsmuld, papirmasse, for-
skellige typer af celluioseblandinger og methocel. Yderligere
organiske materialer blev testet, inklusive stivelser og algi-
nater. Uorganiske materdialer, der blev testet, omfattede sili-
cagel, diatoméjord og findelte silicaprodukter. US patent-
skrift nr. 3.986.969 (Telkes) beskriver anvendelisen af en at-

tapulgitiertype som et PCM-fortykkelsesmiddel sasom Glauber's
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salt (NayS0,-10H50). M. Telkes rapporterede ogsa, at nogle af
disse materialer virkede valdigt godt i et antal cykler, men
at silicagelen, dannet i selve blandingen, viste sig at vare
en hindring for at fylde blandingen i beholdere, fordi den
fortykkede for hurtigt. Desuden forbandt noget af silicamate-
ria]etAsig med borax-kernedanneren og hammede borax' kernedan-
nende evne. Ingen af de af M. Telkes testede materialer har
vist sig at vare et effektivt middel til forebyggelse af se-
gregering, dvs. til at forhindre den vasentligste bevagelse af
uopleselige faste stoffer, der dannes under f.eks. inkongruent
smelthing af PCM'et. Fortykkelsesmidler dinhiberer sadvanlig-
vis, men forebygger ikke altid bevagelse af uopleselige faste
stoffer pa grund af en viskositetsforsgelse af materialet.
Derfor mister sadanne fortykkelsesmidler sadvanligvis effekten

efterhanden, og der sker segregering af PCM'ets bestanddele.

Oorganiske fortykkelsesmidler, der er naturlige polymere eller
derivater deraf, har vist sig at vere ustabile over for hydro-
lyse og over for bakteriel og enzymatisk virkning, hvilket har
den virkning, at det forkorter sadanne organiske fortykkelses-
midlers levetid. Uorganiske fortykkelsesmidler anvendes sad-
vanligvis, skegnt de er mere stabile, kun i beholdere med Tav
dybde, dvs. omkring 2,5 cm eller mindre i dybde, og som anbrin-

ges i horisontal stilling.

En anden lesning pa problemet med tilvejebringelse af et sta-
bilt fortykkelsesmiddel for PCM'er er foreslaet af P. Kent
m.f1. i US patentskrift nr. 4.209.413. Kent m.fl. foreslar et
PCM, der er stabilt over for hydroliyse og biologisk nedbrydel-
se, hvori et hydratiseret, uorganisk salt dispergeres i en hy-
drogel, der dannes fra en vandopigselig, syntetisk polymer,
der har fremspringende carboxyl- eller sulfonsyregrupper tvar-
bundet med kationer af et polyvalent metal. De anvendte synte-
tiske polymere, der skal vaere oplgselige i starke PCM-saltop-
losninger, dispergeres i det smeltede salthydrat, og omsattes
derefter yderligere i oplegsning med tvarbindingsmidlier under

dannelse af "gigante molekyler", der traznger gennem PCM-massen
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og danner et gelnetverk. Blandt de af Kent m.fl. opdagede ge-

leringsmidlier er de modificerede acrylamidpolymere,

Som rapporteret af Kent m.fl. er en fordel ved materialet den,
at det hydratiserede, uorganiske salt immobiliseres og bibe-
holdes i umiddelbar narhed af og i sma volumener gennem hydro-
gelen. Dette gelmateriale minimerer enhver segregering af dets
bestanddele, hvilken segregering kunne opsta efter sammen-
smeltning af hydratfasen af ethvert faststof, der synker til
bunden af blandingen. De af Kent m.fl1. foresldede syntetiske
polymere danner en gummiagtig, gellignende matrix indeholdende
PCM'et, og skent matrixen sorger for et mere stabilt PCM, kre-
ves en stor me&ngde af den matrixdannende polymer, hvilket ve-
sentligt foresger PCM'ets pris. En yderligere ulempe ved anven-
delsen af syntetiske polymere er, at PCM'ets varmelagringska-
pacitet formindskes, og at PCM'ets konvektive varmeoverfgrsel
hemmes. Kent m.f1. rapporterer, ét PCM'et kan fremstilles in
situ ved reaktion mellem den respektive vandoplgselige polymer
og et vandopleseligt salt af det polyvalente metal. Dette kre-
ver imidlertid, at beholderen for PCM'et ma fyldes, for matri-

xen er fuldstendigt formet eller herdet.

US patentskrift nr. 4.267.879 omhandler NapS04-10H20 (Glaubers
salt) som et vaske/faststof-faseandringsmateriale til 1lagring
af termisk energi. Materialet omfatter et vandblandbart,
fluorholdigt overfladeaktivt middel valgt blandt fluorsubsti-
tuerede alkylsulfonsyrer, kaliumsalte af sadanne syrer og
blandinger deraf. Det anioniske overfladeaktive stof tilsattes
i en mangde, som er effektiv til at begranse dannelsen af na-
triumsulifatdecahydratkrystaller til en middelsterrelse, som er
mindre end middelstgrrelsen i fravaer af det overfladeaktive
middel.

Den foreliggende opfindelse angdr et termisk energilagringsma-
teriale, omfattende mindst ét hydratiseret, uorganisk salt,
der har en faseazndringsovergangstemperatur i omradet fra stor-

re end 0°C til 140°C, hvori navnte hydratiserede, uorganiske
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salt eller blanding af salte undergar segregering af dets ke-
miske bestanddele under gentagne cykler af frysning og opte-
ning, og et overfladeaktivt middel i en mangde til forhindring
af segregering. Materialet ifslge opfindelsen er ejendommeligt
ved, at der anvendes et overfladeaktivt middel, som er valgt

blandt:

a) En amin med formlen

hvori Ry er mindst en Cyg alifatisk gruppe, som kan vare for-
grenet eller ligekadet, og som kan vare mattet eller umattet,
Rp og Rz uafhangigt af hinanden er hydrogen eller en Cq-Cg
alifatisk gruppe, som kan vare forgrenet eller ligekadet, mat-
tet eller umettet, og som kan vere substitueret med en gruppe,

der ger Ro og/eller Rz mere hydrofil;
b) salte af navnte amin med formlen

R2
l

Ry~N*-H X~

R3

hvori Ry, Ry og Rz er som defineret ovenfor, og X~ er en uor-

ganisk eller organisk saltdannende anion; eller

c) et kvaternart ammoniumsalt af navnte amin med formlen
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hvori Ry, Rz, Rz og X~ er som defineret ovenfor, og R uaf-
heangigt udger en gruppe, som tidligere er anfgrt for Ry, og R3,
ingen af Ry, Rz og Ry er hydrogen, og hvori Rg-, R3z- og Ry-
grupperne i aminsaltet og det Kkvaternare ammoniumsalt kan
vere dannet til en heterocyklisk 5- eller 6-leddet ringstruk-
tur, som indbefatter aminens nitrogenatom, til dannelse af en

micellestruktur i hele lagringsmaterialet.

Opfindelsen angadr ogsad en energilagringsindretning, som omfat-
ter et dindkapsiingsmiddel, som har et reversibelt fasean-
dringsmateriale hermetisk forseglet i navnte dindkapsliingsmid-
del til tilvejebringelse af fordampning af vand fra materia-
let, som er ddentisk med Tlagringsmaterialet ifglge krav 1,
samt en fremgangsmade til lagring af energi under anvendelse
af det reversible vaske/faststof-faseandringsmateriale.

Udtrykket "micellestruktur" anvendt heri betegner et system af
elektrisk Tladede kolloidpartikler eller dioner, der bestar af

orienterede molekyler.

De heri anvendte overfladeaktive midler "er viskoelastiske og
bestar af molekyler med en relativt lang, lipofil hydrocarbon-
kede, der ender i en hydrofilisk, donisk gruppe, sasom amin
eller kvaternar amin. I vandige medier orienterer det overfla-
deaktive middels molekyler sig til miceller ved at anbringe
sig med hydrocarbon-"halerne" i centrum af micellen og de
ioniske grupper pa ydersiden med graznseflade til det vandige
medium. P& grund af den gensidige frastedning af de elektrisk
ladede 1ioniske grupper danner de fleste overfladeaktive stof~
fer i vandig oplegsning sferiske miceller, der er relativt in-

effektive til at fortykke materialet. Ved at udvelge et over-
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fladeaktivt materiale eller ved at anvende en udvalgt blan-
ding af overfladeaktive stoffer, er den hydrofile-~lipofile ba-
Jance af systemet af PCM og overfladeaktivt stof ifglge opfin-
delsen imidlertid blevet bearbejdet saledes, at der dannes cy-
lindriske miceller. Disse har form af Tlange, reb-lignende
strukturer, der gennemtraznger oplegshingen, og er ekstremt ef-

fektive til at forgge viskositeten.

En relativt 1ille mengde, 1-2 vegt%, af et effektivt overfla-
deaktivt stof, er tilstrakkelig til at danne en gel af PCM'et
og forebygge segregering. Desuden ser det ud til, at gelmate-
rialerne udviser "Bingham-body" eller pseudoplastisk rheologi.
Nar PCM'et saiedes pumpes eller omrsres, sker der en forskyd-
ningsfortynding, og gelmaterialet kan nemt overfares til em-
balleringsbeholderne, hvor det igen fortykker. Dette er en
signifikant fordel i forhoid til de hydrogeifortykkede PCM'er
fra Kent m.f1., der ma& emballeres, for geldannelsen er fuld-
standig. Mange af PCM-gelformuleringerne viser ogsd& en visko-
sitetsformindskelse ved opvarmning noget over PCM's smelte-

punkt. Dette kan ogsad vare en hjalp ved bearbejdning.

Udtrykket "underafkeling" beskriver en afvigelse mellem den
temperatur, hvorved frysningen begynder, og smeltetemperaturen
af et givet vaske/faststof-faseandringsmateriale, nar dette

afkeles og opvarmes under rolige betingeiser.

Der er blevet identificeret adskillige PCM'er med faseover-
gangstemperaturer (PTT), der strakker sig over et bredt omrade
fra s& lavt som 0°C til s& hsjt som 180°C. Et sé&dant PCM er
beskrevet i den amerikanske ansggning med nr. 504.763 (G.A.
Lane m.f1.). Anssghingen beskriver et PCM, omfattende en blan-
ding af hydratiseret CaBrp og CaCl, og omfatter desuden en mo-
difikator valgt blandt KBr, KC1 eller blandinger deraf. Dette
PCM's PTT, afhangigt af de respektive mangder af de i PCM'et
tilstedevarende salte, varierer fra 7°C til 50°C. Andre segre-
gerende PCM'er, der har en PTT over 50°C, er f.eks. MgCly-

2H,0, der er semi-kongruent smeltende, og som har en PTT pa



10

15

20

25

30

35

DK 164112 B

io0

181,5°C, og SrCly-2H,0, der er semi-kongruent smeitende og har
en PTT pé& 134,4°C. Et segregerende PCM, der har en PTT under
50°C, er f.eks. Cd(NO3)5-9H,0, der er semi-kongruent smelten-
de, og som har en PTT pa 3,5°C.

Adskillige andre uorganiske PCM'er og deres overgangstempera-
turer er opfert i bind I af "Solar Heat Storage", af G.A.
Lane; CRC Press, Inc., 1983. Mange af de i denhne publikation
ontalte hydratiserede salte er PCM'er af gruppe (2), se oven-
for, der undergar segregering af deres kemiske bestanddele un-

der gentagne cykler af frysning og optening.

Den foreliggende opfindelse- tilvejebringer en lgsning pad pro-
blemet med segregering af kemiske bestanddele i semi-kongruent
smeltende, inkongruent smeltende og inkongruente, isomorfe
salthydrater. Ifglge den foreliggende opfindelse szttes en
serlig type overfladeaktivt fortykkelsesmiddel eller overfla-
deaktivt stof til det uorganiske PCM og danner en micelle-
struktur i hele PCM'et. En fordel ved tilsaztningen af dette
fortykkelsesmiddel til et PCM er, at der kun behgves en 1ille
mengde af fortykkelsesmidlet som tilsatningsstof i sammenlig-
ning med forskelilige tidligere heri beskrevne fortykkelses-
eller geleringsmidler. En vyderligere fordel er, at et PCM,
hvortil er sat det micellestrukturdannende fortykkelsesmiddel
ifolge den foreliggende opfindelse, fortyndes, nar det udsat-
tes for forskydning eller en forhgjet temperatur, sdledes at
det nemmere kan haldes eller pumpes fra én beholder til en
anden. Som tidligere hentydet til er fortynding af PCM'et
ifolge den foreliggende opfindelse under forskydning meget
onskeligt, eftersom det muligger blanding af en stor mangde af
PCM'et, dinklusive fortykkelsesmidlet, og efterfslgende over-
haldning af PCM'et fra en stor blandetank til mindre beholdere
eller bakker, der derefter kan installeres p& stedet, dvs. pa

byggepladsen, vaksthuset eller lignende.

Det i den foreliggende opfindelse anvendte fortykkelsesmiddel

er et overfladeaktivt stof, der er viskoelastisk og i stand
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til at danne micellestrukturen i en koncentreret hydratiseret
saltoplesning (PCM) som beskrevet tidligere heri. Det overfla-
deaktive stof er valgt blandt en amin (primar, sekundar eller
tertier), et salt af en sadan amin eller et kvaternart ammonii-
umsalt af en sadan amin, inklusive heterocykliske aminsalte
eller kvaternare ammoniumsalte, hvori nitrogenatomet er til

stede i en fem- eller seks-leddet ringstruktur’

Anvendelige aminer omfatter de, der svarer til formien:

hvori Ry mindst er en Cig-alifatisk gruppe, der kan veare for-
grenet eller ligekadet, og som kan vare mattet eller umattet.
Det maksimale antal carbonatomer i Rj-gruppen er primart af-
hangig af typen af Ro~ og Rz-grupper og koncentrationen af det
vandoplegselige salt. R; indeholder fortrinsvis ikke mere end

26 carbonatomer.

R, og Rz er uafhangigt af hinanden hydrogen eller en C;-Cg ali-
fatisk gruppe, der kan vare forgrenet eiler ligekadet, mazttet
eller umattet, og som kan vare substitueret med en hydrofil
gruppe, der vil gere Rp- og/eller Rg-gruppen mere hydrofil,
sasom f.eks. ved at erstatte én eller flere hydrogenatomer med
en -0H- og/eller amidgruppe. Ro- og Rg-grupper indeholdende en
hydrofil substituent foretrakkes i hydratiserede salte, der
har hejere elektrolytkoncentrationer, fordi de forgger det

overfladeaktive middels elektrolytforenelighed.

Salte af sadanne aminer, der kan anvendes, svarer til formlen:
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hvori Ry, Rp og Rz er som defineret direkte ovenfor, og X~ er

en anion, der danner uorganiske eller organiske salte.

Kvaternare ammoniumsalte af de aminer, der kan anvendes 1 den

foreliggende opfindelse, svarer til formlen:

hvori Ry, Ry, Rz o0g X~ er de samme som tidligere heri define-
ret, og Ry uafhangigt kan udgere den samme gruppe som Ry eller
R3 bortset fra, at ingen af Ry, Rz ellier Ry er hydrogen. Des-
uden kan Rp-, R3- o0og Rg-grupperne formes til en heterocyklisk

ringstruktur, der inkluderer aminens nitrogenatom.

X~ er fortrinsvis en uorganisk anion, sdasom sulfat, nitrat,
perchlorat eller halogenid. Et halogenid (C1, Br eller 1) fo-
retrekkes, idet C1 og Br isar foretrakkes. X~ kan ogsd vare en
aromatisk, organisk anion, sasom salicylat, naphthalensulfonat,
p- og m-chlorbenzoater, 3,5- og 3,4- og 2,4-dichlorbenzoater,
t-butyl- og ethylphenater, 2,6- og 2,5-dichlorphenater, 2,4,5-
trichlorphenat, 2,3,5,6-tetrachlorphenat, p-methylphenat, m-
chlorphenat, 3,5,6~trichlorpicolinat, 4-amino-3,5,6-trichlor-
picolinat, 2,4-dichliorphenoxyacetat, toluensulfonat, «,f-naph-
tholer og p,p'-bisphenol A. Fortykkelsesmidlet bgr valges sa-
ledes, at anionen er forenelig med den i det hydratiserede
salt tilstedevarende elektrolyt, séledes at der ikke dannes
ugnskede preacipitater. Den valgte specifikke anion vil ogséd i

nogen grad afhange af den specifikke aminstruktur.
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Fortykkelsesmidlet anvendes i en mangde, der er tilstrakkelig
ti1 at forsge PCM'ets viskositet med mindst 50% over viskosi-
teten deraf uden tilsztning af fortykkelsesmidlet, som f.eks.
malt pa et Haake Rotovisco-viskosimeter ved en temperatur pa

ca. 20°C og en forskydningshastighed pa 160 sek." 1,

Den pracise mazngde af det bestemte fortykkeTsesmiddel eller
blanding af fortykkelsesmidier, der skal anvendes, vil variere
noget, afhangig af det specifikke anvendte PCM, den gnskede
viskositet, anvendelsestemperaturen, oplesningens pH—vardirog
andre lignende faktorer. Koncentrationen af fortykkelsesmidiet
varierer sadvanligvis fra 0,05 til 5 vagtk, fortrinsvis fra
0,2 til 3 vagt%, isar fra 0,5 til 2,0 vaegt% af PCM'et. Der kan
anvendes enkle Tlaboratoriefremgangsmader til at bestemme de
optimale betingelser for hvert bestemt set af parametre. Sa-
fremt der anvendes en ikke-protoneret amin som fortykkelises-
middel, kan PCM'ets pH-vardi f.eks. i nogen grad pavirke ef-
fektiviteten af bestemte aminer. Der kraves mere sure PCM'er,
for at visse aminer kan oplgses deri. Det menes, at dette

skyldes, at aminen skal protoneres, for den effektivt vil

blive oplest i fluidumet.

Eksempler pa fortykkelsesmidler, der kan anvendes, omfatter
o]ey]methy]—bis(hydroxyethy1)-ammoniumch1orid, oleyl-bis-(2-
hydroxyethyl)amin, erucy]-bis-(2—hydroxyethy1)-methy]ammonium—
chlorid, hexadecy]—bis—(2—hydroxyethy1)—methy]ammoniumch]orid,
octadecy]—methy]-bis(hydroxyethy1)ammoniumbromid, octadecyl-
tris(hydroxyethyl)ammoniumbromid, octadecyldimethylhydroxy-
ethylammoniumbromid, cety1dimethy1hydroxyethy1ammoniumbromid,
cetylmethyI-bis(hydroxyethy])ammoniumsa1icy1at, cetylmethyl-
bis(hydroxyethyl)ammonium-3,4-dichlorbenzoat, cetyl-tris(hy-
droxyethyl)ammoniumjodid, bis{hydroxyethyl)-sojaamin, N-me-
thyl-, N-hydroxyethyl-talgamin, bis(hydroxyethyl)octadecyl-
amin, cosy1—dimethy1hydroxyethyTammoniumbromid, cosylmethyl-
bis(hydroxyethyl)ammoniumchlorid, cosyl-tris(hydroxyethyl)am-
moniumbromid, docosy]dimethy1hydroxyethy1ammoniumbromid, doco~-

sy]—methy]—bis(hydroxyethy1)ammoniumch1orid, docosyl-tris-
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(hydroxyethyl)ammoniumbromid, hexadecyl-ethyl-bis(hydroxyethyl)-

ammoniumchlorid, hexadecyl-isopropyl-bis(hydroxyethyl)ammoni-
umjodid, N,N-dihydroxypropylhexadecylamin, N-methyl-, N-hy-
droxyethylhexadecylamin, N,N-dihydroxyethyloctadecylamin, N,N-
dihydroxypropyloleylamin, bis(2-hydroxyethyl)erucylamin, N,N-
dihydroxypropyl-sojaamin, N,N-dihydroxypropyl-talgamin, N-bu-
tyl-hexadecylamin, N-hydroxyethyl-octadecylamin, N-hydroxy-
ethyl-cosylamin, cetylamin, N-octadecylpyridiniumchlorid, N-
soja-N-ethylmorfoliniumethosulfat, methyl-1-oleyl-amidoethyl-
2-oleylimidazolinium-methylsulfat, methyl-1-talg-amidoethyl-
2-talgimidazoliniummethylisulfat.

Det har vist sig, at nér koncentrationen af det hydratiserede
salt foroges, begr fortykkelsesmidiet vare mere hydrofobt, sa&
lenge dets opleselighed bibeholdes. Dette kan opnas ved at an-
vende et fortykkelsesmiddel, der har en specifik kombination
af Ri- og R2-Ry-grupper til tilvejebringelse af en passende
hydrofob-1ipofil balance. Det har ogsad vist sig, at fortykkel-
sesmidlets X -bestanddel i nogen grad pavirker effektiviteten
af midlet i specifikké PCM'er. Det har f.eks. vist sig, at or-
ganiske anijoner (X~) sadvanligvis fungerer mere effektivt i
fluida med lavere densitet, f.eks. mindre end ca. 49 vagt%
CaBrg, pa grund af deres oplgselighed. Fortykkelsesmidier, der
har en uorganisk anionbestanddel, er sadvanligvis mere effek-
tive over et bredere sammensatningsomrade end fortykkelsesmid-

ler indeholdende en organisk anion.

Til fremstilling af PCM'er ifeglge den foreliggende opfindelse
sattes det overfladeaktive fortykkelsesmiddel til det hydrati-
serede salt. Der kan anvendes standard-blandefremgangsmader,
der er kendt inden for fagomradet, eftersom opvarmning af
PCM'et og specielle omreringsbetingelser sadvan1igvis ikke er
nedvendige. Det har i nogle tilfalde vist sig fordelagtigt at
opigse fortykkelsesmidlet i en alkohol med lavere molekylvagt,
for det blandes med det hydratiserede salt. Alkoholen med la-
vere molekylvaegt (f.eks. isopropanol) fungerer som en hjzlp
til oplesning af fortykkelsesmidlet. Andre velkendte oples-

ningsmidler kan ogs& anvendes.
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De folgende eksempler 1 og 2 illustrerer en sarlig PCM, base-
ret pa CaCl,, CaBrp, KBr, KC1 og vand. Visse af disse PCM'er,
der har 6 mol vand for hvert gramatom calcium, er Kkongruent
smeltende og segregerer ikke. Andre er ikke fuldstandigt kon-
gruent smeltende og udvikier, nar de udsattes for gentagne
cykler af frysning og smeltning, en sammensatningsgradient.

Det overfladeaktive fortykkelsesmiddel ifslge den foreliggende
opfindelse er i stand til at danne en micellestruktur, der ef-

fektivt forebygger en sadan segregering af PCM-bestanddelene.

Forseg 1.

Der fremstilles et PCM med folgende sammensatning:

CaBrjp 48,03 vagt%
CaCly 11,63 vagt%
KBr 1,67 vagt%
Ke1 0,45 vegt%
SrCl,y 0,28 vagt%
SrBro 0,08 vaegth
NaBr 0,22 vagt%
NaC1 0,05 vagth
Ho0 resten op til 100 vegt%.

Dette preovemateriale blev testet ved skiftevis at fryse ved
0°C og smelte ved 45°C i et Tuftbad, medens prgvens temperatur
blev registreret. Det er enskvaerdigt, at stabile PCM'er,
f.eks. PCM'er, der er kongruent smeltende, falder i temperatur
under frysning, indtil faseovergangstemperaturen er naet, for-
bliver pa& den temperatur, indtil materialet er frosset og der-
efter igen falder i temperatur. Under smeltning vendes proces-
sen om. En prgve af PCM'et med den ovenstdende sammensztning
viste denne gnskvardige opfersel i ca. seks frysesmeltecykler,
frysning og smeltning ved 19°C. Derefter blev temperaturplate-
auet ved 19°C imidlertid kortere og mere skrat og forsvandt

efter 26 cykler. Dette faznomen blev fulgt af en segregering af
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progvematerialet. Dette forseg illustrerer, at dette PCM, uden
et kationisk overfladeaktivt stof, som er i stand til at danne
en micellestruktur i PCM'et, i begyndelsen vil vise en god
fryse-smelteopfersel, men vil begynde at segregere efter fa

fryseopteningscykler.

Eksempel 1.

Der fremstilles en prove af samme hydratiserede saltmateriale
som anvendt i forseg 1. Til 100 g af denne prgve blev sat 1,3
g af en blanding af 10 vagt% isopropanol som en fortynder i 90
vegt% kvaternart overfladeaktivt stof, der blev blandet i det
hydratiserede saltmateriale. Det overfladeaktive stof, en

ethoxyleret, kvaternar alkylenamin, havde fglgende struktur.

+
(1) CH3(CH2)7CH=CH-(CH2)12-N—(CH2-CH2—OH)2 c1-

CH3

Dette PCM antog en fortykket og gellignende Kkonsistens, der
antyder en omfattende danneise af micellestrukturer i PCM'et.
Ved udsattelse for over 200 fryse-optesningscykler ved en tem-
peratur pa 0°C og 45°C bibeholdt dette PCM sit fryseplateau
ved 19°C og segregerede ikke. Dette eksempel ifslge opfindel-
sen viser, at tilsatningen af det micelledannende, overflade-
aktive fortykkelsesmiddel stabiliserer PCM'et og forebygger

segregering af dets bestanddele.

Eksempel 2.

En prove af det samme hydratiserede saltmateriale som anvendt
i forsgg 1 blev fremstillet og blandet med et overfladeaktivt
stof af en blanding af en amin og en kvaternar amin. Til 100 g
af saltmaterialet blev sat 1,5 g af en ethoxyleret, kvaternar

alkylenamin med fglgende formel:
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+
(I1) CHg(CHy)qCH=CH=(CHp)g-N=-(CHy~CHy=0H)p C1°

CHj3

og 0,5 g af den tilsvarende amin med felgende formel:

(I11) CH3(CH2)7CH=CH-(CH2)8"N(CH2—CH2-OH)2

Dette eksempel ifelge opfindelisen viste ogsd, at tilsatningen
af det overfladeaktive stof til det hydratiserede saltmateria-
le forarsagede en fortykkelse af PCM'et, nar det udsattes for
de samme fryse-optesningscykler som i eksempel 1 og viste sta-

bilitet i mere end 20 cykler, dvs. under segregering af salt-

bestanddelene.

Forsgg 2.

En yderligere prove af folgende hydratiserede saltblanding

blev fremstillet:

CaClyp 33,3 vagt¥
MgC1, 9,4 vaegt¥
HoO resten op til 100 vaegt%.

Dette saltmateriale blev testet ved gentagen frysning ved en
temperatur pad 6°C og smeltning ved 35°C i et vandbad. Efter
fire cykler begyndte materialet af segregere, med forgget ad-
skillelse af saltbestanddelene ved efterfelgende cykler. Mate-
rialet er et semi-kongruent smeltende materiale, der er tilbe-

jeligt til at segregere som vist i dette forseg.

Eksempel 3.

En prove af det samme hydratiserede saltmateriale fra forseg 2
blev fremstillet og blandet med et overfladeaktivt stof af en

blanding af amin og en kvaternar amin. Til en 100 g preve af
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det hydratiserede saltmateriale blev sat 1,5 g af en blanding
af 10 vaegt% isopropanol og 90 vegt% af den ethoxylerede, kva-
ternare alkylenamin som defineret i formel (I), og 0,5 g af en
overfladeaktiv blanding af 25 vegt% isopropancl og 75 vegt% af

et overfladeaktivt stof med fglgende formel:

+
(IV)  CH3-(CHp)15-N-(CHy-CHy0H)y C1~

I

CH3

Det resuiterende PCM blev blandet og antog en fortykket eller
gellignende konsistens, der igen antyder en omfattende dannel-
se af micellestrukturer i PCM'et. PCM'et blev derefer udsat
for den samme fryse-opitgningscyklusprocedure beskrevet oven-
for, og viste sig at vere stabil i over 60 cykler, uden at der
biev observeret nogen segregering af PCM'et. Dette eksempel
ifelge opfindelsen viser igen, at tilsatningen af det micelle-

dannende tilsztningsstof stabiliserer PCM'et mod segregering.

Eksempel 4.

Ti1l 100 g natriumsulfatdecahydrat (Glauber's salt) ved 25°C
blev sat 1,3 g af et overfladeaktivt stof med strukturen:

[R-N-(CHpCHy0H) 1% C1-

l

CHj

hvori R var erucylgruppen, CHz(CHy)qCH=CH(CHy)19-, 0g 1,0 g af
et geleringsmiddel, hvori R var cetyl, CHz{(CHg)q5-. Blandingen
blev omregrt kraftigt i1 40 minutter, medens temperaturen grad-
vis blev forgget til 40°C. Dette resulterede i et tykt, ensar-

tet gelmateriale.

Glauber's salt er kendt for dets tendens til at segregere, nar

det skiftevis fryses og optses. Det overfladeaktive stof ifgl-
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ge opfindelsen holder det lsfte at vediigeholde den vandfrie
NapS0ys- og mzttede NaySOgz-oplesning, der dannes, nar materia-
let opvarmes over overgangspunktet, i umiddelbart narhed af
hinanden, sa&ledes at rehydratisering kan ske, na&r temperaturen

senkes til under overgangspunktet.

Eksempel 5.

150 g af det folgende PCM-materiale blev fremstillet:

53,9 vegt% CaBro-6H,0
42,9 vagt% CaCly-6H)0
1,9 vegt% KBr
1,4 vaegt% KC1

Ved at starte ved 25°C blev 2,0 g af det erucylbaserede over-
fladeaktive stof og 1,5 g af det cetylbaserede overfladeaktive
stof fra eksempel 4 tilsat. Temperaturen blev forgget til
40°C, og blandingen blev omrgrt kraftigt i 2 timer. Dette re-

sulterede i et godt, tykt, ensartet geimateriale.

Skegnt denne isomorfe blanding er kongruent smeltende, har
b1ahdinger, der kun varierer 1idt p& hver side af minimums-
smelteblandingen en tendens til at segregere under frysning.
Det er sdledes ogsad eonskeligt at stabilisere dette PCM ved
fortykkelse, eftersom der vil ske nogen variation i sammensat-
ningen under fremstillingen af et kommercielt varmelagrings-

materiale.

Eksempel 6.

Ti1l 150 g MgBrg-10H,0 ved 50°C blev sat 1,5 g cetylbaseret,
overfladeaktivt stof. Efter at blandingen var omrert kraftigt
i 2 timer, blev 2,0 g af det erucylbaserede overfladeaktive
stof fra eksempel 4 tilsat. Efter 80 minutters yderligere om-

rering fremkom et godt, tykt PCM-materiale.
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Dette hydrat er semi-kongruent smeltende og danner et Tavere
hydrat og mettet MgBrz-opTzsningrunder frysning. Fortykkelse
af dette PCM med det overfladeaktive stof ifslge opfindelsen
inhiberer separation af disse to faser ved hjaip af tyngde-
kraften, s&ledes at der kan ske rehydratisering under smelt-

ning, til dannelse af en ensartet blanding én gang til.

Eksempel 7.

Felgende materiale blev fremstillet:

43,6 vagt% CaClo
0,95 vaegt% SrCl;
1,6 vagt% KC1
0,4 vegt% NaCl

53,4 vagt% H20

1,6 g af det erucylbaserede overfladeaktive stof blev blandet
med 1,5 g af det cetylbaserede, overfladeaktive stof fra ek-
sempel 4, indtil der opnaedes en ensartet blanding. Denne blev
derefter sat til den ovenstdende saltoplgsning, temperaturen
blev forsget til 60°C, materialet blev omreort kraftigt i 40
minutter, og 0,24 g BaO-kernedanner blev iblandet. Der opnae-

des en god, tyk gel.

CaClp-6Hp0 er semi-kongruent smeltende og segregerer 1idt un-
der fryse-optoningscykler. Det kan geres kongruent smeltende
ved tilsatning af kaliumion sammen med strontium- og/eller na-
triumion. Smeltepunktet kan sankes fra ca. 27-28°C til ca.
20°C ved tilsatning af nok ekstra vand til opnéelse af 7,44
mol per mol CaClp. Dette materiale er ikke langere kongruent
smeltende og vil segregere, medmindre det stabiliseres ved den

ovenfor beskrevne fremgangsméade.
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Patentkrauv.

1. Termisk energilagringsmateriale omfattende mindst ét hy-
dratiseret, uorganisk salt, der har en faseandringsovergangs-
temperatur i omradet fra steorre end 0 til 140°C, hvorhos
navhte hydratiserede, uorganiske salt eller blanding af salte
undergar segregering af dets kemiske bestanddele 1 gentagne
cykler med frysning og optegning, og et overfladeaktivt stof i
en mazngde til forebyggelse af navnte segregering, k e n d e -
tegnet ved, at det overfladeaktive stof er valgt fra

gruppen bestdende af

(a) en amin svarende til formien:

hvori Ry mindst er en Cig-alifatisk gruppe, der kan vare for-
grenet eller ligekadet, og som kan vare mattet eller umattet,
Ro og Rz hver uafhangigt er hydrogen eller en Cf{%falifatisk
gruppe, der kan vare forgrenet eller ligekadet, mattet eller
umettet, og som Kan vare substitueret med en gruppe, der geor

Ro- og/eller Rz-gruppen mere hydrofil,

(b) salte af navnte amin svarende til formlen:

hvori Ry, Ry og R3 er som defineret direkte ovenfor, og X~ er

en anion, der danner uorganiske eller organiske salte, eller
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(c) et kvaternart ammoniumsalt af navnte amin svarende til

formlen

hvori Ry, Ry, Rz og X~ er de samme som ovenfor defineret, og
Rq uafhangigt udger en gruppe, der tidligere er blevet fremsat
for Ry og Rz, idet ingen af Ry, Ry, Rz eller Ry er hydrogen,
og Rp-, R3z- og Ryg-grupperne af aminsaltet og kvaternart ammo-
niumsalt kan formes til en heterocyklisk 5- eller 6-leddet
ringstruktur, der omfatter aminens nitrogenatom, til dannelse

af en micellestruktur i hele lagringsmaterialet.

2. Lagringsmateriale +ifelge krav 1, ke ndetegnet

ved, at X~ er C1~ ellier Br-.

3. Lagringsmateriale ifeglge krav 1, ke ndetegnet
ved, at det overfladeaktive stof omfatter mindst ét medlenm
valgt blandt oleyimethyl-bis(2-hydroxyethyl)ammoniumchlorid,
erucyl-bis-(2-hydroxyethyl}-methylammoniumchlorid,

015H33N+(CH3)3C1-,

C13H37N+(CH20H20H)23P-,

\

CH3

bis(2-hydroxyethyl)oleylamin, bis{2-hyroxyethyl)-erucylamin,
bis(2-hydroxyethyl)sojaamin, bis(2-hydroxyethyl)talgamin, bis-
(2-hydroxyethyl)octadecylamin, CooHgg(CHz)oN*CHoCHoOHBr™  og
CogHg1 (CH3)2N*CHyCHoOHBr .

4. Termisk energilagringsmateriale ifslge ethvert af kravene

1 ti1 3, kendetegneHt ved, at det overfladeaktive
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stof tilsattes i en mangde, der er tilstrakkelig til at foroge

Tagringsmaterialets viskositet med mindst 50%.

5. Lagringsmateriale ifolge ethvert af kravene 1 til 4,

kendetegnet ved, at det overfladeaktive stof anven-

des i en mangde fra 0,05 til 5 vagt% af lagringsmaterialet.

6. Lagringsmateriale +ifeolge ethvert af kravene 1 til 35,
kendetegnet ved, at det hydratiserede, uorganiske
salt er valgt blandt salte, der er semi-kongruent smeltende,
inkongruent smeltende, inkongruente, isomorfe salthydrater el-
ler blandinger, der er hypereutektiske eller hypoeutektiske

blandinger.

7. Energilagringsindretning omfattende et indkapsliingsmiddel,
der har et reversibelt vaske/faststof-faseandringsmateriale
hermetisk forseglet i navnte dindkapslingsmiddel for at forhin-
dre fordampningen af vand fra materialet, idet navnte materia-
le omfatter mindst &t hydratiseret, uorganisk salt, der har en
faseovergangstemperatur p&d fra sterre end 0 til 140°C, idet
saltet er valgt blandt salte elier blanding af salte, der un-
dergadr segregering af deres kemiske bestanddele i gentagne
frysnings~- og optgningscykler, og et overfladeaktivt stof i en
mengde, der er tilstrakkelig til at forhindre navnte segrege-
ring, kendetegnet ved, at det overfladeaktive stof

er valgt fra gruppen bestdende af

(a) en amin svarende til formlen

hvori Ry mindst er en Cig-alifatisk gruppe, som kan vare for-

grenet eller ligekadet, og som kan vare mattet eller umattet;
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R2 og Ry hver uafhangigt er hydrogen eller en Cy-Cg-alifatisk
gruppe, som kan vare forgrenet eller ligekadet, mattet eller
umattet, og som kan vare substitueret med en gruppe, som gor

Ro~- og/eller Rz-gruppen mere hydrofii;
b) salte af navnte amin svarende til formlen

R2

I
Rqy-N*t-H X~

|

R3

hvori Ri{, Ry og Rz er som defineret ovenfor, og X~ er en an-

ion, der danner uorganiske eller organiske salte; eller

¢c) et kvaternart ammoniumsalt af navnte amin svarende til

formlen

hvori Ry, Ry, Rz og X~ er som ovenfor defineret, og Ry uaf-
hangigt udger en gruppe, som tidligere anfert for Ry og Rz,
idet ingen af Ry, Rz eller Ry er hydrogen, og Rz-, R3- og
Rg-grupperne af aminsaltet og det kvaternare ammoniumsalt kan
dannes til en heterocyklisk 5- eller 6-leddet ringstruktur,
som indbefatter aminens nitrogenatom, til dannelse af en mi-

cellestruktur gennem hele lagringsmaterialet.

8. Fremgangsmade til lagring af energi, Kk ende tegnet
ved, at det omfatter fremstilling af et reversibelt vaske/fast-
stof-faseandringsmateriale, der har en faseandringsovergangs-

temperatur i omradet fra storre end 0 til 140°C, udvalgelse af
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navhte materiale fra mindst ét hydratiseret, uorganisk salt
elfer blanding af salte, der undergdr segregering af dets ke-
miske bestanddele i gentagne frysnings- og opteningscykler, og
tilsatning af et overfladeaktivt fortykkelsesmiddel til det
hydratiserede salt eller blanding af salte i en mangde, der er
tilstrakkelig til at forebygge segregering af de uorganiske
saltbestanddele, indferelse af faseandringsmaterialet i et
indkapslingsmiddel til brug som en energilagringsindretning og
hermetisk forsegling af dindkapslingsmidlet for at forhindre
udslip af vanddamp fra indkapslingsmidlet, ke nde teg -
net ved, at det overfladeaktive stof er valgt fra gruppen

bestaende af

(a) en amin svarende til formlen

hvori R; mindst er en C1g-alifatisk gruppe, som kan vare for-
grenet eller ligekadet, og som kan vare mattet eller umattet;
Ry og R3 hver uafhangigt er hydrogen eller en Ci-Cg-alifatisk
gruppe, som kan vare forgrenet eller ligekadet, mattet eller
umattet, og som kan vere substitueret med en gruppe, som ger

Ro- og/eller Rz-gruppen mere hydrofil;

b) salte af navnte amin svarende til formien

hvoeri Ry, Ry og Rz er som defineret ovenfor, og X~ er en an-

ion, der danner uorganiske eller organiske salte; eller
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c) et kvaternart ammoniumsalt af navnte amin svarende til

formlen
R2

Rl-N+-R4 X~
] -

R3

hvori Ry, Rz, Rz og X~ er som ovenfor defineret, og Rgq uaf-
hangigt udger en gruppe, som tidligere anfert for Rz og R3,
idet dingen af R2, Rz eller Rg er hydrogen, og Rp-, R3- og
Rg-grupperne af aminsaltet og det Kvaternazre ammoniumsalt kan
dannes til en heterocyklisk 5- eller 6-leddet ringstruktur,
som indbefatter aminens nitrogenatom, til dannelse af en mi-

cellestruktur gennem hele lagringsmaterialet.

9. Fremgangsmade ifelge krav 8, ke nde tegnet ved,
at det overfladeaktive stof sattes til det hydratiserede salt

for indkapsiing i indkapsiingsmidlet.

10. Fremgangsmade ifglge krav 8, k ende tegnet ved,
at det overfladeaktive stof sazttes til det hydratiserede sailt
inde i indkapslingsmidlet og feor hermetisk forsegling af ind-

kapslingsmidlet.
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