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 چکیده
اسببته همینيم مقاومت  گازكوپليمری از مواد نيمه بلوری با ویژگی ممانعتی خوب نسبببت به عبور ( EVOH) اتيل وینيل الکل

 خارآبب، مقاومت كمی نسبت به عبور آب و عبور گازهانفوذپذیری كم نسبت به  باوجودخوبی در برابر مواد شيميایی دارده ایم پليمر 
ما با پلاسبب شببدهیتتقوبخار  يمياییشببرسببوببا روش  (وشببش آبگریزپ عنوانبه)تری متوكسببی متيل سببيلان  پژوهشدر ایم  دارده

(PECVD ) پليمر  دهی شده با بر روی كاغذ پوشبش EVOHلایه نشانی ،نسبت به انتقال رطوبتكاغذ بهبود ویژگی ممانعتی  منظوربه 
زاویه تماس  هانجام شد وات 33و 13، 23توان و  ميلی تور 433فشار  ،دقيقه 6با شرایط زمان  PECVD دهی به روشپوششه گردید
ی متيل سيلان تری متوكسپوشش نتایج نشان داد ه گردید يریگاندازه نسببت به رطوبت كاغذ بهبود ویژگی ممانعتی تعييم  منظوربه آب

 23بهتریم شرایط تيمار با توان  آمدهدستبهبر اساس نتایج ه گرددمی شاهدنسببت به نمونه  زاویه تماس آب  %1/22منجر به افزایش 
 و (FTIR-ATRقرمز )مادون سنجیيفطهای با روش شدهدادهرسوب  نازکیهلاایی يساختاری و شيم هاییژگیووات حاصل گردیده 

 تأیيد كرده EVOHپليمر  سطح سيلان را بر روی پيوند نتایج گردیده بررسی( EDSپراكندگی انرژی پرتو ایکس ) سنجیيفط

 
 آبه زاویه تماس، تری متوكسی متيل سيلان، پلاسما، اتيل وینيل الکل: کلیدیهای واژه

 

 مقدمه
بنبدی ببه دنببال اسبببتفباده از پليمرهای     ببازار بسبببتبه  

باشبببد كه در ایم ميان بهتریم گزینه می پذیرتخریبیسبببتز
های استفاده از كاغذ در یکی از محدودیت كاغذ و مقواسبته 

ری آن نفوذپذی ،ییمواد غذابندی در بسته یژهوبهبندی، بسبته 
ه آب و گاز اسببته وقتی اكسببيژن در طی نگهداری نسبببت ب

شود، منجر به اكسایش ماده و كاهش حصبول وارد بسته می م
 (. 2002et alBandyopadthay ,.گردد )عمر مفيببد آن می

اتيلم وینيبل الکبل كوپليمری نيمه بلوری با ویژگی ممانعتی   
ها است و مقاومت كربمخوب نسبت به عبور گازها و هيدرو

 ردخوبی نسبببت به مواد شببيميایی دارده حاببور ایم پليمر  
اه ربندی مواد غذایی به دليل كاهش بو و اكسيژن، یک بسبته 
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ماده غذایی  حفظ كيفيت و سبببلامت برای آميزيتموفقحل 
پذیری كم نسبببت به عبور برخلاف نفوذ 8EVOH هباشببدیم

 et alLopez ,.) دارد عبور آبگاز، مقاومت كمی نسبببت به 

ای را ضببعيف های آب پيوندهای بيم زنجيرهمولکول(ه 2003
ن آ ممانعتی و مقاومتیهای منجر به كاهش ویژگی و كنندمی
 یبندبسببتهها را در ده ایم امر اسببتفاده از ایم پليمرنگردمی

نفوذ  های كاهشسبببازده یکی از راهمواد غذایی محدود می
ر باشده دمی یهچندلاپليمرها توليد یک سباختار   آب به ایم
ميانی  لایهیک عنوانبه EVOH از فيلم لایهیبک ایم مورد 
 الفيم با ویژگی ممانعتی زیاد نسبتگيرد و رزیم پلیقرار می
  گيردهببای ببيبرونببی قببرار می  لایببه عبنبوان  بببهبببه آب 

(., 2006et alCabedo  ه) 
رای ب ویژهبهرا  خوبیسيلکونی خواص ممانعتی  هایفيلم
ها دهند، ایم فيلمنشببان میمواد غذایی و دارویی  بندیبسببته

 ابلمقدر فيت نوری، قابليت بازیافت و پایداری دارای شبببفا

های سيلکونی در زمينه هایپوشبش  ههسبتند امواج ریزموج 
 8313از دهه هكباربرد دارند  بنبدی بسبببتبه مختلفی علاوه بر 

در  الکتریکدیبه دليل خواص  SiOXهای نازک پوشبببش
ها در اسببتفاده شببدنده بعدها ایم پوشببش هادینيمهصببنایع 
 هایبه دليل محافظت در برابر واكنش خودروسببازیصببنعت 

ه دگردیشبيميایی، خراش و مقاومت در برابر سبایش استفاده   
 های خورشيدی نيز كاربرد دارندههمینيم در سباخت سلول 

های نازک سيليکونی به ابعاد چند توان از فيلمسبفانه نمی أمت
 اسبببتفبباده كرد بسبببتر منبباسببببده نببانومتر بببدون یببک 

(Brijeshkumar, 2016) ه 
نشببان  8كه در شببکل  طورهمانمولکول اورگانوسببيلان 

( و R) يدروليزهبخش آلی غيرقابل  دارای دو داده شده است
( كه قابل هيدروليز OR) یآلکوكسبببهای بخش دیگر، گروه

 هباشدهستند، می

 

 
 هیدرولیز رقابلیغ بخش آلی      آلکوکسی قابل هیدرولیز          بخش                             

 از یک ترکیب سیلان یانمونه -1شکل 

 

توانند بر روی سبببطح تأ ير به دو شبببکل می هايلانسببب
های متصببل به سببيلان، سببطح را  به گروهبا توجه بگذارنده 

دارای  ،آبگریز هایسبببيلانكننده آبگریز یبا آببدوسبببت می  
ای، آلکيل متيبل، آلکيبل خطی، آلکيبل شببباخه    هبای گروه

 هایگروهت دارای هبای آبدوسببب سبببيلانو  فلوردار، آریبل 
 هباشندو قطبی می ل، یونیيهيدروكس

حلی برای راه 2PECVDاسبببتفاده از پلاسبببمای سبببرد 
باشده در بر روی سببطوح حسبباس به گرما می دهیپوشبش 
نازک در  هایفيلمیبک روش لایبه نشبببانی    PECVDواقع 

                                                 
1- Ethylene vinyl alcohol 

2- Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition 

 استه   كمدمای 
Bahroun  با بررسبببی تأ ير نو  و  (2384)همکباران  و

از فيلم  ،PECVDلایه پوشش داده شده به روش  هایویژگی
بسببتر  عنوانبه يکرونم 24ترفتالات با ضببخامت  اتيلمپلی

( HMDSO) 4سيلوكسان هگزا متيل دیاز اسبتفاده كردند و  
يژن عبور اكسبببهبود ویژگی ممانعتی پليمر نسببببت به ببرای 

 استفاده كردنده  
Bieder  اكسببيد  پوشببشبا بررسببی  (2332)و همکاران
 دیبنبسبببتهلایه حفاظتی بر روی مواد  عنوانببه سبببيليکون 

3- Hexamethyldisiloxane 
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تيجه رسيدند كه به ایم ن PECVDمنعطف با استفاده از روش 
افزایش نيروی رادیو فركانس ورودی و نسبت جریان اكسيژن 
و كبباهش فشبببار منجر ببه افزایش ویژگی ممببانعتی پليمر  

به نمونه  تنسببب بخارآبگردد و انتقال ترفتالات می اتيلمپلی
 یابدهبرابر كاهش می 823دهی نشده پوشش
Li  اكسيد سيليکون بر  دهیپوششبا  (2381)و همکاران

با استفاده از روش  اتيلمپلیدهی شده با روی كاغذ پوشبش 
پلاسببمای سببرد موف  به كاهش نفوذ آب در كاغذ به ميزان  

  هشدند 82%
Garcia ( 2382و همکاران ) دهی پلی با بررسبی پوشش
، بيان PECVDبر روی سطح كاغذ به روش  اسبيد  اكریليک
، موليهک بستگی به مقدار دهی ایم فيلم نازكه پوششكردند 

 ،سرعت واكنش و فشار تخليه دارد و با افزایش جریان هليم
زاویه تماس آب كاهش  ،كاهش سبببرعت و افزایش فشبببار

 یابدهمی
غذ كبا  یزیگرآببهبود ویژگی  منظورببه تحقي   ایم در
با تری متوكسبی متيل سيلان  ، EVOHدهی شبده با  پوشبش 
ميلی  433فشببار ، دقيقه 6 زمان شببرایط با PECVDروش 

دهی پوشش پليمر لایه روی بروات  33و 13، 23تور و توان 
 شده يریگاندازهگردید و زاویه تماس آب 

 

 هاروشمواد و 
مير رنگبری برای انجبام ایم تحقي  كاغذ حاصبببل از خ 

از كارخانه صببنایع چوب و  g/m 2±31 2شببده با وزن پایه
، دانسيته %41 ، با درصد مولیEVOHكاغذ مازندران، پليمر 

3mcg/81/8 متيل تری متوكسیژاپم و  8شبركت كوراری  از 
 .شركت مرک تهيه گردید از 3mcg/ 162/3سيلان با دانسيته

در  2به روش روزن رانی EVOHسبببطح كباغبذ با پليمر   
آریا پلاسبببت واقع در شبببهرک صبببنعتی  یدئالاكارخانه فرم 

ت اسفرایندی رانی  روزن هدهی گردیدتهران پوشش آبادعباس
 های گرانول، پودر، پرک وكه طی آن مواد پلاسبتيکی به شکل 

دهی به روش شوده پوششدهی میمذاب پوشش صبورت به ههه

                                                 
1- Kurary. 

اسببت پيوسببته و بدون حلال كه پوشببشی فرایندی رانی روزن
 هكندیکنواخت با احتمال حداقل منفذ و ترک را ایجاد می

ل متي تری متوكسببیدهی سببطح پليمر با پوشببشبرای 
واقع در پژوهشببکده پلاسببما  PECVDسببيلان از دسببتگاه 

منظور اصلاح سطح به دانشبگاه شبهيد بهشبتی اسبتفاده شده    
 33و ارتفا   41به قطر  يلمحفظبه اسبببت  یبک از  هبا نمونبه 
با  متناسببب ه ابعاد دایرهها بنمونهه گردیداسببتفاده متریسببانت

 فرمحفظه ظبه كف  یكاغذچسببببریده و با  ،سببطح محفظه
تيمار با گاز آرگون با پيش هانمونهه برای همه شببدچسبببيده 

انجام دقيقه  2زمان  و وات 43، توان sccm83جریبان گباز   
دهی سبيلان با روش پلاسمای سرد با شرایط  پوشبش  هشبد 
 33 و 13، 23و توان  ميلی تور 433دقيقه، فشبببار  6زمان 
 در نظر گرفته شده  وات

قطره آب دوبار یونيزه گيری زاویه تماس آب، اندازهبرای 
توسط یک سرنگ روی سطح قرار داده شده  Lµ 3به حجم 

یک دوربيم وضوح   انيه توسبط  43در زمانی كمتر از بعد و 
زار افبا استفاده از نرمدر نهایت شبده  بالا از آن عکس گرفته 

از  هدش گيریاندازهآناليز تصبویر زاویه تماس قطره با سبطح   
 توانیاست كه م یما یروش علاوه بر سبادگ  یما هاییژگیو
نقطه از سطح پرداخت تا  تماس در چند یهزاو گيریاندازهبه 

 قرار داده یمورد بررس يزرا ن يلمف یکنواختی
 

 ATR-FTIR سنجیطیف
 هایفيلمكه برای بررسبببی سببباختار  هاییروشدر بيم 

روش  مؤ رتریمو  تریمسببباده  FTIRنببازک وجود دارد 
از خواص بازتاب داخلی  ATRآناليز  روش درباشبببده می

عبور  ATRتابش مادون قرمز از كریستال  شودهاسبتفاده می 
از سطح داخل در تماس با نمونه منعکس  كهیطوربه ،كندمی

شبببوده عم  نفوذ تبابش ببه طول موج نور، زاویبه تابش و    
و مشببخصببات نمونه  ATRبازتاب كریسببتال  هایشبباخ 

 یافتهعهتوسروشی پرقدرت و  عنوانبهبستگی دارده ایم آناليز 
برای تعييم سبباختار و شببناسببایی تركيبات آلی، پيوندهای  

عاملی و ساختار مولکولی  هایگروهشبيميایی و شبناسبایی    

2- Extrusion 
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 BRUKERایم آناليز توسببط دسببتگاه  رودهكار میبهسببطح 
 ساخت آمریکا انجام شده Tensorمدل 
 
 1(EDSپراکندگی انرژی پرتو ایکس ) سنجیطیف

برای  (EDS) یکساپراكندگی انرژی پرتو  سببنجیطيف
سبباختاری و آناليز عناصببر موجود در نمونه   وتحليلتجزیه
 هایميکروسبببکو و با نصبببب آن بر روی  رودمیكار ببه 

بازگشبببتز از نمونه و  پرتوهایببا مطالعه   توانمیالکترونی 
تعييم پرتو ایکس مشبخصبه هر عنصبر، با استفاده از قدرت    

را بر  يفیو ك تفکيک و قابليت بزرگنمایز مختلف، آناليز كمز

ایم آناليز توسببط ه انجام داد هانمونهروی طيف وسببيعی از 
سبباخت شببركت  EDSمجهز به دتکتور SEM-FEدسببتگاه 

Oxford Instruments انجام شده 
 

 نتایج
 بر روی لایهدر سببه سببطح توان تغيير در ایم مطالعه ا ر 
 8مورد ارزیبابی قرار گرفت كه در جدول  نشبببانی سبببيلان 

شبرایط آزمون و نتایج مربو  به زاویه تماس آب نشان داده  
   شده استه

 
 نتایج مربوط به زاویه تماس آبمتیل سیلان و  تری متوکسیلایه نشانی  برایشرایط آزمون  -1جدول 

 درجه() آبزاویه تماس  )وات( توان میلی تور() فشار دقیقه() زمان

6 433 23 32 

6 433 13 14 

6 433 33 13 

 

 بحث
ل به دلينيز دهی شببده با اتيل وینيل الکل كاغذ پوشببش

ه ك باشدمیقطبی هيدروكسبيل، آبدوسببت   هایگروهداشبتم  
دسبببت آمده طبيعت ببه  68زاویبه تمباس آب بر روی آن   

قطبی  هایگروهمنجر ببه تمبایبل بيم     EVOHآببدوسبببت  
گردد میهای آب و مولکول EVOH هایزنجيرههيدروكسيل 

(2001et al., Iwamoto  ه آب بببه راحتی در سببباختببار)
كنببد و ورود آب منجر ببه تابببعيف  مولکولی پليمر نفوذ می

نيروهای قوی بيم مولکولی و افزایش فابباهای خالی پليمر 
دهببد ممببانعتی آن را كبباهش می هببایویژگیگردد و می

Brijeshkumar, 2016)).  
بدیل تهای آلکوكسی سيلان هيدورليز و به سيلانول هگرو

 هافتدمی مرحله اتفاق 3ها در واكنش سيلان هشوندمی
 

 مرحله اول: هيدوليز

 

 

 های تراکممرحله دوم: واکنش

 

                                                 
1- Energy Dispersive X-ray Spectroscopy  
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 گیرد(.سطح شکل می OHو  لانولیس OHپیوندهای هیدروژنی )در این مرحله پیوندهای هیدروژنی بین  گیریشکلمرحله سوم: 

 

 

 
 پیوندهای کوولانسی با سطح با از دست دادن آب گیریشکلمرحله چهارم: 

 

 

 
 سیلان در اتصال به سطح هایواکنش -2 شکل

 
بتوانببد آبگریز كردن بببایببد برای یببک پوشبببش موف  

تأ ير سببيلان با  هپيوندهای هيدروژنی را كاهش یا حذف كند
  ه(Arkles, 2011است )حذف گروه هيدروكسيل همراه 

 تری متوكسی متيل سيلاندر نشست پلاسما كاهش توان 
دهی و افزایش زاویبه تماس آب و آبگریزی كاغذ پوشبببش 

زیرا افزایش توان منجر به افزایش بمباران ؛ دشده اهميت دار
ریز بر  هایترکهبای پلاسبببما در نتيجه ایجاد منافذ یا  یون

 هایویژگیكاهش كبه منجر به   شبببودمیروی سبببطح فيلم 
 ه (Brijeshkumar, 2016) گرددمی هانمونهممانعتی 

 ATR-FTIR سنجیطیف ازحاصل نتایج 

 هايفطمحدوده شود دیده می 4كه در شکل  طورهمان
 هنشبان داده شبده است   cm 3333-233-1 طول موج بيم

مربو  به پيوند  cm8333-1 با طول موج  شدیدتریم پيک
وجود تری  دهندهنشببانكه  باشببدمی Si-O-Siارتعاشببی 

 EVOHپليمر سبببطح سبببيلان بر روی متوكسبببی متيل 
 3CH-O-iS پيوند به مربو  cm 8833-1و پيکباشببد می
  ممکم اسببت گروه متيل خود سببيلان باشببد كه باشببدمی

(, 2019.et alLi )ه 
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 تری متوکسی متیل سیلان توسط هدشسطح پوشش داده  FTIR-ATR سنجیطیف -3 شکل

 
 الف(

 
 ب(

 لاندهی با تری متوکسی متیل سیاز پوشش بعد( ب ،دهیاز پوشش قبل( الف :اشعه ایکسپراکندگی  سنجیطیفنتایج حاصل از  -4 شکل
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 (EDS) ایکسسنجی پراکندگی انرژی پرتو طیفنتایج حاصل از 
دهی سيلان و بعد از قبل از پوشش EDSنتایج حاصل از 

كه  طورهماننشان داده شده استه  3دهی در شکل پوشبش 
نمونه بدون در  %8/31شود عنصر كربم با دیده میدر شکل 

ما ا؛ پوشبش بيشبتریم ميزان را به خود اختصاص داده است  
بم به  ميزان كر ،بعد از لایه نشبانی تری متوكسی متيل سيلان 

بيانگر  كه درصد رسيده است 3/21 سيليس و درصبد  6/48
 استهقرار گرفتم ماده سيلانی بر سطح كاغذ 

بر روی  PECVDتری متوكسببی متيل سببيلان به روش  
لایه نشانی  ،دهی شدهكه بر روی كاغذ پوشش EVOHپليمر 
 AT-FTIRبا نتایج  EVOHوجود سيلان بر روی پليمر  هشد
همینيم ویژگی ممانعتی كاغذ نسبت  داشتهمطابقت  EDSو 

ماس ت یهزاواز  آمدهدسببتبهبه آب افزایش یافت كه با نتایج 
 هماهنگی دارده  ،درصد افزایش نشان داد 1/22كه آب 

 

 مورد استفاده منابع
-Arkles, B., 2011. Hydrophobicity, Hydrphilicity and 

silane surface modification. Gelest, Inc, 84pp. 
- Bahroun, K., Behm, H., Mitschker, F., Awakowicz, P., 

Dahlmann, R and Hopmann, Ch., 2013. Influence of 

layer type and order on barrier properties of 

multilayer PECVD barrier coatings. J. Phys. D: Appl. 

Phys, 47: (8pp)  

-Bandyopadthay, A., Romarao, B. and Ramaswamy, S., 

2002. Transient moisture diffusion through 

paperboard materials. Colloid Surf A, 206: 455–67. 

- Bieder, A., Gruniger,A and Rudolf, Ph.,2005. 

Deposition of SiOx diffusion barriers on flexible 

packaging materials by PECVD. Surface & Coatings 

Technology, 200: 928– 931 

-Brijeshkumar, B., 2016. Deposition and characterization 

of organosilicon films deposited by PECVD method. 

Master Thesis, Department of Production 

Engineering, The Technological University in Partial 

Fulfillment, Gujarat. 
 -Cabedo, L., Lgaron, J. M., Caua, D., Saura, J. J. 

Gimenez, E., 2006. Active Role of ZnO Nanorods in 

Thermomechanical and Barrier Performance of Poly 

(vinyl alcohol-co-ethylene) Formulations for Flexible 

Packaging. Polym. Test, 25: 860−867. 

-Garcia, J., Mota, J. and Bautista, L., 2012. Poly (Acrylic) 

Deposition by AP-PECVD processes on paper 

substrates for packaging application. Proceeding 13 th 

PSE conference, 4pp. 

-Iwamoto, R., Amiya, S., Saito, Y. and Samura, H., 2001. 

FT-NIR spectroscopic study of OH groups in EVOH 

copolymer. Applied Spectroscopy, 55:864-870. 

- Li, N., Lun, Y., Hong, J., Shchelkanov, A., N. and 

Ruzic, D., 2017.SiOx Deposition on Polypropylene-

coated Paper with a Dielectric Barrier Discharge at 

Atmospheric Pressure. IEEE, 7PP. 

-Lopez-Rubio A., Lagaron, J.M., Gimerez, E., Cava, D., 

Hernandez-Munoz, P.,Yamamoto, T. and Gavara, R., 

2003. Morphological alterations induced by 

temperature and humidity in ethylene vinyl alcohol 

copolymers. Macromolecules, 36: 9467–9476. 

 

  



Iranian Journal of Wood and Paper Science Research Vol. 34 No. (2)  262 

 

Barrier and structural properties of coated trimethoxymethylsilane layer  

on coated paper with ethylene vinyl alcohol 
 

5B. Shokri and 4, A. shakeri3, M. Dehghani Firoozabadi*2, A. Saraeyan1S. Heydari 

 
1-Ph.D.,Student, Pulp and paper, Gorgan University of Agricultural sciences and Natural Resources, Department of Wood & Paper 

Engineering, Gorgan, Iran 

2*-Corresponding author, Associate Prof., Pulp and paper, Gorgan University of Agricultural sciences and Natural Resources, 

Department of Wood & Paper Engineering, Gorgan, Iran, Email: saraeyan@yahoo.com 

3-Associate Prof., Pulp and paper, Gorgan University of Agricultural sciences and Natural Resources, Department of Wood & Paper 

Engineering, Gorgan, Iran 

4- Associate Prof., Industrial Polymer, Department of Chemistry, Tehran University, Tehran, Iran 

5- Prof., Laser-plasma Research Institute, Shahid Behshti University, Tehran, Iran 

 

  Received: July, 2018             Accepted: Sep., 2018 
 

Abstract 

Ethylene vinyl alcohol (EVOH) copolymer is of semi crystalline materials with excellent 

barrier properties to gases. Also, it has shown outstanding chemical resistance. Despite its low 

gas permeability, EVOH copolymer displays poor water and water vapor resistance. In this study, 

Trimethoxymethylsilane (as hydrophobic coating) was deposited by Plasma Enhanced Chemical 

Vapor (PECVD) method on the coated paper with Ethylene vinyl alcohol in order to improve the 

paper's barrier properties of moisture transmission. Coating by PECVD method was done in the 

certain conditions of time 6 min, pressure 300 m Torr, power including 50, 70 and 90W.Then 

contact angle was measured in order to determined improvement of the paper's barrier properties 

of moisture transmission. The result showed that papers which were coated with 

Trimethoxymethylsilane had higher contact angle water 55.7% more than the control. The results 

revealed that the best condition was obtained by 50 W power. The structural and chemical 

properties of deposited layer were observed with Fourier Transform infrared spectroscopy- 

Attenuated Total Reflectance (FTIR-ATR) and Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDS). 

The results confirmed bonding of silane on the surface EVOH polymer. 

 

Keywords: Ethylene vinyl alcohol, trimethoxymethylsilane, plasma, contact angle water. 

 

 

 
 


