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 چکیده
 بررسی و وهشپژ برایرا  لازم انگيزه نفتی، هایپلاستيک پایه بر بندیبسته مواد هایزباله از ناشی محيط آلودگی زمينه در نگرانی

 افتی،بازی كاغذهای دوباره وریافر و افزوده ارزش ایجاد منظوربه پژوهش این در .است داده افزایش پذیرتخریبزیست بندیبسته مواد
 نشاسته/ سلولز متيل پروپيل هيدروكسی نانوكامپوزیت به( %00 و %9 ،%7 ،%2 ،%6) مقادیر با و شده توليد سلولز نانوكریستال آنها از

 آلفاسلولز زا شده توليد سلولز كریستال نانوذرات بازده .شد بررسی آنها ممانعتی و مقاومتی ساختاری، خواص وگردید  افزوده كاتيونی
 تا 011 طول دارای و شکل ایميله آمدهدستبه نانوذرات ،(TEM) آزمون نتایج آمد و طبق دستبه %32 حدود در ،یافتیباز یكاغذها

 مطابق .آمد بدست %3/79 ایکس، پرتو پراش آزمون طبق آنها كریستاليته درجه همچنين. اندبوده نانومتر 61 تا 02 قطر و نانومتر 021
 عبور هب نفوذپذیری به مقاومترطوبت و  جذب به مقاومت كشش، مقاومت ها،نانوكامپوزیت به سلولز نانوكریستال افزودن با نتایج،

 ممانعتی و مقاومتی خواص بهترین و یافت كاهش آنها( پذیریانعطاف) شکست نقطه تا تغيير طول تنها و یافت افزایش نهاآ اكسيژن
 .آمدند بدست بازیافتی كاغذهای از حاصل سلولز نانوكریستال %9 حضور در شده توليد هاینانوكامپوزیت

 
ی ، فيلم بيونانوكامپوزیتی، نشاسته كاتيونی، نانو كریستال سلولز، هيدروكسپذیرتخریبزیستكاغذ بازیافتی، پليمر  کلیدي: هايواژه

 .پروپيل متيل سلولز

 

 مقدمه
 لامتس كه محافظی از است عبارت تعریف در بندیبسته
 .دكن حفظ مصرف تا توليد انتهایی مرحله از را خود محتوی

 فظح فساد، انداختن تأخير به غذایی مواد بندیبسته از هدف
 انبارمانی، عمر طول افزایش غذا، روی فرایند مثبت هایاثر

 در اغذ از حفاظت و غذایی ایمنی و كيفيت افزایش نگهداری،
ست ا بيرونی بيولوژیک و فيزیکی شيميایی، عوامل برابر

(Marsh and Bugusu, 2007) .از یکی بندیبسته صنعت 
 از %5 كهطوریبه است، امروز دنيای در هاصنعت مهمترین

 صاصاخت خود به را یافتهتوسعه كشورهای ملی ناخالص توليد
 از %21 از بيش غذایی صنایع بندیبسته ميان این در. دهدیم

 به توجه با. است داده اختصاص خود به را بازار این
 و اهميت نظر از دائم طوربه رقم این شده انجام برآوردهای

 et al.,Malinconico ) است افزایش حال در بازار حجم
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 متر،ك قيمت علت به نفتی پليمرهای سال، 21 از بيش. (2014
 بودن، دسترس در و خوردگی به مقاومت پایين، دانسيته

 و هشيش كاغذ، مانند ترقدیمی مواد برای جایگزینی عنوانبه
 براینلاوهع .بودند بندیبسته با مرتبط كاربردهای برای فلزات

 گازها، نفوذ به ممانعت و مکانيکی نوری، خواص ،هایژگیو
 %41 كه گردید سبب كم بسيار گرمایی هدایت و روغن و آب
 یابد اصاختص بندیبسته صنعت به هاپلاستيک مصرف كل از
(2011 et al.,Silvestre ) .اخير، هایسال در سبب همين به 

 از دهش مشتق هایپلاستيک جایگزینی برای زیادی مطالعات
 و دپذیرتجدی منابع از حاصل هایپلاستيک با نفتی تركيبات
 ناشی فتین منابع قيمت افزایش دليل به زیستمحيط با سازگار

انجام  زیستمحيط شدید آلودگی و مواد این رویهیب استفاده از
 در وانیفرا دليل به زیستی پليمرهای منظور، این به. است شده

 ارقر زیادی توجه مورد بودن پذیرتخریبیستز و طبيعت
 صنعت در نوآوری از استفاده امروزه همچنين .اندگرفته
 صهعر در یژهوبه هایفناور انواع يریكارگبه با بندیبسته
 است یافته بسياری گسترش هوشمند و فعال هایبندیبسته

(2003et al., Suppakul ). پذیرتخریبیستز مواد اما 
 نددهمی نشان خود از گاز و آب نفوذ برابر در كمتری مقاومت

 زا یکی .باشندیم ترضعيف نيز مکانيکی خواص نظر از و
 پليمرهای سازیكامپوزیت مشکلات، این بر غلبه هایراه
 et al.,Siracusa ) است مفيد مواد سایر با پذیرتخریبیستز

 شدید تخریب و دنيا هایجنگل سطح بودن محدود .(2008
 زا كاغذ توليد برای اوليه ماده منابع كاهش و یکسو از آنها

 كاغذسازی صنایع دررا  كاغذ بازیافت اهميت دیگر، سوی
 وليدت ميزان به توجه با نيز ایران كشور در. است كرده ضروری

 موجود شکاف افزایش و كاغذی هایوردهافر انواع مصرف و
 بازیافت امر به توجه لزوم مصرف، و توليد روند بين

 عتنو. یابدمی بيشتری اهميت روزروزبه كاغذی محصولات
 یک هر كه شوندمی زداییمركب بازیافتی كاغذهای از وسيعی

 وانعنبه. دارند الياف منشأ لحاظ به هاییتفاوت كاغذها این از
 خميركاغذهای الياف شامل عمدتاً كهنه روزنامه كاغذ مثال

 باشد،می بازیافتی الياف یا و شده رنگبری مکانيکی
 مذكور الياف بر علاوه معمولاً كهنه مجله كاغذ كهیدرصورت

 .نيز است شده رنگبری شيميایی خميركاغذ مقداری دارای
 خميركاغذ دارای كامل طوربه نيز اداری باطله كاغذهای
 ,Ghasemian and Khalili) باشندمی شده رنگبری شيميایی

 هایفيلم تهيه برای استفاده مورد طبيعی مواد .(2011
 و هاینزر ليپيدها، ساكاریدها،یپل ها،پروتئين شامل بندیبسته

 و سرولگلي مثل ییهاكنندهنرم. باشدیم مواد این از تركيبی یا
 طافانع ایجاد و هافيلم شدن شکسته از جلوگيری برای غيره

 رد فيلم تشکيل به كمک برای سطحی فعال مواد و آنها در
 سیهيدروك .گيرندیم قرار استفاده مورد هافيلم فرمولاسيون

 این. است سلولز مشتقات از (HPMCسلولز ) متيل پروپيل
 ،گرددمی استفاده غذا صنعت در ایگسترده طوربه بيوپليمر

 رد حلاليت مانند یفردمنحصربه فيزیکی خواص دارای زیرا
 و ترموپلاستيکی خواص محلول، در بودن ویسکوز آب،

 كافت آب گرما، یستی،های زتخریب برابر در) پایداری
 خوراكی مانند مزایایی دارای همچنين .باشدمی( واكسایش

 ریینفوذناپذ خصوصيات و زیستمحيط با سازگاری و بودن
ن آ پایين قيمت و بودن غيرسمی و جذاب ظاهر و اكسيژن به

نشاسته  . et al.,Imran (2010) است نفتی پليمرهای به نسبت
 دهایواح از یادیتعداد ز شامل كه است طبيعی پليمر نيز یک
 صلمت هم به گليکوزیدی پيوندهای با كه باشدمی گلوكزی

 يمتق طبيعت، در فراوانی دليل به پليمر زیست این .اندشده
 مواد و هافيلم توليد قابليت و یسازآماده آسانی و ارزان
 رارق زیادی توجه مورد آن، از سخت نيمه یا سخت بندیبسته
 ستفادها كه دارد معایبی نشاسته پليمر زیست ،اینوجودبا. دارد

 دودمح بندیبسته مواد سایر و فيلم توليد در را آن از خالص
 و هنشاست شدید یدوستآب خاصيت همانند معایبی. نمایدیم

 خواص داشتن رطوبت، برابر در آن فيلم ضعيف مقاومت
 و تهنشاس زیاد یدوستآب دليل به ضعيف نسبتاً مکانيکی
 نسبی رطوبت مانند شرایطی در فيلم مکانيکی خواص تضعيف

 (NCC) سلولز نانوكریستال .( et al.,Cao 2008) است زیاد
 حداقل و بوده گياهان ساختاری ءاجزا ینتركوچکاز  یکی
 به ماده این .(نانومتر 0-011) دارد نانومتر مقياس در بعد یک
 ذیری،تجدیدپ ی،پذیرتخریبزیست طبيعت، در فراوانی دليل

 ویژه سطح بودن دارا پائين، قيمت ،( 3g/cm1.5كم ) چگالی
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 بالا استحکام و قدرت ،مطلوب مکانيکی هاییژگیو و بالا
 دارای اهميت (پليمری هایماتریکس كنندهتقویت عنوانبه)

 طوربه پليمر به مناسب غلظت در آن افزودن و زیادی است
 هانانوكامپوزیت هایویژگی در یتوجهقابل بهبود باعث بالقوه
 تیح و گازها به نسبت بازدارندگی مکانيکی، هایویژگی مانند

 پليمر هب نسبت) هانانوكامپوزیت یپذیرتخریبزیست افزایش
 ليهاو ماده سلولز، نانوكریستال توليد برای .شودیم (خالص

 سيدیا تيمار تحت (غيره و پنبه لينتر چوب، مانند) سلولزی
 آمورف مناطق در ساختار چون. گيردیم قرار حرارت با همراه

 قسمت این در هيدروليز عمل و است اسيد عمل به حساس
-می باقی نشده حل اسيد در بلوری مناطق و شودانجام می

 اجزاء و سلولز آمورف نواحی هيدروليز موجب اسيد. مانند
 ولزسل نانوكریستال كه شودمی بلورین شدتبه ماندهیباق

 .(De Jesus Silva and Dalmedia., 2009) شوندمی ناميده
 صنایع در كه بوده كاربردی بسيار یاماده سلولز نانوكریستال

 ،هايلمف ،هاپوشش ،هایتنانو كامپوز توليد مانند مختلفی

 یهافراورده انرژی، دارو، انتقال ،بندیبسته صنعت ،هارنگ
 کیپزش مهندسی هوافضا، صنعت كاغذسازی، صنعت جنگلی،

 توليد كشور داخل در چون و دارد كاربرد غذایی صنایع و
 مکك آن توليد با توانیم ندارد، بزرگ مقياس در و صنعتی
 زا استفاده با همچنين. كرد ذكرشده صنایع رشد به یاارزنده

 انتویم نانوماده، این توليد در بازیافتی كاغذهای ضایعات
 از و كرد محيطییستز آلودگی كاهش به نيز شایانی كمک

 یاماده كه سلولز نانوكریستال توليد جهت در ضایعات این
 از. ودنم استفاده باشدیم مختلف صنایع در كاربردی بسيار
 صنعت در نفتی مشتقات با پليمرهای از استفاده دیگر، سوی
 باعث ،بودن ناپذیرتخریبزیست دليل به غذایی، بندیبسته
 پژوهش این در .شده است محيطییستز مشکلات ایجاد
 زا پس یراحتبه كه پذیرتخریبزیست مواد از شده سعی

 شدهتیاف فراوانیبه ،شوندیم تجزیه زیستمحيط در استفاده
 نانوكامپوزیت هایفيلم توليد برای دارند مناسب قيمت و

 .كرد استفاده غذایی صنایع در بندیبسته
 

 
 الیاف سلولزي از شده تولید سلولز کریستال نانو يالهیم ساختار -1 شکل

 

 هاروش و مواد
 و pH= 9/3 ،%01 رطوبت با (CS) كاتيونی نشاسته

 كاغذ و چوب صنایع شركت از ،162/1 استخلاف درجه
 دليل به اداری بازیافتی كاغذهای. شد خریداری مازندران

 منابع و كشاورزی علوم دانشگاه از سلولز نانوكریستال توليد
 ،3O8H3C شيميایی فرمول با) گليسرول. شد تهيه ساری طبيعی

 اسيد و( 3g/cm 53/0 دانسيته و g/mol 01/95 مولکولی وزن
 3kg/m دانستيه و HCl شيميایی فرمول با) هيدروكلریک

 يلمت پروپيل هيدروكسی. شدند تهيه مرک شركت از( 49/0
 سدیم ،cp5600-2600 ویسکوزیته با (HPMC) سلولز

 هيدروژن پروكسيد ،%99 خلوص با (NaOH) هيدروكسيد

(2O2H )3 دانسيته باcm/g 00/0، فرمول با) سولفات پتاسيم 
( pH= 2/2-2/1 و 3g/cm 33/5 دانسيته ،4SO2K شيميایی

 مولکولی وزن ،2CaCl شيميایی فرمول با) كلراید كلسيم و
g/mol 111 3 دانسيته وg/cm 02/5 )شركت از همگی 
 .شدند تهيه آلدریچ سيگما

 

 سلولز نانوکریستال تهیه روش
 اطلهب)كاغذ  بازیافتی كاغذهای از جوهرزدایی منظوربه ابتدا

 دستگاه در و كرده تقسيم كوچک قطعات به را آنها (اداری
 يركاغذخم آنها از دقيقه 61 زمان و rpm 6111 دور با دفيبراتور

 سدیم توسط ابتدا درجه 21 دمای با آب در ازآنپس. گردید تهيه
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 %5 هيدروژن پروكسيد توسط بعد مرحله در و %5 هيدروكسيد
 شسته 011 مش روی بر آمدهبدست محلول سپس. شدند تيمار

 و خشک آزاد هوای در آمدهبدست خمير بعد مرحله در. شد
 انجام از پس .شد داده عبور 011 مش با الک از و شده آسياب

 اب مطابق آمدهبدست خمير از سلولز آلفا توليد عمليات، این
 هيدروكسيد سدیم تيمار تحت cm-Tappi T203 استاندارد

 وزن مبنای بر آلفاسلولز گرم 2/1 مقدار. شد انجام 2/07%
 %2/07 سوزآور سود از سیسی 51 سپس. شد توزین خشک
 چرخش تحت دقيقه 2 مدتبه و ریخته آن روی بر درصد

 اضافه آن به مقطرآب از سیسی 66 سپس. گرفت قرار مکانيکی
 شرایط در ساعت یک مدت به حاصل سوسپانسيون و شد

 كاغذ روی بر سوسپانسيون آنگاه. گرفت قرار مکانيکی چرخش
 حاوی صافی كاغذ كردن خشک از بعد. شد گيریآب صافی

 بر آمده دستبه ماده ميزان تقسيم با آلفاسلولز بازده آلفاسلولز،
 وكریستالنانتوليد  منظوربه .گردید محاسبه آلفاسلولز اوليه مقدار

 و شد تقسيم كوچکی قطعات به قيچی توسط آلفا سلولز ،سلولز
 اتاق دمای در ساعت 05 مدت به سود وزنی %5 محلول در بعد

 از پس .شد تيمار هاناخالصی حذف منظوربه مداوم، زدنهم با و
 هيدروليز عمل و شد شسته مقطرآب با هانمونه مرحله، این

 41 نسبت با و مولار 6 اسيد هيدروكلریک از استفاده با اسيدی
 دمای در كافت آب. شد انجام آلفاسلولز گرم 0 ازای به ليترميلی
C o011 شد انجام مداوم زدنهم با دقيقه 011 مدتبه و. 

 عمل و شد مخلوط مقطرآب با آمدهدستب سوسپانسيون

 مدل سانتریفوژ دستگاهدور در دقيقه توسط  3111 با سانتریفوژ
Z206A شركت  ساختHERMLE (آلمان) دقيقه 02 مدتبه 

 مقطرآب با و تخليه محلول سطحی مایع سپس .گردید انجام
 بهسوسپانسيون  pHرسيدن  تا سانتریفوژ عمل .شد جایگزین

 حساسيت غشاهای يلبه دل) انجام شد بار 1در حدود ، 4 بالای

 اسيد از بين رفتن كارایی آنها بخشی از و پایين pH به دیاليز

 توسط دیاليز عمل بعد، مرحله در (.شد جدا سانتریفوژ توسط

 سولفات از هاییون حذف منظوربه دیاليزی غشاهای
 شد. انجام خنثی  pHبه آن  pHرساندن و سوسپانسيون

 شد، ریخته دیاليز غشاهای در كریستال سلولزنانو سوسپانسيون

 بار شدند و چند داده قرار دیونيزه شده مقطرآب داخل در غشاها

  pHرسيدن از بعد .شد تعویض دیونيزه شده مقطرآب روز در
 با دستگاه شدید مکانيکی تيمار خنثی،  pHبه سوسپانسيون

دقيقه انجام  01 زمانی فواصل بادقيقه  61به مدت اولتراسوند 
با خنک كردن سوسپانسيون در هنگام تيمار التراسوند سعی  .شد

 منظور جلوگيریبه شد دمای آن در حد دمای اتاق ثابت بماند.

 اضافه به سوسپانسيون كلروفرم قطره چند ميکروبی آلودگی از

 et Roohani) رار داده شدق یخچال در استفاده زمان تا و شده

2008 al.‚). 
 

 کامپوزیتی نانوهاي تولید فیلم
 گيریقالب روش از پوزیتیمنانوكا هایفيلم توليد منظوربه
 طوربه ابتدا. ( et al.,Noushirvani 2011) شد استفاده حلال

 ،%7 ،%2 ،%6) سلولز نانوكریستال اوليه سوسپانسيون جداگانه
 هيدروكسی/كاتيونی نشاسته) پليمر وزنیو ( %00 و 9%

 هايونانسسوسپ سپس. گردید تهيه آب در( سلولز متيل پروپيل
 ساعت 0 مدت به rpm 311 سرعت با مغناطيسی همزن توسط

 دستگاه آبی حمام داخل دقيقه 61 و شدند زده هم
 نشاسته گرم 5 آنگاه. گرفتند قرار( 2-6) شکل اولتراسونيک

 در دقيقه 02 مدتبه و شده اضافه مقطرآب ml 11به كاتيونی
 داده حرارت همزدن با همراه C o91 دمای دارای آبی حمام

 گرم 6 مقدار شده تشکيل ژل به. شود ژلاتينی تا شد
 دقيقه 02 مدتبه و شده اضافه سلولز متيل پروپيل هيدروكسی

 تا نظر مورد محلول ازآنپس و شد زده هم C o91دمای در
 مناسبی مقادیر سپس. شد خنک درجه C o21 دمای به رسيدن

( %00 و %9 ،%7 ،%2 ،%6) سلولز نانوكریستال سوسپانسيون از
( سلولز تيلم پروپيل هيدروكسی/كاتيونی نشاسته) پليمر وزنی

 زا پس .گردید اضافه مکرر زدن هم با و قطرهقطره صورتبه
 عنوانبه( پليمر وزن درصد 61) گليسرول ليترميلی 5/0 آن
 همزن توسط دقيقه 0 مدتبه و اضافه ژل به كنندهنرم

 52 در نهایت. شد زده هم rpm 211 سرعت با مغناطيسی
 cm 01 قطر با استایرنی پلی دیشپتری داخل ژل از گرم

 C o21آون در ساعت 54 مدت به هادیشپتری و شد ریخته
 جدا نهاآ سطح از آرامی به شده خشک فيلمبعد  و گرفتند قرار

 از استفاده با هافيلم ضخامت . et al(Vaezi(2020 ,. گردید
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 mmدقت با ژاپن كشور ساخت Mitutoyo سنجضخامت

 انجام فيلم مختلف نقطه 2 در گيریاندازه. شد تعيين 110/1
مقاومتی و ممانعتی  هایآزمون در نتایج ميانگين بعد و شد

 .گرفت قرار استفاده مورد
 

 نانوکریستال سلولزمحاسبه بازده 
 آمدهدستبه سلولز نانوكریستال سوسپانسيون كلی حجم

 گيریدیاليز اندازه مرحله از بعد سلولز آلفا اسيدی هيدروليز از

ليتر از سوسپانسيون ميلی 011 سپس ليتر(.ميلی )برحسب شد
 با و شد منتقل ایشيشه فلاسک داخل به كریستال سلولز

 آب اضافی بسته محيط در مایع نيتروژن و خلأ پمپ از استفاده

 پایان نمونه در شد. خارج نمونه از ثابت وزن به رسيدن تا

 با نانوكریستال سلولز توليد بازده و گردید توزین شده خشک

 .شد محاسبه زیر رابطه از استفاده
 

=بازده )%( (0رابطه ) 1 1

2 2

100
m V

m V





 

1m= .)جرم نمونه خشک شده )گرم 

2m= .)جرم آلفاسلولز )گرم 

1V=  حجم كلی سوسپانسيون نانوكریستال سلولز بعد از دیاليز

 ليتر(.)ميلی

2V=  حجمی از سوسپانسيون نانوكریستال سلولز كه توسط

 ليتر(.ميلی 011خشک شد ) خلأپمپ 

 

 کریستال سلولزمورفولوژي نانوذرات هاي آزمون
 مطالعه منظوربه ،(XRD) ایکس پرتو پراش آزمون
 لولز،س كریستال نانوذرات و درجه كریستاليته ریزساختار

(. 3-6 شکل) شد انجام (PW 1730-Philips) دستگاه توسط
 mA61  و kV41 در X پرتو توليدكننده آزمون، انجام برای
 nm موجطول با X پرتو معرض در هانمونه و شد تنظيم

 نانوذرات كریستاليته تعيين برای. گرفتند قرار 02413/1
 .شد استفاده سگال رابطه از سلولز كریستال

 
 (5)  رابطه

(%) 100
Cry Am

Cry

I I
Ic

I


  

     
 بازتابش شدت بيشترین CryI یستاليته،درصد كر Icدر آن  كه

 یکشدت نزد كمترین AmIو  C 3/55 =θ5° زاویه نزدیک
  .باشدمی C  6/01 =θ5° یهزاو

 بوریع الکترونی ميکروسکوپ تصاویر تهيه برای همچنين
(TEM) و کلش بررسی منظوربه سلولز نانوكریستال ذرات از 

 استفاده Philips EM208S 100KV دستگاه از آنها، اندازه
 تهيه تالنانوكریس شده رقيق سوسپانسيون منظور،بدین گردید.

 2 مدت به التراسونيک انجام از پس و( وزنی درصد 0/1)
 سپس. شد فيلتر ميکرون 55/1 سرنگی سر فيلتر توسط دقيقه،

 ربنیك لایه با شده پوشيده مسی توری روی بر آن از قطره یک
 دمای در و شده آميزیرنگ استات اورانيل با و شد ریخته

 .گردد آزمون انجام آماده تا گردید خشک اتاق
 

  نانوکامپوزیتی هايفیلممقاومتی و ممانعتی هاي آزمون
 ها،يلمف پارگی نقطه تا تغيير طولو  نهایی كششی مقاومت

 SANTAM STM-20 مکانيکی آزمون دستگاه از استفاده با

 مقاومت. شد يریگاندازه( 01-6 شکل) ایران كشور ساخت
 115-90 استاندارد طبق هافيلم تغيير طول و نهایی كششی

D ASTM در ساعت 54 مدت به هانمونه ابتدا. شد معين 
 هافيلم از یک هر سپس. شدند دهی شرایط %22 نسبی رطوبت

 ميان و شده بریده mm  02×  02 ابعاد با مستطيل شکل به
 طبق هافيلم رطوبت جذب ميزان .گرفتند قرار دستگاه فک دو

 فيلم هاینمونه .شد بررسی (ASTM E 104–85) استاندارد
 ساعت 54 مدت به Co41 دمای در ثابت، وزن به رسيدن برای

 نسبی رطوبت با محفظه در هانمونه سپس .شدند نگهداری
 منظم زمانی فواصل در و شدند داده قرار Co 52 دمای و 12%
 تا g110/1 دقت با ترازو از استفاده با و خارج محفظه از

 هب نسبت نفوذپذیری .ندگردید وزن ثابت وزن به رسيدن
 .شد يریگاندازه ASTM D3985 استاندارد با مطابق اكسيژن،

 سرعت مقدار كردن ضرب با اكسيژن به نفوذپذیری ميزان
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 در یکنواخت، جریان حالت در (OTR) اكسيژن انتقال
 دو ينب فشار اختلاف بر آن تقسيم و فيلم ضخامت ميانگين

 .Pa1-.day2-.m3-(cm.-1( شد محاسبه سطح
 

 آماري روش
، SPSS آماری افزارنرم از استفاده با هاداده وتحليلیهتجز

 یتنها در و طرفهیک واریانس آناليز با تصادفی كاملاً طرح از

 (%2 در سطح) دانکن آزمون كمک به هاميانگين بندیگروه
 .شد انجام

 

 نتایج
 توليد سلولز نانوكریستال ایکس پرتو پراش نمودار 5 شکل

 نشان را آنها TEM تصاویر 6 و شکل بازیافتی كاغذ از شده
 .دهدمی

 

 
 نمودار پراش پرتو ایکس نانوکریستال سلولز تولید شده از کاغذهاي بازیافتی -2شکل 

 

  
 نانوکریستال سلولز تولید شده از کاغذهاي بازیافتی TEMتصاویر میکروسکوپی  -3شکل 
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ميزان  به كشش، مقاومت گيریاندازه از حاصل نتایج
 جذب رطوبت و نفوذپذیری به عبور اكسيژن فيلم شاهد

 و كاتيونی نشاسته/ سلولز متيل پروپيل هيدروكسی

 لولزس نانوكریستال مختلف سطوح با آن هاینانوكامپوزیت
 .آمده است 0 جدول ترتيب دربه

 

 کامپوزیتیوهاي نانممانعتی فیلم متی وومقا هايویژگی گیرياندازه از حاصل نتایج -1 جدول

 تیمار
کد 

 تیمار
 کشش مقاومت به

(Mpa) 

طه تا نق تغییر طول

 شکست

)%) 

میزان جذب 

 رطوبت

)%( 

 ناکسیژ به نفوذپذیري میزان

(cm3) 

 0 06/2 56 51 40 (HPMC/CS)شاهد

HPMC/CS/NCC 3% 5 95/3 09 53 64 

HPMC/CS/NCC 5% 6 66/7 02 50 60 

HPMC/CS/NCC 7% 4 29/7 01 02 51 

HPMC/CS/NCC 9% 2 50/1 07 07 07 

HPMC/CS/NCC 11% 3 17/7 06 01 55 

*Hydroxypropyl methylcellulose (HPMC) 

*Cationic Starch (CS) 

*Nanocrystalline Cellulose (NCC) 

 
 تا نقطه شکستطول  تغییرو  کشش برابر در مقاومت

مقاومت  شاخص واریانس تجزیه آزمون از حاصل نتایج
 دهدمی نشان هاتا نقطه شکست فيلمتغيير طول و  كشش به

مختلف  سطوح در %2 سطح خطای در مقادیر این بين كه
 مطابق شکل دارد. وجود آماری دارمعنی اختلاف تيمارها

شش ك مقاومت به، سلولز نانوكریستالدرصد با افزایش  ،4
 تا نقطه شکست كاهشتغيير طول و  افزایش واضح طوربه

 یافته است. 
 

 میزان جذب رطوبت
 جذب رطوبت واریانس تجزیه آزمون از حاصل نتایج

 خطای سااطح در مقادیر این بين كه داد ها نشاااننمونه

دارد. در  آماااری وجود دارمعنی ، اختلاف%2 آزمااایش
های حاوی نانوكریسااتال با نمونه شاااهد،  مقایسااه نمونه

كاهش جذب رطوبت مشااخص اساات. همچنين با افزایش 

 طوربهافزایش شاخص تركيدن  %3به  %4نانوكریساتال از  
شود دیده می 2 شکل در طور كهشود. همانواضح دیده می

 ميزان جذب رطوبت سلولز، نانوكریستال درصد افزایش با
 .است یافته كاهش واضحر طوبه
 

 نفوذپذیري به عبور اکسیژن

ميزان نفوذپذیری  واریانس تجزیه آزمون از حاصل نتایج
 در این مقادیر بين كه دهدمی نشان هابه عبور اكسيژن فيلم

 دارد. وجود دار آماریمعنی ، اختلاف%2 آزمایش خطای سطح
اهد، نمونه شهای حاوی نانوكریستال سلولز با در مقایسه نمونه

ور طكاهش ميزان نفوذپذیری به اكسيژن مشخص است. همان
 نانوكریستال درصد افزایش با شودمی دیده 3 شکل در كه

 یافته كاهش واضح طوربهنفوذپذیری به اكسيژن  ميزان سلولز،
 .است
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  نشاسته/ سلولز متیل پروپیل هیدروکسی نانوکامپوزیتی هايفیلم شکست نقطه تا تغییر طول و کششی مقاومت -4شکل 

 سلولز نانوکریستال مختلف درصدهاي حاوي کاتیونی
 

 
  حاوي کاتیونی نشاسته/ سلولز متیل پروپیل هیدروکسی نانوکامپوزیتی هايفیلم رطوبت جذب میزان -5شکل 

 سلولز نانوکریستال مختلف درصدهاي
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  کاتیونی نشاسته/ سلولز متیل پروپیل هیدروکسی نانوکامپوزیتی هايفیلم اکسیژن به نفوذپذیري میزان -6شکل 

 سلولز نانوکریستال مختلف درصدهاي حاوي

 

 بحث
د توليهدف  شد، در این تحقيق بيانكه در مقدمه  طورهمان

نانوذرات زیستی كریستال سلولز از كاغذهای بازیافتی و 
 متيل پروپيل س پليمری هيدروكسیکآنها در ماتری ازاستفاده 

 تقویت خواص مقاومتی و منظوربهكاتيونی  نشاسته/ سلولز
 . باشدممانعتی آنها می

مقادیر بازده نانوكریستال سلولز توليد شده از كاغذهای  
بدست آمد. در این پژوهش از  %32د بازیافتی، در حدو
سولفوریک اسيد كه قدرت تخریب  یجابههيدروكلریک اسيد 

 جیتانتوليد نانوذرات استفاده شد.  منظوربهبيشتری دارد، 
 نانآمطابقت داشت.  ( et al.,Yu 2013) جیدست آمده با نتابه

 درويسلولز توسط ه ستالینانو كر ديدادند كه بازده تول نشان
( %61) کیدسولفورياس بالاتر از اريبس (%91) دياس کیكلر

 کیكلر درويبا ه دشدهيتول یهاستالیدر نانو كر. باشدیم
 یهاسلولز بخش یداخلی هاهیبه لا دياس س از نفوذيد، پاس

ی هااما قسمت دهیگرد زيدروليه یسلولز یهارهيزنج یآمورف
 ینخورده باقمقاوم بوده و دست شتريب ديسلولز به اس یستالیكر

لز سلو یهامولکول نيبیی قو یدروژنيه پيوندهای رایماند. ز
 وجود دارد.  یستالیكر یهادر بخش

سلولز یک ماده نيمه كریستال بوده و درصد كریستاليته  
هر  یلطوركبهمتفاوت است.  یسلولزآن با توجه به نوع منبع 

تغيير فيزیکی یا شيميایی به دليل ایجاد تغيير در نواحی  نوع
آمورف و بلورین ساختار آن موجب تغيير درصد بلورینگی 

، سه پيک اصلی در نقاط 5مطابق شکل  شود.سلولز می
o6/01=5θ ،o3/55=5θ  وo2/64=5θ شود كه مشاهده می

. ( et al.,Li 2009باشند )همگی مربوط به سلولز نوع یک می
 o3/55=5θپيک مشاهده شده مربوط به نقطه  ینترفعمرت
پس  ند.كباشد كه ميزان كریستاليته نانوذرات را مشخص میمی

گيری كریستاليته نانوذرات توسط رابطه سگال، درجه از اندازه
درصد بدست آمد كه  3/79كریستاليته نانوذرات توليد شده 

با درجه ، با موفقيت و یخوببهدهد كه نانوذرات نشان می
توسط  بازیافتی يركاغذهایخمكریستاليته بالا از آلفاسلولز 

ای بر مشابه پژوهشی دراند. هيدروكلریک اسيد توليد شده
نانوكریستال سلولز توليدی از لينتر پنبه، درجه كریستاليته 

 .( et al.,Nouhirvani 2011)آمد درصد بدست  1/39

 هاییستالنانو كرمشاهده شد،  6كه در شکل  طورهمان
 021تا  011در محدوده  یبا طول شکل و ایلهيم توليد شده،

گر بيان كه باشندمی نانومتر 61تا  02حدود در و قطری  نانومتر
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باشد كه تخریب مناطق آمورف سلولزی و ضوع میواین م
ریک اسيد در دما و زمان لها به خوبی تحت هيدروكناخالصی
از  تيسلولز با موفق الستینانوكر و ذرات انجام شدهمناسب 

در طی تيمارها درجه كریستاليته  .اندشده هيآلفا سلولز ته
ولز همچنان به شکل سلولز نوع لافزایش یافته و ساختار س

یک باقی ماند. یکی از دلایل توليد مناسب نانوذرات را 
اسيد  یجابهتوان به استفاده از هيدروكلریک اسيد می

 يرأثتباشد نسبت داد كه با سولفوریک كه اسيدی قوی می
 است. شدهتوليد بهينه نانوذرات  تر در زمان بيشتر باعثملایم

همچنين كثيری و همکاران برای نانوكریستال سلولز توليدی 
را بدست  9/31از پوست پسته كه به شکل كروی بودند، قطر 

 .( Fathi, 2018 &Kasiri)آوردند 

اد مو هاییژگیو ینمهمتراز  یکی ،یکيمکان اتيخصوص
 ییغذا محصولات یبندبسته یمورد استفاده برا یمريپل
 جینتا یمورد نظر در بررس یپارامترها ینمهمتر. باشدیم

 یریپذو انعطاف كششی مقاومت ،یکيمکانی هایژگیآزمون و
شود یم بالا باعث كششی مقاومتهستند.  یبندبسته یهالميف

 لونقحملزمان  یکيمکان یهاتنشدر اثر وارد شدن  لميكه ف
 یشدگو سوراخ یمانند پارگ یصدمات دچار ،یو انباردار

 خود به خارج از اتینگردد و ضمن ممانعت از نشت محتو
راّر و ف باتيخود را نسبت به گازها، ترك یبازدارندگ بسته،

 لميف كه شودیمباعث  بالای ریپذ. انعطافدیحفظ نما بخارآب
داشته  تطابق ییبا شکل ماده غذا یترک و شکستگ جادیبدون ا

 رديپوشش مورد استفاده قرار گ عنوانبه یراحتبه باشد و
(2016 et al.,Oleyaei ). 

شود، بيشترین مقدار مشاهده می 4كه در شکل  طورهمان
مقاومت كششی مربوط به فيلم شاهد هيدروكسی پروپيل متيل 

تغيير و ميزان  Mpa 06/2نشاسته كاتيونی و برابر با  -سلولز
باشد كه این مقادیر، بسيار بالاتر از می %56آن برابر با طول 

يلم فمقادیر گزارش شده در فيلم خالص نشاسته كاتيونی و 
ها خالص هيدروكسی پروپيل متيل سلولز در سایر پژوهش

 et al., 2020; De Matos Fonseca et alVaezi ,.باشد )می

. علت این افزایش مقاومت و قابليت كشسانی را (2020
های توان به برقراری پيوندهای هيدروژنی ميان گروهمی

هيدروكسيل این دو پليمر قطبی و همچنين پيوند 
ه نها به سبب حضور نشاستستاتيک ایجاد شده ميان آالکترو

يب ها با ترككاتيونی دانست. نتایج مشابه در سایر پژوهش
نشاسته و پلی ونيل الکل نيز بدست آمده است 

(2011 et al.,Noushirvani  افزایش تدریجی مقاومت .)
نانوكریستال سلولز متوقف شد  %00كششی در نمونه حاوی 

اند به علت تجمع كردن نانوذرات به علت توكه این امر می
 سکغلظت بالای آنها و عدم پخش یکنواخت در ماتری

 پليمری باشد.

، ميزان جذب رطوبت دهدینشان م 2كه شکل  طورهمان
اتيونی ك نشاسته-نمونه شاهد هيدروكسی پروپيل متيل سلولز

باشد كه بيشترین مقدار در ميان سایر می %51برابر با 
شود كه با افزودن همچنين مشاهده می هاست.فيلم

نانوكریستال سلولز به ماتریکس هيدروكسی پروپيل متيل 
مقاومت به جذب رطوبت افزایش  كاتيونی، نشاسته-سلولز

و بيشترین مقاومت در فيلم نانوكامپوزیتی حاوی  یافته است
نانوكریستال سلولز مشاهده شده است كه ميزان جذب  7%

بوده است. با افزودن مقادیر بيشتر  %02رطوبت آن 
 پليمری، درصد( به ماتریکس 00و  9نانوكریستال سلولز )

ز تواند ناشی اكه می یافتهميزان جذب رطوبت كمی افزایش 
افزایش غلظت و تجمع نانوذرات در ماتریکس پليمری باشد. 

ها از بهبود مقاومت به جذب رطوبت فيلم حکایتاین نتایج 
به  تنخس جینتا نیا. داردنانوكریستال سلولز  در اثر افزودن
 ليلبه رطوبت به د نسبتنانوكریستال سلولز  مقاومت بالای

 دهایونيبه وجود پ درثانی و آن یستالیساختار به شدت كر
هيدروكسی پروپيل متيل سلولز، نشاسته  نيب یدروژنيقوی ه

كاتيونی و نانوكریستال سلولز و همچنين به پيوندهای 
 سکیهای آب را از ماتركه عبور مولکولتاتيکی الکتروس
 et Ghanbarzadeh)وابسته است  ،دهدیكاهش م پليمری

., 2010al) .حاوی  هایيلمفجذب آب در  زانيكاهش م ليدل
 عبارتنده ك توان نسبت دادمی یلیبه دلا رانانوكریستال سلولز 

مقاومت ساختار آن نسبت به  و فردمنحصربه هاییژگیاز: و
 ایدارا بودن ساختار شبکه ليدل به جذب آب تیمحدود ،آب

های كنشو برقراری برهم یسلولزهای زنجيره یدروژنيه



 526         6، شماره 63فصلنامه تحقيقات علوم چوب و كاغذ ایران، جلد 

 et Svagan)ماتریکس پليمر و نانوذرات  نيب یقوی مولکول

., 2009al). نانوذرات كه شد مشخص مشابه در پژوهشی 
 جذب شكاه به منجر هيدروژنی پيوند ایجاد با سلولز كریستال
 شدند سلولز متيل پروپيل هيدركسی هایفيلم رطوبت

(2011., et alSainz -Bilbao). 

شود، مقدار مشاهده می 3كه در شکل  طورهمان
نفوذپذیری در برابر اكسيژن فيلم شاهد هيدروكسی پروپيل 

مکعب  متریسانت 40نشاسته كاتيونی برابر با -متيل سلولز
 پليمری، سکباشد كه با افزودن نانوكریستال سلولز به ماتریمی

ها كاهش یافته و هرچه ميزان نفوذپذیری به اكسيژن در فيلم
یری شود، ميزان نفوذپذبر درصد نانوكریستال سلولز افزوده می

یابد كه بيشترین ميزان كاهش نفوذپذیری به اكسيژن كاهش می
. شدال سلولز مشاهده نانوكریست %9در فيلم حاوی 

 پذیریقبيل انعطاف از عواملی به برابر اكسيژن در نفوذپذیری

 آرایش مولکولی و فيزیکی پليمر حالت و فاز پليمری، زنجير

 و بين ماتریس هایكنشاست. افزایش برهم وابسته آن
 هایهزنجير حركتی دامنه شدن محدود منجر به پركننده

ساختار  با فيلمی تشکيل و آنها پذیریانعطاف و كاهش پليمری
 به اكسيژن آن كاهش نفوذپذیری نتيجه، در و فشرده و منسجم

این امر ناشی  احتمالاً. ( Roohani, 2015 &Kord)شود می
علت  به پليمری هایزنجيره حركتی شدن دامنه محدود از

در داخل  سلولز نانوكریستال از صلب یبعدسه شبکه تشکيل
. همچنين با ( 2013et alSilverio ,.باشد )می زمينه پليمری

 هامقایسه مشاهدات این پژوهش با سایر پژوهش

(., 2006et alJagannath )  مشخص شد كه نفوذپذیری به
نشاسته -های هيدروكسی پروپيل متيل سلولزاكسيژن در فيلم

كاتيونی حاوی مقادیر مختلف نانوكریستال سلولز بسيار كمتر 
آمده بدست نتایج باشد.با دانسيته پایين می اتيلنیپلاز فيلم 

 ستهاپژوهشمشابه با نتایج سایر  در این پژوهش
(, 2012et al.Laxmeshwar ). 
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Abstract 
    Concerns on environmental pollution caused by petroleum-based packaging materials waste 

have increased the motivation to research and study on biodegradable packaging materials. In this 

study, in order to generate added value and reprocess the recycled papers, cellulose nanocrystals 

were produced from recycled paper and added to the hydroxypropyl methyl cellulose / cationic 

starch nanocomposite in amounts of 3%, 5%, 7%, 9% and 11% and their structural, strength and 

barrier properties were investigated. The yield of the crystalline cellulose nanoparticles produced 

from waste papers alpha cellulose was about 65% and according to the TEM test results, the 

obtained nanoparticles were rod-shaped and had a length of 100 to 150 nm and a diameter of 15 

to 30 nm. Also, their degree of crystallinity was 79.6% according to the X-ray diffraction test. 

According to the results, with the addition of cellulose nanocrystals to the nanocomposites, the 

tensile strength, moisture absorption resistance, and oxygen permeability resistance were 

increased and only the strain to the breaking point was decreased. The best strength properties 

and barrier properties of the nanocomposites were obtained in the presence of 9% cellulose 

nanocrystals from recycled papers. 

 

Keywords: Recycled paper, biodegradable polymer, bionanocomposite film, cationic starch, 

nanocrystalline cellulose, hydroxypropyl methylcellulose. 
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