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Abstract 

1Introduction: The biodegradability of synthetic plastics derived from petroleum is a very slow process and complete 

decomposition of them lasts several years. This increases environmental pollution. Extensive efforts have been made to 
develop and improve biopolymers-based packaging. Biopolymers derived from renewable agricultural resources are an 
appropriate alternative to synthetic plastics. The use of nanotechnology in the field of polymer science has led to the 
production of nanocomposite polymers. The valuable nanocomposites would be produced if natural nanoparticles are 
used in composites preparation. Because of the importance of nanocomposites in the production of biodegradable films 
and due to desired properties of gelatin and carboxymethyl cellulose in film production, this study aimed to investigate 

the effect of glycerol and nanocellulose on the properties of gelatin-carboxymethyl cellulose nanocomposites. 
 
Materials and Methods: To prepare 12 different treatments based on statistical design, 1 g of gelatin and 1 g of 

carboxymethylcellulose were dissolved in distilled water to form a uniform solution. Then, glycerol as a plasticizer was 
added to the prepared solutions at different levels (20 to 60% w/w). The determined amount of nanocellulose (0- 30% 
w/w), based on the biopolymers weight, was added to the cooled blend at 70°C. Nanocellulose was extracted from cotton 
through the chemical method, cotton was gone under chemical hydrolysis by the sulfuric acid solution (65% w/v). The 
properties of gelatin-carboxymethylcellulose nanocomposites were studied. The produced nanocellulos evaluated by 
scanning electron microscopy and X-ray diffraction techniques. The thickness of the films was measured using a caliper 
with a precision of 0.01. At five different parts of each film. Water vapor flux and water vapor permeability through the 
film samples were determined. The dry matter of 20× 20 mm film samples before and after immersion in 50 ml of distilled 
water for 24h at 25 °C was determined to calculate the solubility in water of the films. To measure the moisture absorption 
of the nanocomposite samples, 20× 20 mm film pieces were kept in a container containing potassium sulfate saturated 
solution (RH= 97%) at 25°C for 4 days. Films were weighted initially and at the end of the experiment. Sessile drop 
method, a common technique for determining the wetting properties of solid surfaces, was then used to determine the 
contact angle. Ultimate tensile strength and elongation at break were measured. The belt-shaped sample (8× 1 cm) of the 
film was stretched by the instrument at a velocity of 1 mm/s. The color and transparency of the samples were evaluated 
in the black box by image processing technique. Total color difference (ΔE), yellow index (YI), and white index (WI) of 
the samples were calculated. Treatments were prepared according to central composite design (CCD) and were statically 
analyzed by response surface method (RSM).  

 
Results and Discussion: The prepared films showed low water vapor permeability (3.62× 10-11 to 2.23× 10-12 

gm/m2Pas). The lowest amount of water vapor permeability was obtained when the low level of nanocrystalline cellulose 
(4.4%) was used. The high amounts of glycerol and nanocellulose increased the solubility of the films and even in some 
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treatments the samples were completely dissolved in water. The hydrophilic nature of the gelatin and carboxymethyl 
cellulose used in the preparation of composites may be the reason for the high solubility of the produced films. At the 
same time, the samples showed high moisture absorption. Moisture absorption decreased as a result of the glycerol content 
increased, also the effects of the presence of nanocrystalline cellulose as a filler on the moisture absorption decrease 
cannot be neglected. A moderate contact angle of about 60º was observed, the interactions between the polar and the 
hydroxyl groups of the biomaterials used in the production of composites caused different behaviors observed in the 
various treatments. The interaction of nanocellulose and glycerol had a significant effect on the contact angle. The films 
had high ultimate tensile strength (84.37 MPa) while the elongation at break was 4.14% for the same treatment, which 
indicates low flexibility of the produced films. The color of the samples was evaluated as suitable. The use of 60% glycerol 
and 4.4% nanocellulose results in the production of films with desirable properties. The use of gelatin and 
carboxymethylcellulose produced composites that had improved properties in the terms of water vapor permeability and 

surface wetting compared to pure films.  
Composites made of gelatin and carboxymethylcellulose showed high ultimate tensile strength, although the 

elongation at break of them was not desirable. In terms of barrier properties against the water vapor, prepared composites 
demonstrated improved properties when compared to other bio-based made films. On the other hand, in terms of 
hydrophilicity, they are classified as moisture-sensitive films, which limits their use for foods with high moisture content. 
The use of carboxymethyl cellulose can improve the water vapor permeability of pure gelatin films. Also, the use of 
gelatin increases the contact angle of water of pure carboxymethyl cellulose films. Gelatin-carboxymethyl cellulose 
nanocomposite contains 60% glycerol and 4.4% nanocellulose presents improved and desirable properties.  

 
Keywords: Gelatin, Carboxymethyl cellulose, Nanocellulose, Hudrophilicity, Mechanical properties. 



 پژوهشی-علمیمقاله 

 هایکامپوزیتآبدوستی و مکانیکی های تاثیر گلیسرول و نانوسلولز بر ویژگی

 کربوکسی متیل سلولز -ژلاتین
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 چکیده 
كه از منابع قابل بيوپليمرها  .پذير و بهبود كارايي آنها صورت گرفته استبيوپليمرهاي زيست تخريب ههاي بر پايبنديجهت توسعه بسته ايهاي گستردهتلاش

نانوكريستال سلولز كننده و عنوان نرم( به20 -60روند. اثر گليسرول )%شمار ميهاي سنتزي بهشوند جايگزيني مناسب براي پلاستيكتجديد كشاورزي حاصل مي
كربوكسي متيل سلولز مطالعه گرديد. نانوسلولز مورد استفاده به روش هيدروليز اسيدي توليد و  -هاي ژلاتينهاي نانوكامپوزيتعنوان پركن بر ويژگي( به0 -30)%

فوذپذيري نسبت هاي نها به روش تبخير حلال آزمونوزيتتوسط ميکروسکوپ الکتروني روبشي و پراش اشعه ايکس مورد ارزيابي قرار گرفت. پس از توليد نانوكامپ
د زماني كه از نانوسلولز كمتري استفاده شهاي تهيه شده به بخار آب، حلاليت در آب، جذب رطوبت، زاويه تماس، خواص رنگي و خواص مکانيکي انجام يافت. فيلم

هاي بالاي نانوكريستال سلولز موجب افزايش غلظتولي  (23/2× 10-12تا  Pas2gm/m11-10 ×62/3نسبت به بخار آب از خود نشان دادند ) كمتري نفوذپذيري
قادير جذب هاي هيدروكسيل از منفوذپذيري نسبت به بخار آب مي شود. با افزايش ميزان گليسرول به دليل تشکيل پيوندهاي جديد و از دسترس خارج شدن گروه

به عمل  هاي آب ممانعتنوكريستال سلولز وارد فضاهاي خالي در ماتريکس فيلم شده و از حركت آزادانه ملکولشود البته در مقادير پايين نارطوبت كاسته مي
در سطوح ثابت نانوكريستال درجه از خود نشان دادند.  60داشتند و زاويه تماس متوسطي در حدود  هاي توليد شده مقادير جذب رطوبت بالاطور نمونههمينآورد. مي

اثر  عنوان يك تركيب چند الکلي از خاصيت آبدوستي زيادي برخوردار است.زايش مقدار گليسرول زاويه تماس كاهش يافته است چرا كه گليسرول بهسلولز با اف
تقليل يافته است. در درصد  5در تيمارهاي با سطوح پايين گليسرول ازدياد طول در نقطه شکست به زير دار است. متقابل نانوسلولز و گليسرول بر اين ويژگي معني

دست آمد اين مقدار در مورد تيماري مگاپاسکال به 37/84هاي حاصل از قدرت بالايي برخوردار هستند و حداكثر استحکام كششي خصوص استحکام كششي فيلم
شود. درصد باعث كاهش جزئي در استحکام كششي مي 4دست آمد افزودن نانوسلولز به مقدار درصد گليسرول بدون افزودن نانوسلولز تهيه شده بود به 40است كه از 
به شود.مي مطلوبهاي با ويژگيدرصد سبب توليد فيلم  4/4 نانوسلولز به مقدار و درصد 60به ميزان  گليسرولاستفاده از ها مطلوب ارزيابي گرديد. رنگ نمونه

هاي خالص ز نظر نفوذپذيري نسبت به بخار آب و نم شوندگي سطوح نسبت به فيلمهايي گرديد كه اكارگيري ژلاتين و كربوكسي متيل سلولز باعث توليد فيلم
 اي هستند. هاي بهبود يافتهداراي ويژگي

 
 .ژلاتين، كربوكسي متيل سلولز، نانوسلولز، خواص آبدوستي، خواص مکانيکي: کلیدیهای واژه

 

 2مقدمه

هاي بندياز پليمرهاي سنتزي، پلاستيکي، كاغذ و فلزات براي بسته
شود كه دليل آن فراواني، در گسترده استفاده ميطور مواد غذايي به

 Zahed Karkaj and)دستر س بودن و قيمت كم اين مواد است 

Peighambardoust, 2018) .پذيري مواد پلاستيکي زيست تخريب
كامل  هسنتزي حاصل از مشتقات نفتي فرايندي بسيار كند بوده و تجزي

                                                 
 ان،يواحد صوف ،ييغذا عيصنا يگروه علوم و مهندس ،ارشد يآموخته كارشناسدانش -1

 .رانيا ان،يصوف ،يه آزاد اسلامدانشگا
 ،يمدانشگاه آزاد اسلا ان،يواحد صوف ،ييغذا عيصنا يگروه علوم و مهندس ،ارياستاد -2

  .رانيا ان،يصوف

هاي ه طول مي انجامد و اين امر باعث افزايش آلودگيآنها چندين سال ب
هاي اخير، يافتن جايگزيني گردد. لذا طي سالزيست محيطي مي

پذيري كه زيست تخريب طوريههاي سنتزي، بمناسب براي پلاستيك
بالايي داشته و آلودگي زيست محيطي كمتري بر جاي بگذارد توجه 

 محققين را به خود جلب كرده است. 
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پذيري بالا كه از منابع قابل بيوپليمرهاي خوراكي با زيست تخريب
اي مناسب در اين زمينه بهشوند، گزينهتجديد كشاورزي حاصل مي

ها، ساكاريدها، پروتئينتوان از پليروند. براي اين منظور ميشمار مي
ها استفاده كرد. پليمرهاي ها و يا مخلوطي از آنها، چربيكربوهيدرات

پذير هاي زيست تخريبپذير مورد استفاده در توليد فيلمت تخريبزيس
بندي كرد. طبيعي )بيوپليمرها( و سنتزي تقسيم هتوان به دو دسترا مي

ترين بيوپليمرهاي مورد استفاده در توليد مهم هساكاريدها از جملپلي
 ,.Abolghasemi et al) باشند پذير ميفيلمهاي زيست تخريب

2012) . 
استفاده از فناوري نانو در زمينه علم پليمر به توليد پليمرهاي 

ه در ها پليمرهايي هستند كنانوكامپوزيت منجر شده است. نانوكامپوزيت
شتهرها از نانوذرات آلي يا غيرآلي مختلفي كه داراي اشکال كروي، آن

 ,Cole and Bergeson)شود استفاده ميهستند اي صفحهاي يا 

ر هاي اخي. اين فناوري روز به روز گسترش پيدا كرد و طي سال(2006
پذير نيز مورد هاي زيست تخريباستفاده از اين نانو مواد در مورد فيلم

در  هاتهيه نانوكامپوزيت. (Kawasumi, 2004)توجه قرار گرفته است 
شود. چنانچه ها محسوب ميواقع تحول اساسي در توليد كامپوزيت

 نانوذرات مورد استفاده از مواد طبيعي باشند، ارزش روش تهيه
ي طبيعي بنداگرچه مواد بسته ها نيز بسيار بالا خواهد بود.نانوكامپوزيت

پتانسيل  اند، اماهاي سنتزي سنتي نگرديدهبنديجايگزين بسته كاملا
ها را دارند و با محدود كردن مهاجرت رطوبت، آروما، ش مصرف آنكاه

د شونچربي و غيره از مواد غذايي منجر به حفظ كيفيت محصول مي
(Silva et al., 2009).  

ها ربيساكاريدها، چها، پليهاي طبيعي از پروتئينبراي توليد فيلم
(. توليد Guilbert, 1986شود )استفاده مييا تركيبي از اين مواد 

بندي مواد غذايي يکي از كاربردهاي مهم هاي مختلف در بستهفيلم
ها است كه در اين مورد عواملي نظير مقاومت فيلم در نانوكامپوزيت
هاي مکانيکي، نفوذپذيري نسبت به رطوبت و گاز، زيست مقابل آسيب

واد ها و جلوگيري از آلودگي مذيري، قابليت حفظ تازگي فرآوردهپتخريب
غذايي از اهميت بالايي برخوردار است. بنابرين انتخاب تركيبات مناسب 

باشد هاي آنها مهم ميويژگيهاي نانوكامپوزيتي و بهبود در تهيه فيلم
(Espitia et al., 2013; Sekhon, 2010). 

آمينه هستند.  ها، اسيدهايدهنده پروتئينواحدهاي تشکيل
اسيد آمينه با  20هاي طبيعي موجود در مواد غذايي حداقل از پروتئين

ها هتروپليمر هستند اند. پروتئينزنجيرهاي جانبي مختلف تشکيل شده
 موقعيت و انرژيها توسط پيوندهايي كه از نظر نوع، و ساختار ويژه آن

يدهاي ها از اتصال اسگردد. ساختار اول پروتئينمختلف هستند پايدار مي
آمينه مختلف توسط نوعي پيوند كوالانسي كه پيوند پپتيدي ناميده 

ها را اسيدهاي آمينه پروتئين اي ازعمده بخش شود.شود تشکيل ميمي

ها ئيندهد. به همين دليل پروتاسيدهاي آمينه قطبي تشکيل مي
خصوصيات بازدارندگي خوبي در برابر اكسيژن و گازهاي ديگري مانند 

ها خصوصيات بازدارندگي اكسيد كربن دارند. قطبيت پروتئيندي
ذپذيري هاي پروتئيني نفوكند. فيلمهاي پروتئيني را تعيين ميفيلم

طبي به مواد غيرقزيادي به مواد قطبي مانند بخار آب و نفوذپذيري كمي
به  هاي پروتئينيند اكسيژن، آروما و روغن دارند. نفوذپذيري فيلممان

ها و رطوبت نسبي زياد كنندهمواد قطبي و غيرقطبي در حضور نرم
يابد. براي ايجاد خواص بازدارندگي مطلوب در فيلم پروتئيني افزايش مي

ها و پروتئين مناسب را انتخاب نمود و شرايط تشکيل فيلم كنندهبايد نرم
 ا بهينه كرد.ر

در بين پليمرهاي طبيعي، ژلاتين كه از تجزيه حرارتي يا شيميايي 
شود، به علت سازگاري با محيط و قابليت تجزيه كولاژن حاصل مي

وتئيني ژلاتين پرپذيري و ارزان بودن مورد توجه بسيار قرار گرفته است. 
د باشمي اي است و تقريبا بي بو و بدون مزهبا رنگ زرد متمايل به قهوه

هاي آلي و درآب گرم، گليسرول و اسيداستيك محلول و در حلال
 12تا  5درجه حدود  35تا  32باشد. ژلاتين در دما حدود غيرمحلول مي

شود. كند و به يك ژل آبکي تبديل ميبرابر وزن خود آب جذب مي
(Bower et al., 2006). به رطوبت حساس هاي ژلاتيني نسبت فيلم

هاي رفع نقايص فيلمبوده و حلاليت بالايي در آب دارند. يکي از راه
هايي از آنها با نانو ذرات است كه هاي پليمري زيستي ايجاد تركيب

از هاي زيستي شده است. موجب تحقيق و توسعه نانوكامپوزيت
ل كننده و عامدهنده، شفافعنوان قوامتوان بهكاربردهاي ژلاتين مي

(. Asgar et al., 2010) ددهنده در صنايع غذايي اشاره كرپوشش
كاربرد ژلاتين در زمينه توانايي توليد فيلم و همچنين قابليت استفاده از 
آن بعنوان يك پوشش خارجي براي محافظت غذا از خشك شدن، نور 

 ,Ayranci and Tunc)و اكسيژن، مورد بررسي قرار گرفته است 

هاي ممانعتي هاي ژلاتيني عليرغم برخورداري از ويژگي. فيلم(2003
ر برابر دخوب در برابر اكسيژن، فاقد خواص مکانيکي و ممانعتي مناسب 

كند. ژلاتين هستند كه كاربردهاي بالقوه شان را محدود ميرطوبت 
دهد، ولي و ظاهر مناسب تشکيل ميهاي با خواص ماهي سرد آبي فيلم

مشکل اصلي آن آب دوستي نسبتاً بالا و پايين بودن خواص ممانعت
هاي در مقايسه با فيلمدر برابر رطوبت هاي حاصل از آن كنندگي فيلم

باشدكه باعث محدود شدن استفاده از اين بيوپليمر در سنتزي رايج مي
نيز علاقه روزافزوني در  گذشتههاي در دههشود. هاي مختلف ميزمينه

 بندي غذا به وجود آمده استعنوان ماده بستهرابطه با كاربرد آن به
(Gomez-Guillen et al., 2007)هاي پکتين. طي تحقيقي فيلم- 

ين گلوتارآلدهيد و ژلاتين خالص توليد شد و ا -ژلاتين -ژلاتين، پکتين
ديدند. در اين بررسي مشخص شد كه هيدروژل توليد ها مقايسه گرفيلم

شده كه حاوي پکتين بود نسبت به ژلاتين خالص تورم كمتري داشت 
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 بهبود يافت كشسانيهاي مکانيکي آن همانند و در مقابل ويژگي
(Farris et al., 2011 .) 

بوده و يکي از مشتقات سلولز  (CMCكربوكسي متيل سلولز )
توانايي تشکيل فيلم CMC. بيوپليمري خطي و محلول در آب است
(. Choi & Simonsen, 2006هاي شفاف، پيوسته و يکنواخت را دارد )

هاي حاصل از هاي فيلمتاكنون مطالعات متعددي بر روي ويژگي
ست ا مشتقات سلولز و از جمله كربوكسي متيل سلولز انجام يافته

(Ayranci & Tunc, 2001, Park et al., 1993) نتايج مطالعات .
در بين بيوپليمرها  CMC هاي تهيه شده ازنشان داده است كه فيلم

و  ها مقاومداراي مقاومت مکانيکي متوسطي بوده و به نفوذ روغن
. (Park et al, 1993)باشند و و طعم ميهمچنين شفاف، فاقد ب

Ghanbarzadeh  عنوان يك اسيد اولئيك به ( اثرات2011) همکارانو
 CMCهاي آبگريز خوراكي را بر روي خواص بازدارندگي فيلم هماد

ها نسبت به بخار آب بررسي كردند. نتايج نشان داد، كه مقاومت فيلم
 يابداي افزايش ميطور قابل ملاحظهنسبت به رطوبت به

(Ghanbarzadeh et al., 2011) همچنين .Cheng  و همکاران
كردن روغن پالم اولئين به ( نيز گزارش كردند كه اضافه 2008)

را بهبود نسبت به بخار آب خواص بازدارندگي  CMCهاي فيلم
( در 1388) و همکاران Almasi .(Cheng et al., 2008) بخشدمي

كامپوزيت  در  CMC كه با افزايش ميزان هار شده استظاتحقيقي 
آب  نفوذپذيري نسبت به بخاركربوكسي متيل سلولز  -هاي نشاسته

يابد. كمترين نفوذپذيري نسبت به بخار آب در سطح ها كاهش ميفيلم
 .(Almasi et al.,. 2010) دست آمدبه CMCدرصد  15

اخير، تأثير هاي نانوسلولز از جمله نانوذراتي است كه در طي سال
عنوان نانوتقويت كننده، در پليمرهاي مختلف مورد مطالعه قرار هآن ب

گرفته است. مقاومت مکانيکي بالا، نسبت سطح به حجم زياد، چگالي 
پذيري از جمله پايين، سهولت دسترسي، قيمت مناسب و زيست تخريب

ها هكنندهايي است كه نانوسلولز را از ساير نانوتقويتمهمترين ويژگي
كنندگي اين نانوذره، در پليمرها سازد. از اين رو، تأثير تقويتمتمايز مي

 ,.Almasi et al)و بيوپليمرهاي مختلفي مورد مطالعه قرار گفته است 

2015; Cherian et al., .2011; Kaushik et al., 2010)  در
اي در زمينه استفاده از گذشته مطالعات گستردههاي سال

مري و توليد ساكاريدي مختلف با ماتريکس پليهاي پلينانوكريستال
 & Habibi) ها از اين طريق انجام گرفته استبيونانوكامپوزيت

Dufresne, 2008 .)يد ات نانوكامپوزيتي در تولبا توجه به اهميت تركيب
پذير و اثرات مطلوب ژلاتين و كربوكسي متيل هاي زيست تخريبفيلم

ل ها، هدف از اين تحقيق بررسي اثر گليسروسلولز در تهيه اين بيوفيلم
ي متيل كربوكس -هاي ژلاتينهاي نانوكامپوزيتو نانوسلولز بر ويژگي

 باشد.مي سلولز

 ها مواد و روش
 (NCC) نانوکریستال سلولزتولید 

 يمياييبه روش شها نانوسلولز مورد استفاده در توليد نانوكامپوزيت
با  (2007و همکاران ) Xiaodong  طبق شيوه به كار برده شده توسط

و بالا بردن ها منظور حذف ناخالصيد. بهآمدست از پنبه به كمي تغييرات
ساعت در محلول  24سلولز، پنبه در دماي اتاق به مدت درجه خلوص 

منظور ور شد. در مرحله بعد شستشوي الياف پنبه بهدرصد غوطه 2سود 
حذف كامل سود با آب مقطر انجام پذيرفت )از معرف فنل فتالئين براي 
تشخيص حذف كامل محلول سود از پنبه استفاده شد(. هيدروليز اسيدي 

 1گرم اسيد به ازاي  20و با نسبت  %65يك اسيد با استفاده از سولفور
ساعت تحت همزني مداوم با سرعت  3به مدت  C50گرم در دماي 

rpm 600 10سازي با سود %انجام پذيرفت. در مرحله بعد عمل خنثي 
دست آمده در سوسپانسيون بهصورت گرفت.  pH 5- 5/5تا رسيدن به 

پس از تعيين ماده خشك سوسپانسيون يخچال نگهداري گرديد و 
 ها مورد استفاده قرار گرفت. در توليد فيلمحاصل مقدار مورد نياز 

 
 تهیه فیلم 

 براي تهيه تيمارهاي مختلف پيشنهادي بر اساس طرح آماري
گرم كربوكسي متيل سلولز در آب  1گرم ژلاتين و  1 ، ابتدا(1جدول )

ل حاز مقطر حل نموده تا بافتي به حالت يکنواخت ايجاد گردد. بعد 
ترين وكربوكسي متيل سلولز در آب، گليسرول كه رايج ژلاتينشدن 

 درصد 60تا  20باشد را به مقدار توليد فيلم مي كننده مورد استفاده درنرم
 20مرها به سوسپانسيون اضافه كرده و به مدت بر اساس وزن بيوپلي

منظور انجام عمل ژلاتينيزاسيون، . بهداده شددقيقه به حالت سکون قرار 
درجه سلسيوس روي  90دقيقه و در دماي  60سوسپانسيون به مدت 

بن ماري قرار داده شد در اين مدت جهت بهتر حل شدن و ژلاتينه 
 يكزده شد پس از گذشت دقيقه محلول مورد نظر هم 10شدن هر 

ساعت نانوسلولز مشخص شده در فرمولاسيون پيشنهادي )در سطوح 
ا تبه محتويات ارلن اضافه گرديد بر مبناي وزن بيوپليمر ( %30تا صفر 

ها در دامنه وسيعي از سطوح مختلف هاي مورد آزمون كامپوزيتويژگي
ليتر رسانده ميلي 200و حجم آن به  نانوسلولز مورد مطالعه قرار گيرد

 30درجه سلسيوس به مدت  70دار در دماي شد و روي هيتر مگنت
وسيله دهي و مخلوط گرديد. سوسپانسيون آماده شده را بهدقيقه حرارت

ليتر ميلي 30به مقدار  10استايرن شماره هاي پليپيپت در داخل پليت
درجه  50ها از آون با دماي منتقل گرديد و جهت خشك شدن فيلم

 ساعت استفاده شد.  14لسيوس به مدت زمان س
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 (SEM)ی میکروسکوپ الکترونی روبش

دست آمده از ميکروسکوپ براي تعيين شکل نانوكريستال سلولز به
قدرت شتاب( استفاده شد. ، هلندXL30)فيليپس، مدل  الکتروني روبشي

هايي مختلف از بوده و تصاوير با درشت نمايي kv28ها دهي الکترون
 ساختار نانوكريستال سلولز تهيه گرديد. 

 
 (XRD) پراش پرتو ایکس

سنج براي انجام آزمون پراش پرتو ايکس، پراش
(PanalyticalXpert PRO X Ray Diffractometer)  مدل

(Xpert Pro MPD) ساخت شركت Panalytical  هلند با آند مس
 ma 30)استفاده شد. براي انجام آزمون،ژنراتور توليد اشعه ايکس در 

40 kv) در معرض اشعه ايکس با طول موج ها تنظيم شده و نمونهÅ 

و  در دماي محيط تشعشعات بازتابشي از نمونه، قرار گرفتند. 5405/1
 آوري و نمودار مربوط به شدتجمع (2Ө=10-80)در محدوده زاويه 

 2θ 05/0ها ثانيه واندازه گام 1سرعت اسکن  بازتابش آنها رسم گرديد.
 دست آمده از روشتي نانوسلولز بهنيمنظور تعيين درصد كريستاليبود. به
Segal ( 1959و همکاران)  استفاده شد بر طبق اين روش ميزان

 كريستالينيتي سلولز برابر است با: 

(1      )                                           𝐶𝐼 =
𝐼002−𝐼𝐴𝑀

𝐼002
× 100 

 
CI002، : انديس كريستالينيتيI 22.7 =: شدت پيك در°θ2 ،AMI :

 .2θ= 18° (Segal et al., 1959)شدت پيك در 

 ضخامت

هاي توليد شده ضخامت پس از خشك كردن محلول نانوكامپوزيت
با دقت  (Mitutoyo, Japan)بيوفيلم هاي حاصل با استفاده از كوليس 

قسمت  5اندازه گرفته شد. بدين منظور سنجش ضخامت در  01/0
گيري هاي اندازهصورت پذيرفت و ميانگين ضخامتها مختلف بيوفيلم

 عنوان ضخامت نانوكامپوزيت گزارش شده است. شده به

 
 (WVTR and WVP)ی ب و نفوذپذیرشار بخار آ

ميزان شار بخار آب از ميان بيوفيلم و مقادير نفوذپذيري بخار آب 
هاي حاصل تعيين گرديدند. براي محاسبه ويژگيبراي نانوكامپوزيت

عمل شد. بدين منظور  ASTM E96-95ش هاي ذكر شده طبق رو
ريخته شده در اين حالت رطوبت گرم سولفات كلسيم  3داخل ويال 

نسبي ايجاد شده داخل ويال صفر درصد خواهد بود پس از قرار دادن 
قطعه فيلم در سر بطري كه به اندازه آن برش خورده بود درب بطري 

داخل محفظه حاوي محلول اشباع هاي محکم بسته شد و بطري
 97%سولفات پتاسيم قرار گرفت رطوبت نسبي ايجاد شده داخل محفظه 

خواهد بود. جهت ايجاد امکان انتقال بخار آب از ميان بيوفيلم منفذي 

قبل از ها بطريمتر بر روي درب بطري ايجاد شده بود. ميلي 5به قطر 
روز توزين شدند.  4ساعت به مدت  24قرار گرفتن داخل محفظه و هر 

با رسم نمودار افزايش وزن بطري در مقابل زمان براي هر نمونه و به
دست آوردن شيب خط حاصل شار بخار آب و نفوذپذيري نسبت به بخار 

 آب از معادلات زير تعيين شد: 

(2                                                           )𝑊𝑉𝑇𝑅 =
∆𝒘

𝒕𝑨
 

(3 )                                                        𝑊𝑉𝑃 =
𝑾𝑽𝑻𝑹×𝑿

𝑷(𝑹𝟏−𝑹𝟐)
 

 
WVTR :)2(g/sm ،WVP آهنگ انتقال بخار آب :

sPa)2(gm/m ،Δwافزايش وزن : (g) ،t زمان :(s) ،A مساحت فيلم :
: فشار بخار P، (m): ضخامت فيلم m ،X)2(در معرض انتقال بخار آب 

: رطوبت نسبي 2R، : رطوبت نسبي داخل دسيکاتور )%(1R، (Pa)آب 
 داخل ويال )%(

 
 حلالیت درآب

خشك فيلم كه پس از  هآب عبارت است ازدرصد ماد حلاليت در
آيد. براي مي وري درآب مقطر، به حالت محلول درساعت غوطه 24

 هاي فيلم باخشك اوليه نمونهگيري ميزان حلاليت در آب ماده اندازه
تعيين گرديد. در مرحله بعد  C105°در آون  mm20 ×20ابعاد 
آب مقطر در دماي  ml50حاوي دار بيوفيلم داخل ظروف دربهاي نمونه

°C25  ور گرديد و پس از سپري شدن زمان ساعت غوطه 24به مدت
مقدار باقيمانده فيلم از آب خارج شده و ماده خشك آن تعيين شد مقدار 

-Romero)دست آورده شد حلاليت مربوط به هر نمونه از معادله زير به

Bastida et al., 2005) : 
(4                                            )𝑊𝑆 =

𝐷𝑀1−𝐷𝑀2

𝐷𝑀1
× 100

  

WS)%( 1، : حلاليت در آبDm)%( 2، : ماده خشك اوليه فيلمDm :
 .وري در آب )%(ماده خشك فيلم پس از غوطه

 
 جذب رطوبت

نانوكامپوزيت هاي گيري ميزان جذب رطوبت نمونهبراي اندازه
اعت س 24به مدت C50°درآون  mm20 ×20ابعاد  از فيلم با قطعاتي

در محفظه حاوي محلول اشباع ها قرارداده شد پس از توزين، نمونه
قرارد داده شدند و پس از  C25°( در دماي =RH%97سولفات پتاسيم )

 روز مجدد توزين شدند. ميزان جذب رطوبت از رابطه زير 4گذشت 
 :(Angles and Dufresne, 2001)محاسبه شد 

(5                                                  )𝑀𝐴 =
𝑊2−𝑊1

𝑊1
× 100 

MA)%( 1، : جذب رطوبتW وزن اوليه اوليه فيلم :(g) ،2W وزن :
 (g)نهايي فيلم 
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 زاویه تماس

هآبدوستي دارند، اندازكربوهيدراتي ماهيت هاي ي كه فيلمياز آنجا
گيري زاويه تماس آب، شاخص خوبي براي تعيين ميزان آبدوست بودن 

براي تعيين . (Ghanbarzadeh et al., 2007)د شومي آنها محسوب
سيسيل كه يك روش رايج در تعيين ويژگي  هزاويه تماس، از روش قطر

باشد استفاده شد. با استفاده از يك مرطوب شوندگي سطوح جامد مي
ها قرار داده شد. توسط سرنگ، يك قطره آب مقطر بر روي سطح نمونه

گا پيکسل از تماس قطره با م 16با وضوح Canon sx500 ن دوربي
 هويزا هبراي محاسبثانيه عکس گرفته شد.  5سطح فيلم پس از گذشت 

استفاده شد.  Image J 1.44p افزارتماس آب با سطح فيلم از نرم
تماس و خط رسم شده  هزاويه بين خط مماس بر قطره در نقط همحاسب

 . دهددر راستاي سطح فيلم، زاويه تماس را نشان مي

 
 خواص مکانیکی

سنج مکانيکي تعيين خواص مکانيکي توسط دستگاه آزمون
ر )حداكث نهايي آمريکا( انجام يافت. استحکام كشش، CT3)بروكفيلد 

تواند تحمل كند بدون اين كه دچار كرنش مي تنشي است كه يك ماده
دائمي گردد( بر حسب مگاپاسکال و كشش در نقطه شکست يا نسبت 

 طبقها به طول اوليه فيلم بر حسب درصد فيلم (ΔL)افزايش طول 
 هاگرديدند. از هر يك از فيلم گيرياندازه ASTM D882-91استاندارد 

بريده شد و بين دو فك دستگاه  cm1 ×8نمونه به شکل تسمه با ابعاد 
و سرعت حركت فك  cm 5/3قرار گرفت. فاصله بين دو فك دستگاه 

 بود. مي mm/s 1بالايي 
 

 سنجیرنگ
. ارزيابي قرار گرفتداخل جعبه سياه مورد ها رنگ و شفافيت نمونه

 L= 87.99 ,a= -1.64)روي يك صفحه سفيد استاندارد ها تمام نمونه

,b= -9.09) متري سانتي 10از فاصله ها قرار گرفتند و از سطح نمونه
 Imageافزار توسط دوربين ديجيتال تصوير تهيه شد. با استفاده از نرم

J 1.43u در سيستم ها پارامترهاي رنگي نمونهRGB ستخراج گرديد. ا
(، L)ي محاسبه شده به پارامترهاي هانتر بر حسب روشناي RGBسپس 
( تبديل شد و ميزان رنگ بر حسب bآبي ) -( و زرديaسبز ) -قرمزي

( با فرمول ΔE)ا هپارامترهاي هانتر بيان شد. اختلاف رنگ نمونه
( و YI)ي و انديس زرد (1996و همکاران ) Gennadios پيشنهادي

 Huxsollو  Boun با فرمول پيشنهاديها ( نمونهWI)ي انديس سفيد
 محاسبه گرديد: ( 1991)

 
ΔE =[(Lstandard-Lsample)2+(astandard-asample)2+(bstandard-

bsample)2]0. 5                                                             )6( 
  

YI=(142/86b)/L (7  )                                                      
  

WI=100-[(100-L)2+a2+b2]0.5                                        )8(  
 

 هاتجزیه و تحلیل آماری داده
مشخص گليسرول و نانوسلولز هاي حاوي غلظت تيمار مختلف 12

اند در بر اساس طرح مركب مركزي و به شيوه سطح پاسخ توليد شده
افزار از آزمون تجزيه واريانس با نرمها مورد تجزيه و تحليل داده

Minitab 18  استفاده شد. انجام محاسبات و رسم برخي از نمودارها در
 صورت پذيرفت.  Microsoft office excelافزار نرم
 

 نتایج و بحث 
 نانوسلولز 

پس از توليد نانوسلولز جهت ارزيابي ماده توليد شده از ميکروسکوپ 
ها الکتروني روبشي و آزمون پراش اشعه ايکس استفاده شد. ارزيابي

نانومتر قرار  54 -108نشان داد ابعاد نانوسلولز توليد شده در محدوده 
 باشد لذامي نانومتر 100ابعاد اندازه گرفته شده زير دارد از آنجايي كه 

گيرد مي توان ادعاد كرد ماده حاصل در زمره مواد نانويي قرارمي
(Jordan et al., 2005) . 

پيك در گراف حاصل از آزمون  3در مورد تعيين كريستالينيتي 
اف اشعه ايکس حاكي از پراش اشعه ايکس پديد آمد. وجود پيك در گر

آن است كه نمونه مورد آزمايش حاوي ساختار كريستالي است. پيك
درجه قرار دارند.  7/22و  6/16، 6/14هاي هاي مشاهده شده در زاويه

كريستالينيتي در نانوكريستال سلولز  ( ميزان2 -5) طبق رابطه سگال
)كه شامل مناطق ه ماد كل به برابر است با نسبت ميزان ناحيه كريستالي

نشان درجه 7/22در  آمده دستبه كريستالي و آمورف است(. پيك
 درجه 18دست آمده در به پيك و آمورف و كريستالي ناحيه دهنده

محاسبات نشان داد درصد كريستالينيتي  .باشدمي آمورف ناحيه نماينده
 انديساست. اين مقدار بيشتر از  %10/82دست آمده برابر با نانوسلولز به

قه ذرت، كاج نروژي و فيبر كنف دست آمده براي ساكريستالينيتي به
درصد گزارش شده اند ولي تقريبا  77و  47، 47ترتيب باشند كه بهمي

باشد ( مي83برابر با مقدار كريستالينيتي سلولز فيلتر شده كاغذ )%
(Thygesen et al., 2005هر واحد سل .) گروه هيدروكسيل  3ولز از

تشکيل شده است گروه هاي هيدروكسيل و توانايي آنها در ايجاد 
پيوندهاي هيدروژني نقش مهمي در ايجاد ساختار كريستالي و خواص 

كند. در گياهان سلولزي، سلولز به شکل آمورف فيريکي سلولز ايفا مي
ولي ملک وجود دارد كه توسط پيوندهاي هيدروژني بين ملکولي و داخل

 . (Klemm, 2005)به بخش هاي كريستالي متصل شده است 
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 نفوذپذیری نسبت به بخار آب 
هاي حاصل در محدوده نفوذپذيري نسبت به بخار آب فيلم

Pas2gm/m 12-10 ×23/2  (. 1جدول قرار دارد ) 62/3× 10-11تا
آيد كه دست مينفوذپذيري نسبت به بخار آب زماني بهكمترين مقدار 

درصد استفاده شده باشد.  4/4از سطوح پايين نانوكريستال سلولز در حد 
ليمر بههاي پتوانند با افزايش ارتباطات عرضي بين زنجيرهنانوذرات مي

 هاي پليمري به علت پركردنعنوان فيلر و كاهش قدرت حركتي زنجيره
ماتريکس پليمر موجب كاهش نفوذپذيري نسبت به  فضاهاي خالي در

. استفاده از مقادير زياد (Rouhi et al. 2013)شوند بخار آب مي
نانوكريستال سلولز موجب شده است به دليل تجمع فيلر نفوذپذيري 
نسبت به بخار آب در حد شانزده برابر افزايش يابد. از ديدگاه آماري نيز 

نها عامل تاثيرگذار بر ميزان نفوذپذيري نسبت به بخار آب توان دوم ت
. نانوسلولز توانسته است نقش (p<0.05) نانوكريستال سلولز بوده است

هاي پايين به خوبي ايفا نمايد و با ايجاد عنوان فيلر در غلظتخود را به
هاي آب خاصيت مسير پر پيچ و خم در برابر مسير حركت ملکول

 هاي توليد شده را بهبود بخشد. ي نانوكامپوزيتممانعت

هاي خالص ژلاتين مقادير بالاي نفوذپذيري نسبت به بخار فيلم
دهند )بيش از پانصد برابر نسبت به مطالعه حاضر( آب را از خود نشان مي

براي فيلم خالص  Pas2gm/m 9-10 ×25/1در مطالعه انجام يافته مقدار 
 . اين در حالي است(Shankar et al. 2015)دست آورده شد ژلاتين به

با افزودن نانواكسيد روي نه تنها از ميزان نفوذپذيري نسبت به بخار آب 
كاسته نشد بلکه افزودن نانوذره باعث افزايش در نفوذپذيري نسبت به 

توان اظهار داشت احتمالا نوع نانوماده استفاده بخار آب نيز گرديد. مي
ده شده كنندگي نانوماده استفاشده و نوع پليمر در ميزان قدرت ممانعت

 تاثير دارد. 

كربوكسي متيل سلولز به همراه  20توليد كامپوزيت با تركيب %
گليسرول سبب شد تا ميزان نفوذ پذيري نسبت  30ژلاتين حاوي % 80%

دست آيد. افزودن صمغ زانتان به Pas2gm/m 10-10 ×82/2به بخار آب 
 Nur) باعث افزايش نفوذپذيري نسبت به بخار آب در مطالعه مذكور شد

et al., 2016.)  ولي در تيمار شماره يك مطالعه حاضر كه مقدار
گليسرول استفاده شده نزديك به مقدار گليسرول به كار برده شده در 
مطالعه مذكور است مقدار نفوذپذيري نسبت به بخار آب برابر با 

Pas2gm/m 12-10 ×23/2 كار نانوسلولز بهدهنده تاثير است كه نشان
برده شده در فرمولاسيون تيمار مذكور است. اتصالات عرضي سبب 

 de)شود تغيير در ساختار شبکه ژلاتين و افزايش ميزان نفوذپذيري مي

Carvalho et al., 2004) .نيژلات بيلذا افزودن صمغ زانتان به ترك-
ه بخار آب را نسبت ب يرياست نفوذپذسلولز نتوانسته  ليمت يكربوكس

ده است در ش زين يريذپذونف زانيم شيبهبود بخشد برعکس سبب افزا
كردن  پر ليحاضر به دل قيكه استفاده از نانوسلولز در تحق يصورت
 است. دهيگرد يريذپذسبب كاهش نفو يمريپل کسيماتر يخال ياهفضا

 Pas2gm/m 10-10مقادير نفوذپذيري نسبت به بخار به دست آمده )

هاي ژلاتين حاوي سطوح مختلف ( براي فيلم27/2× 10-10 تا 49/1×
دهنده عرضي عنوان عامل اتصالدي آلدئيد كربوكسي متيل سلولز به

 . (Mu et al. 2012)باشد نيز بيشتر از مطالعه حاضر مي

 
 هاوزیترنگی نانوکامپهای اندازه گیری شده شامل ضخامت، نفوذپذیری نسب به بخار آب و مشخصههای ترکیب تیمارهای مختلف و ویژگی -1جدول 

Table 1. The combination of different treatments and measured characteristics including thickness, water vapor permeability 

and color characteristics of nanocomposites 

Treatments  
 تیمار

Glycerol (%) 
 گلیسرول 

NCC (%) 
 نانوسلولز 

Tickness (µm) 
 ضخامت

WVP (×10-12 

gm/m2sPa) ΔE YI WI 

1 26 4.4 50 2.23 3.01 0.04 83.77 

2 26 25.6 50 11.17 4.50 0.08 82.74 

3 54 4.4 30 5.36 4.58 0.09 82.95 

4 54 25.6 80 17.87 2.38 0.04 84.39 

5 40 0 30 2.68 2.16 0.05 84.99 

6 40 30 70 12.51 2.39 0.06 85.21 

7 20 15 80 21.44 2.40 0.04 84.45 

8 60 15 120 16.08 4.12 0.08 83.64 

9 40 15 160 71.46 2.69 0.05 84.34 

10 40 15 135 60.30 4.58 0.09 82.95 

11 40 15 45 12.06 6.04 0.12 82.08 

12 40 15 90 36.18 3.03 0.06 84.05 

 
استفاده از ژلاتين و كربوكسي متيل سلولز به ميزان مساوي در 
مطالعه حاضر از يك سو و استفاده از نانوكريستال سلولز از سوي ديگر 

هاي توليد سبب شده است تا ميزان نفوذپذيري نسبت به بخار آب فيلم

شده به ميزان زيادي بهبود يابد. اين امر حتي در سطوح بالاي گليسرول 
شود. سطوح مختلف گليسرول استفاده شده در تحقيق ده مينيز مشاه

دار بر نفوذپذيري نسبت به بخار آب نداشته است و تغيير حاضر اثر معني
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در ميزان گليسرول در تيمارهاي مختلف سبب تغيير جزئي در مورد اين 
طور معمول افزودن گليسرول موجب افزايش ويژگي شده است. به

 (Tong et al., 2008شود )آب مي نفوذپذيري نسبت به بخار
افزودن كربوكسي متيل سلولز و درگير شدن دو پليمر در ماتريکس 

هاي آبدوست بيوپليمر شده تواند موجب از دسترس خارج شدن گروهمي
و ميزان نفوذپذيري نسبت به آب فيلم خالص ژلاتين كاهش يابد. 

هاي آب مسير پر پيچ و خم بر سر راه ملکول افزودن نانوسلولز با ايجاد
 Kristoشود تا نفوذپذيري نسبت به بخار آب كاهش يابد )موجب مي

& Biliaderis, 2007 .) 

هاي بالاي استفاده شده نانوكريستال سلولز موجب در غلظت
شود يم هاي توليد شدهافزايش نفوذپذيري نسبت به بخار آب كامپوزيت

درصد  15هاي بالاي نانوسلولز يعني بيش از اين موضوع در غلظت
كاملا مشهود است به نحوي كه مقدار نفوذپذيري نسبت به بخار آب 

  Pas2gm/mدرصد نانوسلولز  15درصد گليسرول و  40در غلظت 
دست آمده دست آمد حتي اين مقدار بيشتر از عدد بهبه 6/3× 11-10

ليد شده بدون افزودن نانوسلولز است. البته اين مقدار براي كامپوزيت تو
هنوز بسيار كمتر از مقدار گزارش شده براي فيلم خالص كربوكسي متيل 

د باشو براي فيلم خالص ژلاتين مي (Dashipour et al. 2015)سلولز 
(Shankar et al. 2015) نفوذپذيري نسبت به بخار آب فيلم خالص .

دست آورده شده به Pas2gm/m 10-10 ×6/3كربوكسي متيل سلولز 

 نفوذپذيري (. اين محقيقن دليل زياد بودنTong et al., 2008است )
هاي آنيوني جانبي كربوكسي نسبت به بخار آب را بزرگ بودن گروه

دانند كه سبب افزايش فضاي خالي در ماتريکس پليمر متيل سلولز مي
 .خواهد شد

 
 در آب تیحلال

عنوان لايه محافظ مواد غذايي استفاده هاي توليد شده بهكامپوزيت
هاي توليد شده يکي كامپوزيترو ميزان حلاليت در آب شوند از اينمي

باشد تا بتواند نقش محافظتي ها ميهاي مهم اين نوع از فيلماز ويژگي
هاي توليد شده در اغلب مواد از حلاليت فيلمخوبي ايفا نمايد. خود را به

زياد بودن حلاليت در  گرچها .(1شکل ) بودندبالايي در آب برخوردار 
هاي توليد شده عامل مطلوبي محسوب ميپذيري فيلمزيست تخريب

بندي را محدود عنوان ماده بستههاي توليد شده بهشود ولي كاربرد فيلم
آناليز آماري حاكي از آن است كه نانوسلولز، توان دوم  .سازدمي

لولز و انوسنانوسلولز، ميزان گليسرول استفاده شده و اثر متقابل ن
معادله زير با . (p<0.01) دار استها معنيگليسرول بر حلاليت فيلم

در خصوص ارتباط حلاليت در آب و  R)2(97.03=ضريب همبستگي 
 دست آمده است:عوامل مورد استفاده به

(9  )Solubility=149.2-0.648NCC-2.698Glycerol-

0.1253NCC*NCC+0.1268NCC*Glycerol 

 

 
 ها حاوی سطوح مختلف گلیسرول و نانوکریستال سلولزنمودار کنتور حلالیت در آب نانوکامپوزیت -1شکل 

Fig 1. Contour plot of solubility in water of nanocomposites contain different glycerol and NCC levels 

 
درصد نانوكريستال سلولز  15درصد گليسرول و  20تيمار حاوي 

هايي كه حاوي طور كامل در آب حل شده بود به همين شکل نمونهبه
گليسرول زياد و نانوكريستال سلولز زياد در فرمولاسيون خود بودند، 

د. در آب داشتن طور كامل در آب حل نشدند ولي حلاليت زيادياگرچه به
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ماهيت آبدوستي ژلاتين و كربوكسي متيل سلولز كه در توليد 
تواند دليل زياد بودن حلاليت اند ميكار برده شدهها بهكامپوزيت

درصد گزارش  66هاي توليد شده باشد. حلاليت فيلم خالص ژلاتين فيلم
شود ها كاسته ميشده است كه با افزودن نانوكلي از حلاليت فيلم

(Farahnaky et al., 2014 در صورتي كه در مطالعه حاضر افزودن .)
ه دليل تواند بنانوسلولز باعث كاهش حلاليت نگرديده است اين امر مي

كار برده شده در تحقيق حاضر باشد. در آبدوست بودن خود نانوماده به
يه تيمارها ولز نسبت به بقصورتي كه تيمار تهيه شده بدون حضور نانوسل

دست آمده در خصوص حلاليت از حلاليت كمتري برخوردار بود مقدار به
بود كه در واقع كمترين حلاليت درصد مي 62/48در آب اين نمونه برابر 

 باشد.هاي توليد شده ميدست آمده در بين نمونهبه
هاي شتواند با ايجاد برهمکنهماهنگي و ارتباط بين بيوپليمرها مي
هاي آبدوست موجب كاهش قوي و از دسترس خارج نمودن گروه

هاي توليد شده گرديده باشد اين وضعيت با افزودن حلاليت كامپوزيت
هم خورده و احتمالا ارتباط بين بيوپليمرها گسسته شده نانوسلولز به

است در اين صورت با توجه به ماهيت آبدوست ماتريکس و فيلر حلاليت 
ها افزايش يافته است. در تحقيق ديگري نيز كامپوزيتدر آب نانو

مشخص شده است افزودن نانوكيتين به ژلاتين باعث تغيير در ميزان 
(. Sahraee et al., 2017aهاي توليد شده نگرديد )حلاليت فيلم

 هاي متيل سلولز با افزودن پلاستي سايزر توسطافزايش حلاليت فيلم
استفاده  سايزرديگر محققين نيز گزارش شده است زماني كه از پلاستي

تيل هاي مشود در اين صورت پيوندهاي هيدروژني قوي بين زنجيرهنمي
شود و سرعت حلاليت پايين است ولي با افزودن سلولز ايجاد مي

ين هاي متيل سلولز پيوندهاي بپلاستي سايزر و جاگيري آن بين رشته
تيل سلولز گسسته شده و پيوندهاي هيدروژني بين اي مزنجيره
وردن شوند كه سبب به هم خسايزر و متيل سلولز تشکيل ميپلاستي

بعدي متيل سلولز و باعث افزايش حلاليت در آب فيلم نرم شبکه سه
 . (Turhan and Şahbaz 2004)گردد شده مي

 

 جذب رطوبت 
عنوان تركيب آبدوست و با قدرت جذب آب بالا شناخته ژلاتين به

شود. نتايج حاصل از آزمون جذب رطوبت حاكي از آن است مي
هاي توليد شده از قدرت جذب رطوبت بالايي برخوردار نانوكامپوزيت

 . (2شکل ) هستند
 

 
 ها حاوی سطوح مختلف گلیسرول و نانوکریستال سلولزپاسخ جذب رطوبت نانوکامپوزیت-نمودار سطح -2 شکل

Fig 2. Response-surface plot of moisture absorption of nanocomposites contain different glycerol and NCC levels 

 
هاي پليمر باعث گسسته شدن جيرهكننده بين زنوارد شدن نرم

ده و كننتواند بين نرمپيوندها شد و پيوندهاي هيدروژني جديدي مي
(. تشکيل اين پيوندها Turhan et al., 2001ماتريکس تشکيل گرديد )

هاي هيدروكسيل خواهد شد در نتيجه سبب از دسترس خارج شدن گروه
د البته شوميزان گليسرول از مقادير جذب رطوبت كاسته ميبا افزايش 

اثير نيست. تعنوان پركن در اين زمينه بيحضور نانوكريستال سلولز به
در مقادير پايين نانوكريستال سلولز وارد فضاهاي خالي ايجاد شده در 

هاي آب ممانعت به شود و از حركت آزادانه ملکولماتريکس فيلم مي
لي با افزايش سطوح نانوكريستال سلولز استفاده شده به آورد وعمل مي

تواند نقش خود را ايفا نمايد. بيشترين مقدار جذب دليل تجمع پركن نمي
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درصد نانوكريستال  26درصد گليسرول و  54رطوبت در كامپوزيتي با 
دست آمده است بعد از آن بيشترين درصد به 66/174سلولز برابر با 

درصد  15درصد گليسرول و  20علق به تيماري با مقدار جذب رطوبت مت
درصد است. تشکيل پيوندهاي هيدروژني و  21/152نانوسلولز برابر با 

به تبع آن كاهش جذب رطوبت با افزودن كربوكسي متيل سلولز به 
 ,.Ghanbarzadeh et alهاي نشاسته نيز گزارش شده است )فيلم

2010). 
 

 زاویه تماس 
هاي بيوپليمري كه از آبدوستي بالاتري برخوردارند در مورد فيلم

ا با هتعيين ميزان آبدوستي و قابليت مرطوب شوندگي سطحي فيلم
باشد هاي رايج در اين زمينه ميآزمون زاويه تماس كه يکي از آزمون

هاي تواند يك روش خوب براي تعيين ميزان حساسيت فيلممي

در حال حاضر استفاده از  .بيوپليمري به رطوبت به حساب آيد
باشد هاي پردازش تصوير در صنايع غذايي در حال گسترش ميتکنيك

هاي غيرمخرب نيز روش ءكه ضمن سريع و كم هزينه بودن جز
 3شکل در . همانطور كه (Du and Sun 2004)شوند محسوب مي
شود در اغلب تيمارها زاويه تماس قطره آب با سطح در مشاهده مي

باشد از آنجايي كه اثر متقابل بين نانوكريستال سلولز درجه مي 60حدود 
 دار دارداثر معنيها تماس قطره آب با سطوح فيلمو گليسرول بر زاويه 

(p<0.05) .توان اظهار داشت در سطوح ثابت نانوكريستال سلولز با مي
افزايش مقدار گليسرول زاويه تماس كاهش يافته است چرا كه گليسرول 

عنوان يك تركيب چندالکلي از خاصيت آبدوستي زيادي برخوردار به
در خصوص ارتباط  R)2(78.24=معادله زير با ضريب همبستگي است. 

 دست آمده است:زاويه تماس و عوامل مورد استفاده به
(10                )Contact angle= 17.7-0.0790 NCC *Glycerol   

 

 
 ها حاوی سطوح مختلف گلیسرول و نانوکریستال سلولزمودار کنتور زاویه تماس نانوکامپوزیتن -3شکل 

Fig 3. Contour plot of water drop contact angle of nanocomposites contain different glycerol and NCC levels 

 

هاي قطبي و هيدروكسيلي هاي بين گروههمچنين برهمکنش
د ها سبب شده است تا شاهتركيبات مورد استفاده در ساخت كامپوزيت

ال در مثعنوان رفتارهاي متفاوتي در بين تيمارهاي مختلف باشيم به
سطوح متوسط گليسرول عدم استفاده از نانوكريستال سلولز سبب 
افزايش زاويه تماس شده است و مقدار زاويه تماس براي تيماري حاوي 

درجه  69/68درصد گليسرول و بدون حضور نانوكريستال سلولز  40
دست آمده است. در صورتي كه در سطوح ديگر گليسرول حضور به

باعث بهبود مقادير زاويه تماس آب با سطح شده نانوكريستال سلولز 
درجه  80است. زاويه تماس قطره آب با سطح فيلم خالص ژلاتين 

گزارش شده است با افزودن نانوكيتين به ژلاتين مقدار زاويه تماس 

تين دار بين سطوح مختلف نانوكيافزايش يافته است گرچه تفاوت معني
ليل اين افزايش را به سبب استفاده شده مشاهده نگرديد محققين د

توانايي نانوكيتين در ايجاد پيوندهاي هيدروژني و آميدي بين كيتين و 
 (. Sahraee et al., 2017bدانند )ژلاتين مي

كاهش زاويه تماس با افزودن مونت موريلونيت به فيلم كربوكسي 
براي فيلم خالص متيل سلولز مشاهده است مقدار زاويه تماس 

دست آورده شده است كه با درجه به 37/45كربوكسي متيل سلولز 
يابد درجه كاهش مي 53/36مونت موريلونيت به  %10افزودن 

(Quilaqueo Gutiérrez et al. 2012) اين محقيقين دليل كاهش .

NCC (%)

G
ly

c
e
ro

l 
(%

)

2824201612840

60

50

40

30

20

>  

–  

–  

–  

–  

<  40

40 50

50 60

60 70

70 80

80

angle (˚)

Contact

Contour Plot of Contact angle (˚) vs Glycerol (%), NCC (%)



 1401دی  -، آذر5، شماره18نشریه پژوهشهای علوم و صنایع غذایی ایران، جلد 692

ها با افزودن مونت زاويه تماس را افزايش خاصيت آبدوستي فيلم
 دانندموريلونيت مي

اطر به ختواند دليل پايين بودن زاويه تماس در تحقيق حاضر مي
ه از آن هاي تهيه شداستفاده از كربوكسي متيل سلولز باشد كه فيلم

عنوان دارند. همينطور استفاده از نانوكريستال سلولز بهزاويه تماس كمي
تواند مزيد علت در كاهش زاويه تماس قطره آب يك فيلر آبدوست مي

وش ر با سطوح فيلم باشد. سولفاناسيون سلولز حين تهيه نانوسلولز در
 Morais)ند كهيدروليز اسيدي به خاصيت آبدوستي نانوسلولز اضافه مي

et al. 2013)هاي هيدروفوب مانند نانوذرات . در صورت استفاده از فيلر
نقره زاويه تماس افزايش و سطح كامپوزيت حاصل خاصيت هيدروفوب 

افزايش زاويه تماس در تحقيق . (Rhim et al., 2013) پيدا خواهد كرد
تواند به دليل حاضر نسبت به فيلم خالص كربوكسي متيل سلولز نيز مي

استفاده از ژلاتين در تهيه نانوكامپوزيت باشد البته با افزايش نانوسلولز 
 زاويه تماس كاهش يافته است. 

 

 خواص مکانیکی

اص طور معمول شکننده هستند و خوهاي بر پايه ژلاتين بهفيلم
دهند. در حالت كلي ميزان ازدياد مکانيکي ضعيفي از خود نشان مي

باشد درصد مي 10هاي توليد شده كمتر از طول در نقطه شکست فيلم
درصد گليسرول مشاهده  50هاي با بيش از و اين ميزان تنها در فيلم

شود در تيمارهايي كه از سطوح كمتر گليسرول استفاده شده است مي
 (.4شکل يابد )ميدرصد تقليل  5در نقطه شکست به زير ازدياد طول 

آناليز آماري نيز نشانگر اين است گليسرول بر مقدار ازدياد طول در نقطه 
درصد  5. افزودن نانورس تا ميزان (p<0.01) دار داردشکست تاثير معني

ست نقطه شکهاي خالص ژلاتين سبب افزايش ازدياد طول در به فيلم
شود در صورتي كه بيش از اين مقدار افزودن نانوكلي سبب كاهش مي

استحکام . (Lim et al., 2010)ازدياد طول در نقطه شکست خواهد شد 
هاي تهيه شده از كربوكسي متيل سلولز خالص كششي براي فيلم

درصد گزارش  86/26مگاپاسکال و ازدياد طول در نقطه شکست  75/17
. كاهش ازدياد طول در نقطه (Dashipour et al. 2015)شده است 

تواند به دليل استفاده از ژلاتين در تهيه شکست در تحقيق حاضر مي
ها باشد كه از طرف ديگر به كار بردن ژلاتين سبب شده است كامپوزيت

 يد شده چند برابر افزايش يابد. هاي تولتا استحکام كششي فيلم
هاي حاصل از قدرت بالايي در خصوص استحکام كششي فيلم

 37/84طوري كه حداكثر استحکام كششي برخوردار هستند به
درصد  40دست آمد اين مقدار در مورد تيماري است كه از مگاپاسکال به

ه ب گليسرول بدون افزودن نانوسلولز تهيه شده بود افزودن نانوسلولز
ه از شود البتدرصد باعث كاهش جزئي در استحکام كششي مي 4مقدار 

داري بين اين دو تيمار وجود ندارد ولي در مقادير نظر آماري تفاوت معني
 .يابدبالاتر نانوسلولز استحکام كششي نيز كاهش مي

 

 
 کربوکسی متیل سلولز -های ژلاتیننانوکامپوزیت استحکام کشش نهایی و کشش در نقطه شکست -4 شکل

Fig. 4. UTS and EB of gelatin- carboxy methyl cellulose nanocomposites 
 

آناليز آماري نشانگر اين است نانوسلولز و توان دوم نانوسلولز در 
دار دارد. هاي توليد شده تاثير معنيبر استحکام كششي فيلم سطح

مگاپاسکال و  20/65هاي خالص ژلاتين استحکام كششي براي فيلم
دست آمده است كه با درصد به 64/4ازدياد طول در نقطه شکست 

افزودن نانوكيتين يا نانوذرات اكسيد روي كاهش در مقادير استحکام 
كششي و افزايش در ازدياد طول در نقطه شکست به جز براي تيمار 

. (Sahraee et al., 2017b)نانوكيتين مشاهده گرديد درصد  3حاوي 
نانوذرات به ماتريکس پليمر  اين محققين وارد شدن بر اساس گفته
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ممکن است سبب كاهش ارتباطات بين ملکولي در ژلاتين شده و 
استحکام كششي را كاهش دهد لذا كاهش استحکام كششي با افزودن 

تواند به همين كربوكسي متيل سلولز مي -هاي ژلاتيننانوسلولز به فيلم
و  هاي داخلبرهمکنشهاي مکانيکي تابع دليل باشد چرا كه ويژگي

 . (Chambi and Grosso, 2006)بين ملکولي هستند 

و  Nur Hazirah استفاده از صمغ زانتان در تحقيقي كه توسط
ين بهاي صورت گرفته است به دليل تضعيف نيروي (2016همکاران )

د علاوه بر اين با افزودن شومي ملکولي سبب كاهش استحکام كششي
 ,.Nur Hazirah et al) يابدمي پذيري نيز كاهشصمغ زانتان انعطاف

يکي مکانهاي كار بردن نانوسلولز سبب تقويت ويژگي. ولي به(2016
علاوه بر اين شود. مي كربوكسي متيل سلولز -ژلاتينهاي فيلم
آلدئيد كربوكسي متيل سلولز بهژلاتين كه از ديتهيه شده از هاي فيلم

دهنده عرضي در تركيب آنها استفاده شده بود استحکام عنوان اتصال
 Mu et) (MPa 13/15- 76/4تري از خود نشان دادند )كششي پايين

al. 2012).  مطالعات انجام يافته توسط  جينتابا مقايسهNur Hazirah 
هاي دهندهكه از اتصال (2012و همکاران ) Mu و (2016و همکاران )

استفاده كرده اند با مطالعه عرضي جهت بهبود خواص فيلم ژلاتين 
هاي لميفهاي يژگيجهت اصلاح وتوان اظهار داشت مي حاضر
تفاده از سلولز اس ليمت يو كربوكس نيشده از ژلات ديتول يتيكامپوز

هبود ب يباشد و برا ينم دهيفا ديچندان مف ياتصالات عرض كيتکن
شده  ديتول لزسلو ليمت يكربوكس -نيژلات تيكامپوزهاي يژگيو

ور منظ نيعمل كرده است و استفاده از آن بد يطور موثر ترهنانوسلولز ب
 ;Nur Hazirah et al., 2016) دارد تيارجح ينسبت به اتصال عرض

Mu et al. 2012).  
استفاده همزمان از دو بيوپليمر در تحقيق حاضر باعث بهبود 

هاي استحکام كشش نهايي و ازدياد طول در نقطه شکست كامپوزيت
ي هاي كه از نظر ساختارتوليد شده گرديده است استفاده از بيوپليمر

 Averous)شود هاي مکانيکي ميهم باشند باعث بهبود ويژگيشبيه 

)et al., 2001دست آمده براي استحکام كششي به . مقادير
كربوكسي متيل سلولز در تحقيق حاضر  -هاي ژلاتيننانوكامپوزيت

 22 -23چندين برابر مقدار استحکام كششي پلي اتيلن با دانسيته بالا )
 مگاپاسکال( است. 

 
 رنگ 
 هايتيكپلاس به و پليمري بيشتر زيست هايفيلم شفافيت هرچه

 نوع اين زا استفاده و باشد، پذيرش نزدكيتر سنتزي پليمرهاي از حاصل
در واقع درجه اختلاف رنگي  ΔE .يابدمي افزايش بندي بسته مواد

براي يك نمونه  ΔEدهد هرچه ها با صفحه استاندارد را نشان مينمونه
 Abolghasemi)تر است دهد، آن فيلم شفافكمتر باشد، نشان مي

Fakhri et al., 2012دست آوردن مقادير از به (. پسa* ،L* و b* 
هاي هاي نانوكامپوزيت و زمينه استاندارد سفيد ويژگيبراي نمونه

ها اختلاف رنگ، انديس زردي و انديس سفيدي براي تمام نمونه
هاي توليد شده بين (. اختلاف رنگ كل نمونه1جدول محاسبه شد )

هاي توليد شده از ژلاتين خالص اختلاف باشد. فيلممي 04/6تا  16/2
از خود نشان دادند كه با افزودن نانواكسيد روي از  82/1رنگي برابر 

هاي خالص . فيلم(Shankar et al. 2015)شود شفافيت آنها كاسته مي
كربوكسي متيل سلولز نيز اختلاف رنگ كل پاييني از خود نشان 

. نظر به (Quilaqueo Gutiérrez et al. 2012)( 18/5) دهندمي
هاي خالص كربوكسي متيل هاي خالص آگار هم فيلمکه هم فيلماين

سلولز اختلاف رنگ كل پاييني دارند لذا تركيب اين دو پليمر در تحقيق 
 هاي با اختلاف رنگ كل پايين شده است. حاضر منجر به توليد فيلم

كمترين ميزان اختلاف رنگ در كامپوزيتي بدون اضافه كردن 
رود با افزايش (. انتظار مي15/2شود )ده مينانوكريستال سلولز مشاه

نانوذرات از شفافيت فيلم كاسته شود. افزايش اختلاف رنگ با افزودن 
 و همکاران Reddyتوسط نانوكريستال سلولز به فيلم خالص آگار 

هاي . فيلم(Reddy et al., 2017) است( نيز گزارش شده 2017)
داشتند با اضافه شدن نانو ذرات  15/5 ژلاتين خالص كه اختلاف رنگ

رسيد  23/10اختلاف رنگ آنها به مقدار زيادي افزايش يافت و به 
(Ejaz et al. 2018)در صورتي كه در تحقيق حاضر اختلاف معني .

هاي مختلف تهيه شده مشاهده نگرديد و آناليز آماري اري بين نمونهد
كار برده شده در تهيه هيچ يك از متغيرهاي بهدهد نشان مي
كار برده . عوامل بهدار نداشته استها بر اين ويژگي اثر معنيكامپوزيت

ها تيمار( و در تمامي1 جدولدار نداشتند )انديس زردي تاثير معنيشده بر
انديس باشد. از طرف ديگر مي 09/0انديس زردي محاسبه شده كمتر از 

باشد كه نشان مي 82سفيدي محاسبه شده براي تمام تيمارها بيش از 
يچ هدهد هاي توليد شده دارد. آناليز آماري نشان مياز شفافيت فيلم

ي ها بر انديس سفيدوزيتكار برده شده در تهيه كامپيك از متغيرهاي به
جدول )دار نداشته است هاي توليد شده اثر معنيگيري شده فيلماندازه

1) . 

 
 فرایندسازی بهینه

سازي نشان داده شده است فرايند بهينه 5شکل همانطور كه در 
صورت  Minitab18افزار اندازه گيري شده توسط نرمهايبراي ويژگي

هاي مستقل سازي تعيين مقادير مطلوب متغيرپذيرفت. هدف بهينه
آزمايش بود به نحوي كه حداقل مقدار ممکن براي هر يك كدام از 

هاي وابسته يعني نفوذپذيري نسبت به بخار آب، حلاليت و جذب متغير
س مارطوبت و از طرف ديگر حداكثر مقدار ممکن براي ويژگي زاويه ت

ست آمده براي دستيابي به اهداف دست آيد. بر اساس نتايج بهآب به
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 40/4درصد گليسرول و  0/60مورد نظر نانوكامپوزيت بايستي حاوي 
بيني درصد نانوكريستال سلولز توليد شود در اين صورت بر اساس پيش

 Pas2gm/m نرم افزار مقدار نفوذپذيري نسبت به بخار آب

 47/22درصد، مقدار جذب رطوبت  74/32، حلاليت 24/8× 12-10
 07/80درصد و زاويه تماس قطره آب با سطح نانوكامپوزيت برابر با 

 درجه خواهد بود. 
 

 
آب، جذب رطوبت و زاویه های نفوذپذیری نسبت به بخار آب، حلالیت در دست آمده در خصوص ویژگیسازی و راهکار بهمودار بهینهن -5شکل 

 تماس

Fig. 5. The optimization process and the obtained solution due to the permeability to water vapor, solubility in water, 

moisture absorption and contact angle parameters. 

 

 گیرینتیجه
هاي توليد شده از ژلاتين و كربوكسي متيل سلولز استحکام فيلم

كششي زيادي از خود نشان دادند گرچه ميزان ازدياد طول در نقطه 
باشد ولي از نظر خواص ممانعتي در مقابل شکست آنها مطلوب نمي

هاي توليد مگر فيلنفوذ پذيري بخار آب از ميان فيلم نيز در مقايسه با دي
اي از خود نشان شده بر پايه بيوپليمرهاي طبيعي مقادير بهبود يافته

هاي حساس به فيلم ءاز طرف ديگر از نظر خواص آبدوستي جز دادند

شوند كه كاربرد آنها را براي مواد غذايي مرطوب بندي ميرطوبت طبقه
عث بهبود تواند باسازد. استفاده از كربوكسي متيل سلولز ميمشکل مي

هاي ژلاتين خالص شود خواص نفوذپذيري نسبت به بخار آب فيلم
طور استفاده از ژلاتين سبب افزايش زاويه تماس قطره آب با همين

دلشود. بر اساس ميل سلولز خالص ميهاي كربوكسي متسطح فيلم
 4/4درصد گليسرول و  60افزار افزودن سازي انجام يافته توسط نرم
بب ژلاتين كربوكسي متيل سلولز سهاي درصد نانوسلولز به كامپوزيت
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