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 مقدمه
 نانوسالولز های بر پايه  اتزايش تحقيقات بر روی تراورده

های تولياد صانهتد    باعث ايجاد ترص  عظيمد برای روش

 ن و  دوس   ببه دليا ماهي   نانوسلولزشده اس ا عمدتاً 

هاای   سوسپانسايون  صاورت  بهبه تشکيا كلوخه   تمايا  ن

خشک با ااظ ابهاد  نانوسلولزشود كه تريه   بد تراوری مد

هاای بازرد در صانهتد شادن ايان       نانومتری  ن از چالش

ن  و كااربرد   9نانو الياا  سالولزی  ماالهه ا اس ها  تراورده

هاای پليماری توجاه     چندساازه در  كنناده  يا  تقو عنوان به

با كاهش انادازه  [ا 8-9]به خود مهاو  كرده اس   دتراوان

باه   93اادود   از ماكرو به نانو، مدول الاستيسيته سلولز از

 [ا1] يابااد دمااريگااا پاسااکال و اتااد بيشااتر اتاازايش  03

ريگاپاسکال  943دارای مدول كششد  2سلولز9نانوكريستال
                                                           
1 Cellulose nanofibrils 
2 Cellulose nanocrystal 
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برابر بيشتر از مدول كششاد ياک    933بوده كه در ادود 

 ضدزنگدر مقايسه با تولاد [ا 93] باشندپليمر مهمولد مد

برابار   8هاای سالولز    نسب  مقاوم  باه وزن نانوكريساتال  

نسااا جديااد   يددهناادهنوكااه اياان  [ 99]بيشااتر اساا   

ا وياا ه اساا  هااای بااا خااواص و كاربرد هااای  چندسااازه

هاايد ملاا صااحات خورشايدی، تولياد صااحات        تراورده

پاذير   نمايشگر تجريزات الکترونيکد، ايجاد صاحات انهاا 

كاربردهااای ديگاار بااا ضااريب انبسااات ارارتااد پااايين از  

 ا[92] اس نانوسلولز 

 خاواص  ريار  برباود چشام   باعاث  توانناد  دما  نانوذرات

 پاذيری وااا  تخرياب  و زيسا   دکيالکتر و دمکانيکد، ارارت

 ايا دل باه  خاواص  نياا [1-9] شوند متداولی ها چندسازه

 نياز  و باالا  قاار  به طول نسب  بالا، اجم به ساح نسب 

 پاذيری زيااد ناانو ماواد     و واكنش بالا شبکه ايتشک قدرت

 ناانوذرات از  متاداول، ی هاپركننده با سهيمقا درا دنباش دم

باا  %( 5 از تار  نييپاا ی درصادها ) كمتار  ريمقاد درتوان  مد

تواناد باه مهناای     بربود خواص بيشتر برره برد كه اين ماد 

 نانوساالولز، مااورد در كمتاار نيااز باشاادا وزن محصااول بااا

 نيا اا اسا    ن باارز ی هاا د را يو ازد يکا  اديز دوستد  ب

-اارارت  رينظد كن خشک مهمولی هاروش در نانوساختار

 باه  تجماع  با و داده كلوخه ايتشک سرع  به ميمستقد ده

 نيبناابرا  ر[1] رساد دما ی متار دلا يم وی کرومتار يم ابهاد

 داردی نانومتر اسيمق در كهی ابالقوهی ها يظرت و خواص

 باودن  باالا  مسائله  نيا ا ايدلا داد خواهد دس  از كاملاً را

ی سالولز  بار يت باه  نساب   نانوسالولز  وناد يپ و  هيا و ساح

 نياا ی قود نگيموئی روهاين  مدن وجود به زين ود مهمول

ی سالولز د مهماول ی برهاا يت  هيا و ساحا اس د كنخشک

  هيا و سااح  كاه  دراالد اس  ررم در مترمربع 5 تا ادوداً

 رارم  در مترمرباع  533 بهد راه و 933 از شتريب نانوسلولز

 ا[94،93] رسددم

 شياتاازا سااببيد بااالا اريبساا ساااح نيچناا داشااتن

 در كهيد هادلمه كه طوری به شدهد دروژنيه ونديپ تهيدانس

د ات شونددم ايتشک نانوسلولز ميمستقد دهارارت روش

ی نااانومتر ابهاااد بااه هاام  ب در مجاادد ساااندنيخ بااا

 را نانوسالولز  ديا با چااور  كاه  مسائله  نيا لذاا رردند دبرنم

 خاود  مالوب خواص وی رتولوژوم كه طوری به نمود خشک

 صانه   و قاتيتحق در  ياهم اائز نکات از دينما ااظ را

 ااس  نانوسلولز ديتول

 عماادتاً دوستشااان  ب  يااماه اياادل بااه نانوساالولزها

 عمومااً  اشاوند  دما ی تاراور د  با  ونيسوسپانسا  صاورت  به

 3 جامد مواد درصد باد  ب ونيسوسپانس صورت به نانوسلولز

 و رهيا ذخ ،ونقا اما رو ازاينا رسددم تروش به درصد 6 تا

 شامار  به بزردی ها دغدغه از  ن  يايك ااظ وی نگردار

 و صانهتد  متاداول ی ها روش در ها‌نيا رذشته ازد و ي  دم

د( داخلا  كن مخلوت) هکه اكستروژن، رينظ چندسازه ديتول

در ا باشاند  دنما  اساتااده  قابا رااتد به مشابهی ندهايترا اي

هاای پلاساتيکد    چندساازه تر يند اكساتروژن در سااخ    

ساازی   باا الياا  ليگنوسالولزی دماای  ميازه      شاده  تقوي 

 چراكه اس رراد  درجه سانتد 233مهمولاً ادود  چندسازه

راراد   درجه سانتد 233مواد ليگنوسلولزی در دمای ادود 

 عنااوان بااها سالولز  [96،95] كننااد شارو  بااه تخرياب مااد  

پاياترين عنصر چوب در برابر اارارت دارای دماای انتقاال    

رراد بوده و دماای   درجه سانتد 233تا  233ای بين  شيشه

 ا[90] شود رراد شرو  مد درجه سانتد 263ی  ن از  تجزيه

نانوسالولز همگان    ،بهد از توليد يک سوسپانسيون  بد

ااصا يک سيستم كلوئيدی اس ا پيوند هيادروژند قاوی   

شاود كاه سيساتم     ذرات سلولز منجر به اين مد بين  ب و

( ساينتيکد شناساد )  ارارتاد ياا جنابش    ازلحاا  ااصا 

نظر از ميزان  ب موجود در سيستم پايدار باشادا  ب   صر 

توانااد بااه درون نقااات  مااور  نانوساالولز ناااوذ كنااد   مااد

تواند منجر به تشکيا پيوند هيادروژند   تق  مد كه دراالد

توسا    شاده  جاذب سلولز شودا  ب  كريستالنانوساح  در

اال   3به خاصي  ترموديناميکد  ب  ازنظراليا  سلولزی 

غشاتگد منجماد    شود كه شااما  ب  زاد،  ب   تقسيم مد

 ب  زاد  [ا98] اسا  انجماد  غيرقاباشونده و  ب  غشتگد 

ای باا خصوصايات ارارتاد شابيه  ب       ب تاوده  عناوان  به

جماد،  بد اس  كه ان غيرقاباشودا  ب  غشتگد  تهريف مد

هاای سالولز واكانش     هاای هيدروكسايا مولکاول    با راروه 

 چراكاه  اسا  دهدا دمای انتقال  ن كمتر از  ب خالص  مد

اسا ا  ب   محدودشاده های بين  ب و اليا  سلولز  واكنش

از  ب  ای زيرمجموعاه  عناوان  باه انجمااد   غيرقابا غشتگد 

مشاخص تهياين    غيرقابا غشتگد با دمای انتقال ارارتد 

 عناوان  بهقابا انجماد  ب  غشتگد غير اال درعينشودا  دم

 طور بههای سلولز  های هيدروكسيا مولکول  بد كه با رروه

 ب  كاه  درااالد شاود   دهد شناخته مد مستقيم واكنش مد

هاای هيدروكسايا قارار      غشتگد قابا انجماد دور از رروه
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با انجماد های  ب  غشتگد قا بخشد از مولکول [ا91] دارد

های هيدروكسيا وارد واكنش نشود اما  ممکن اس  با رروه

به يکديگر نزديک هستند كه توسا  ايان    ای اندازه بهها   ن

تاری از   و دمای انتقال پايين شده جذب دوس   بهای  رروه

 [ا23] خود بروز دهند

ی رو بار د متااوت اثرات ،كردن خشک مختلفی ها روش

 و تخلخااا ذرات، شااکا و اناادازه شاااما نااانومواد خااواص

 هااای روشاز  ا[29] دارناادااا  و ساااح مساااا  ته،يدانساا

 مااواد اساااس بااه دمااا كااردن خشااکصاانهتد و متااداول 

ا اساا كاان انجمااادی  كاان پاششااد و نيااز خشااک خشااک

كن پاششد دستگاهد اس  كه اسااس  ن بار اصاا     خشک

 درنتيجاه های مايع و  اتزايش نسب  ساح به اجم محلول

اتزايش ساح انتقال جرم و تبادل ارارت بنيان نراده شده 

هايد عبور مواد با تشار از نازل سيال ااوی نانو[ا 22]اس  

ذرات و قاارات بسايار رياز تباديا     باه   كاه  طوری بهكرده 

هاوای دا  باه داخاا محاظاه      زماان  هم طور بهشوند و  مد

شودا رطوب  ذرات و قارات ماده سريهاً  كن وارد مد خشک

 صاورت  باه خشک  مواددر محاظه پراكنده و تبخير شده و 

  ياادا بااه دساا  مااديااا بااه شااکا كلوخااه   ذره پااودر يااا

پاششااد يااک روش متااداول اساا  كااه در  كااردن خشااک

هااای مختلااف شاااما صاانايع غااذايد، داروسااازی،   عرصااه

س ا ا شده ررتتهسراميک، پليمر و صنايع شيميايد به كار 

كن پاششد منجر به اين شده اس   خشک های هزينه ناليز 

 صانهتد در ياد   صاورت  باه  كاردن  خشکكه اين نو  روش 

شاما  ای دومرالهانجمادی يک تر يند  كردن خشک [ا23]

با تح  خلاء  كردن خشکمنجمد كردن با تر يند انجماد و 

 منجماد نشاده اسا ا    و جداساازی  ب  زده ياخ تصهيد  ب 

 كاردن  خشک مواد، کرويم و ماكرو با سهيمقا در ،طوركلد به

 شاتر يب در چراكاه  دارد تاری  دهينيپ اريبس نديترا مواد نانو

 از ، ژل سااختار  به زدن بي س بدوند ستيبا هااليس موارد

 و شادن  كلوخاه  ازد سات يبا ضمن در شوند، خارج ستميس

 واسااه  باه  ناانومواد  باارز ی هاا  د را يو از كاه  ذرات تجمع

 ،اسا   هاا   نی باالا   هيا و سااح  و ديشاد ی ريپاذ  واكنش

 ادي  عما هبی ريجلور

ميلياون تان پلاساتيک     925در جران ساالانه اادود   

ميلياون تان  ن در بخاش     33شاود كاه اادود     توليد مد

 9لاكتياک اسايد   پلاد  [ا24] راردد  بندی مصار  ماد   بسته

(PLA يکد از بيوپليمرهای زيس ) پذير اس  كه به  تخريب

 عناوان  باه دليا سرول  توليد و خواص مکانيکد مالاوب،  

رساترده   طور بهجايگزيند مناسب برای پليمرهای سنتزی 

 كاه  مهايبد اس  دارای PLA اس ا قرارررتته موردماالهه

 صنه  در پليمرهای سنتزی جايگزين عنوان به را  ن كاربرد

 جملاه   ن از كارده اسا ا   محادود  غذايد مواد بندی بسته

 پايين ارارتد پايداری و بالا شکنندرد خاصي  به توان مد

هاای رونااروند    برای رتع ايان مهاياب، راه   .نمود  ن اشاره

هااا اسااتااده از   پيشاانراد شااده اساا  كااه يکااد از  ن   

ا اسا  ها و توليد پليمرهای نانوكاامپوزيتد   كننده نانوتقوي 

لاكتياک   هاای پلاد   های متهددی دربااره چندساازه   رزارش

های  رزارش كه ددراالاسيد/ نانواليا  سلولزی وجود دارد، 

نانواليا  سالولز و   كردن خشکمحدودی در راباه با روش 

 بناابراين ر های مذكور موجود اسا    ن روی چندسازه تأثير
 كاردن  خشکهد  از اين ماالهه مقايسه چرار روش برای 

 9روش هاوای  زاد،  شااما  انسيون نانو الياا  سالولز  سوسپ

كان   و خشاک  2كان پاششاد   ای، خشاک  كان كاوره   خشک

های ااصاله   چندسازهو مقايسه خواص مکانيکد  3انجمادی

 بودا

 

 ها مواد و روش
 يالیاف سلولز نانو تهیه

برراان )وارداتاد( ابتادا باا  ب      خمير  لاا سلولز سوزند

بار شسته شاده و ساپد در محلاول هيدروكسايد      ينچند

 5باا غلظا    ( Sigma-Aldrich, reagent grade) پتاسايم 

سااع    9مادت   راراد باه   درجه ساانتد  83 درصد و دمای

 9تيمار شدا بهد از تيمار قليايد، سوسپانسايون باا غلظا     

-MKCA6) و از دستگاه  سياب شده تريهدرصد  لاا سلولز 

3; Masuko Sangyo Co. Ltd. Japan) عباور داده   باار  يک

دستگاه آسستبهدآدايادآدسآست  آآآآا شد تا نانوتيبر تريه راردد 

.آديآه اته آآاستتآچيخته آآآسسبهدآبود آکهآیکیآثهبتآسآدیاتيدآ
عبويآالبهفآازآببنآدسآست  آديآاثتيآربيسهتهدآبيوتیآسآي تهيدآآآآآآ

 با  مده دس  به سوسپانسيون سلولزدآتولبدآودرد.آرهرويببيههد

 در دور 93333 باا  ساانترياوژ  عما و شد مخلوت  ب مقار

 سااخ    BHG500مادل   ساانترياوژ  دستگاه دقيقه توس 

شادا   انجاام  دقيقه 95 مدت به ) لمان( Zentrifuge شرك 

                                                           
1 Poly Lactic Acid 
2  Spray-drying 
3 Freeze drying 
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 تيماار  تحا   دقيقاه  33 مادت  باه  ، سوسپانسيوندرنراي 

 Sonifier 250دستگاه سونيکاتور برانسون مدل ) اولتراسوند

به كاار   Branson ultrasonics corporationساخ  شرك  

 ررتا ا باه   قارار  دقيقاه  93 زمااند  با تواصاا  (ررتته شدا

به  كلروترم قاره چند ميکروبد  لودرد از منظور جلوريری

 قارار  يخنال در استااده زمان تا و شده اضاته سوسپانسيون

 PLA.2.4100.CL (943333اسايد   لاكتيک دپل شدا داده

Mw = )شارك    از ررانول صورت به(Kunststoff GmbH) 

FKur االال   عناوان  باه  كلروتارم  و  لمانPLA شارك    از

Merck لمان( خريداری شدا ( 

 مشخصات نانوسلولز در حالت سوسپانسیون

درصاد باا    4باا درصاد ماواد جاماد      نانو اليا  سلولزی

 شاده  يقرقدرصد وزند  9/3استااده از  ب مقار به غلظ  

و  ناليز كمد توزيع اندازه ذرات سوسپانسيون با استااده از 

 DLS. Zetsizer ZS 90, UK Malvernتاارق ناور ليازر )   

Nano درجه و نياز   903( با زاويه تارقAccusizer C770 

(PSS Inc. Santa Barbara, CA)     انجام شادا توزياع قاار

درصاد   9/3باا غلظا     نانو اليا  سالولزی هيدروديناميکد 

 مده اسا ا ياک پياک در نااياه اادود       9در شکا  وزند

نااانومتر( مشاااهده شاادا باار اساااس  533تااا  233)از  353

توان باه توزياع    توزيع اندازه ذرات را مد Mie [25]تئوری 

 شاده  يينته(ا توزيع اندازه ذرات 9اجم تبديا كرد )شکا 

 شاده  ياين تهاجمد اندكد از توزيع انادازه ذرات   صورت به

همننين از يک ميکروسکپ  شدت متااوت اس ا صورت به

 MT9000 polarizing microscope, Meiji) دالکتروناا

Techno Co. Ltd. Japan)    مجرز باه دورباينCmos   ساه

باارای ارزيااابد   (Invenio 3S, DeltaPix)مگااا پيکسااا  

 های ااصله استااده شدا چندسازه

 
 سوسپانسیون ي درنانوذرات سلولز قطر نسبی اندازه -1شکل 
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 ونیسوسپانس کردن خشک

 شاده  اضاته،  ب مقار به سوسپانسيون كردن خشکقبا از 
دقيقاه باا    4بارای مادت    بالا سرع زن با  و با استااده از يک هم

دور در دقيقه هم زده شاد تاا باه غلظا  وزناد       2333سرع  
در هاوای  زاد در اتاقاک    كاردن  خشاک درصاد برسادا    2نرايد 

درجاه   23±2درصاد و دماای    65±5كليما با رطوبا  نسابد   
رراد انجام شدا سوسپانسيون بار روی ظارو  پلاساتيکد     سانتد

 وری ررديادا   جماع  ريخته شده و بهد از رسيدن باه وزن ثابا   

 ،(SHEL LAB, Germany) در كااوره كااردن خشااکباارای 
 درجاااااه  935در دماااااای  سوسپانسااااايون نانوسااااالولز 

 همگااان  يونسوسپانسااا راااراد قااارار داده شااادندا  ساااانتد
 كاااان  خشااااک بااااه دسااااتگاه نااااانو اليااااا  ساااالولزی

(nano spray-dryer B,90 (Büchi, Italy))   وارد و هاوای
كان الکتريکاد،    ورودی پد از عبور از يک ررم كننده خشک

وارد  سوسپانسايون جرا  و مخلاوت باا     جريان هم صورت به
كن ررديادا از رااز نيتاروژن باا خلاوص باالا        محاظه خشک

راز تزريقاد بارای تشاکيا قاارات سوسپانسايون       عنوان به
كان پاششاد    خشاک پارامترهاای عمليااتد   استااده ررديدا 

رراد، سارع  جرياان    سانتد درجه 905شاما دمای ورودی 
ليتار در   ميلاد  5/4ليتر در سااع ، سارع  پماپ     543راز 

 مترمکهاب  35كن تقريبااً   دقيقه و سرع  جريان راز خشک
 13در ساع  بودا لازم به ذكر اس  كه دمای خروجاد روی  

 شاده  خشکرراد تنظيم شدا تمام نانو تيبرهای  درجه سانتد
های پلاساتيکد   سهبرای جلوريری از جذب  ب در داخا كي

كن  داری شدا قبا از خشک و در دسيکاتور نگه شده دادهقرار 
 23)اادود   نانو الياا  سالولزی  های  انجمادی سوسپانسيون

درجاه   -83هاای مخصاوص در دماای     ليتر( در ظار   ميلد

سااع  منجماد رردياد، ساپد      24راراد باه مادت     سانتد
كان   های منجمد شده به يک دساتگاه خشاک   سوسپانسيون

راراد و قادرت    درجه سانتد -83جمادی با دمای كندانسور ان
 انتقال داده شدا mTorr 99خلاء 

 چندسازهتهیه فیلم نانو
مختلااف در ( CNFف نااانوتيبر ساالولز ) انااوا  مختلاا 

هاای   كلروترم پخش شد و باه منظاور پخاش برتار رشاته     
 ی شاده  پخاش ها از يکاديگر،   و جداسازی كاما  ن يبرنانوت

CNF  ،سااع  در دماای اتااق در     6باه مادت   در كلروترم

 kHz 33 تركااند ( باا  ايتالياا  ،USD 4Rامام اولتراسوند )
ترياه   كلروتارم  در PLAوزند  درصد 4محلول  قرار ررت ا

 شاد تاا   زده هام  اتااق  دمای در ساع  4 مدت به و ررديد

 باه  محلول يکناواختد  و شده اا كاما صورت به ها ررانول

 روش از چندساازه نانوهاای   تايلم  تريا   بارای   يادا  دسا  

 ی ترياه  برای[ا 20و  26]استااده شد  9محلول ريزی قالب
 ياک  روی بار  PLAاز محلاول   ررم PLA ،35خالص  تيلم

 مادت  و به شد ريخته متر سانتد 93 قار با ای شيشه پلي 

 های تيلم تريه برای ررديدا خشک دمای اتاق در ساع  24

باه محلاول    درصادCNF (9  )مختلاف  اناوا   ، چندسازهنانو
PLA نراايد   مخلاوت  زدن، هم ساع  4 از پد و شده اضاته

 و سپد قرارررتته اولتراسوند تيمار تح  ساع  9 مدت به

 خشک از تا پد ررديد پخش ای شيشه پلي  ساح روی بر

ميکرومتار،   333±5اادود   ضاخام   باا  هاايد  تايلم  شدن
 39/3دقا    باا  Altonميکرومتار   توسا   شاده  ريری اندازه
 اداماه،  در ( تولياد شاودا  ترانساه متر )ساخ  كشاور   ميلد

 و شادند  خشاک  ساع  24 مدت به اتاق دمای در ها پلي 
 ، ازPLAشااا    و هاای پيوساته   تيلم شدن، خشک از پد

 PLA/CNF چندسازههای نانو تيلم .ررديد جدا پلي  ساح

زاد  بااه روش هااوای   شااده خشااکهااای  CNFشاااما 

(ADCNF ،)CNF  ای  بااه روش كااوره شااده خشااکهااای
(ODCNF ،)CNF  كان   باه روش خشاک   شاده  خشکهای

بااه روش  شااده خشااکهااای  CNF( و SDCNFپاششااد )
 PLAتايلم خاالص    دابودن (FDCNFكن انجمادی ) خشک

 ررديدا مشخص PLAنام  با نيز

 خواص مکانیکی گیري اندازه
 تاا نقاا    طاول  ازديااد  (، درصاد   كششد ) مقاوم 

هاا طباق اساتاندارد     ( تايلم Eياناگ )  مدول و (  شکس  )
ASTM D882-91 (9116 ،ASTMاندازه )  ريری شدا برای

 Roell FR010اين كار از دساتگاه  زماون مکاانيکد مادل     
هاا    لمان استااده ررديدا ابتدا نمونه Zwickساخ  شرك  

درصاد واجاد    55نسابد   رطوبا  سااع  در   24به مادت  
هاا باه    از تايلم  هركادام شراي  شدند و سپد سه نمونه از 

برياده شاد و در باين دو     cm 5/3  ×8شکا دمبلد با ابهاد 
تک دستگاه قرار ررت ا تاصله اوليه بين دو تک و سارع   

تهياين   mm/min 3و  mm 53ارك  تک بالايد به ترتيب 
 ها توس  يک رايانه ثب  ررديدا و داده

                                                           
1 Solution casting method 
5 SEM 
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 روبشیالکترونی  پومیکروسک

 ،ی ناانو الياا  ااصاا    بررسد ساختار و اندازه منظور به
 ,Philips XL30 SEMميکروسااکوپ الکترونااد ماادل  

Heindoven, NL  ها از  از تمامد نمونه يربرداریتصوو برای
ساازی   اساتااده شادا بارای  مااده     يلوولا  ك 95يک ولتاژ 

هاای ااصاله   مقاداری از پودر  ،يربرداریتصوها برای  نمونه
 K-550X sputter) گاه انادود د دسات ی كربنا  روی صااحه 

coater Ashford, Kent, UK EMITECH)  قرار داده شد و
هاا   نمونهاز سپد و  ررديددقيقه اندود  4با طلا برای مدت 

 تريه ررديدا SEMتصاوير در دمای محي   زمايشگاه 

 

 و بحث نتایج

 در هواي آزاد کردن خشک
تبخبتيآآديآکوي ،آآیک آخ کزاد،آهمهر دآيسشآسديآيسشآهوادآ

وهملآدسي آخ کآود آبهآريخآثهبت،آرزسلیآاسلآسآرزسلتیآدس آآسدآ
در دوره خشک شدن با سارع  ثابا ، ناانو تيبرهاای      .است

سلولز با انقباض اجم سوسپانسيون با تبخير  ب به يکاديگر  
كاه عمادتاً    نيروهای ماوئين شوندا در اين تر يند،  نزديک مد

قاارار  اادهمورداسااتباارای جابجااايد نااانو تيبرهااای ساالولز  

ساح  كه دهنگاميابدا  تبخير  ب اتزايش مد تبع بهريرند،  مد
شاوند،   هاا درريار ماد    يا ساوح جزئد  ن نانو اليا  سلولزی

شود  راه اولين دوره كاهش سرع  خشک شدن شرو  مد  ن
و تبخير  ب ابتدا از روی سااح ناانو تيبرهاای سالولز  غااز      

ررددا كشش موئينه به اداكلر مقدار خود رسيده و ناوذ  مد
، ناانو تيبرهاای سالولز باه     زماان  همبخار اوج خواهد ررت ا 

شوندا وقتاد نارا انتقاال  ب از سام       مدتر  يکديگر نزديک
به سااح در مهارض    نانو اليا  سلولزیداخا سوسپانسيون 

از نرا ناوذ  ب در ساح اس ، خشک شادن وارد   تر كوچک

كاماا   طور بهو  هدوره كاهش سرع  خشک شدن ثانويه شد
دهادا در   را ماد  نانو اليا  سالولزی در درون سوسپانسيون 

يبرهای سلولز بسيار كمتر شده و اين لحظه تاصله بين نانو ت
نيروهای موئيناه و   زمان هم يراتتأث يجهدرنتتماس مولکولد 
رياردا در ايان شاراي ، پيوناد هيادروژند       پخش صورت مد

قاوی منجار باه تشاکيا ياک شابکه تيباری         مولکاولد  ينب
هاای   CNFشاودا   و مواد نسبتاً جامد اجيم مد يوستهپ هم به

تری نساب    بالای صا  به اين روش دارای ساح شده خشک
 مادت  طاولاند به ساح زيارين بودنادا قارار رارتتن نسابتاً      

ذرات  نشايند  تاه در دماای اتااق باعاث     CNFسوسپانسيون 

بزرد در ته ظر  شده بود كه اين به مهنای عادم پاياداری   
هاايد   اس ا بخاش  نانو اليا  سلولزیسوسپانسيون  9ارارتد

 53دارای قاار زيار   از اليا  در سوسپانسيون اوليه )اصالد(  
 ( منابق اس ا9كه با مشاهدات )شکا نانومتر بودند 

ناانو الیااف   انجمادي سوسپانسیون  کردن خشک

 سلولزي
، منجمد ای دومرالهانجمادی يک تر يند  كردن خشک

تح  خلاء با تصهيد  كردن خشکكردن با تر يند انجماد و 

 رو ينازاا اس  و جداسازی  بد كه منجمد نشده زده يخ ب 
پيونادد:   انجمادی به وقاو  ماد   كردن خشکسه مراله در 

 كاردن  خشاک ی  (، مرالاه یمنجمدسااز ی انجماد ) مراله
ی  ی خشاااک شااادن ثانوياااها مرالاااه اولياااه و مرالاااه

اولين مراله برای جداسازی نانو اليا  سلولز  یمنجمدساز
كااه  اساا ) ب  زاد و  ب  غشااتگد منجمااد شااده( از  ب 

 كاردن  خشاک ی  های يخ اسا ا مرالاه   كريستال صورت به
تشاکيا   ی جداشاده هاای ياخ    اوليه برای تصهيد كريستال

 ب  اااذ  كااه دراااالدی اوليااه اساا   ياتتااه در مرالااه

توس  نانو اليا  سلولز  شده جذبی   غشتگد منجمد نشده
شاودا   ثانوياه انجاام ماد    كاردن  خشکی  عمدتاً طد مراله

ا ااد زياادی باه    انجماادی تا   كاردن  خشاک تر يند كلاد  
هاااای  بساااتگد دارد و كلوخاااه منجمدساااازیی  مرالاااه
ی ساوم   ممکن اسا  طاد مرالاه    نانوسلولزهای  كريستال

ی سوم خشک شادن   خشک شدن تشکيا شودا در مراله
دهاد مااده تحا  خالاء      دماا  ب  غشتگد منجمد نشده با 

شاود و ممکان    پخش ماد  بخار ببنابراين ر رردد اذ  مد
و جابجاايد ناانو الياا  سالولز را     اس  تغييرات سااختاری  
باه   شده خشک نانو اليا  سلولزیموجب ررددا مورتولوژی 

نشان داده شاده اسا ا    ت(-2) 2روش انجمادی در شکا 
ای بوده كه بسايار   شبيه به مواد ورقه شده خشکهای  نمونه

كان   باه روش خشاک   شاده  خشاک هاای   از نموناه متااوت 
هاای   و نموناه  ب(-2) ای كن كاوره  ، خشکپ(-2) پاششد
اسا ا طاول و پرناای     الاف( -2) در هوای  زاد شده خشک

ی تجمع جانبد ناانو الياا  سالولز اسا ا ايان       بلند نتيجه
و  Pengعرضاد( توسا     يوساتگد پ باه هام  تجمع جانبد )

( تشريح شده اسا ا ضاخام  ايان ماواد     2399همکاران )
 ا  [28باشد ]تواند  ای شکا در اد نانومتر هم مد ورقه

                                                           
1 Thermal stability 
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 کن انجمادي کن پاششی، )ت( خشک )پ( خشک )ب( کوره، شده به روش )الف( هواي آزاد، مورفولوژي نانوالیاف سلولوزي خشک -5شکل 

 

شناسااد ذرات ااصااا از  تاار ريخاا  بااا بررسااد دقيااق

توان ترميد كه اين ذرات تا اادی   كن انجمادی مد خشک

باشاندا در   ای ماد  كن كوره شبيه به ذرات ااصا از خشک

كن انجمادی نيروهای موئينه به ااداقا   طد تر يند خشک

رو  يان ازا[ا 21يس  ]نرو ماده ااصله اجيم  ينازارسيده و 

عاما اصلد تشکيا مواد اجيم در تر يند نيروهای موئينه 

تواناد باه    باشندا تجماع جاانبد ماد    ای مد كن كوره خشک

و يا شايد پيوند هيدروژند باشدا اين  9دليا نيروهای انتشار

تواند به ايان مهناا باشاد كاه ناانو تيبرهاای سالولز در         مد

 راياد   هاای جاانبد هام    ساده در لايه طور بهسوسپانسيون 

ه دارای مقادار متاااوتد از نانوتيبرهاای    انادا هار لايا    شاده 

( 2399و همکااران )  Pengجانبد اسا ا   طور بهيوندياتته پ

                                                           
1 Diffusion  

عنوان كردند كه نانوكريساتال سالولز متشاکا از چنادين     

هاا دارای   كريستال جانبد موازی بوده كه هار ياک از لاياه   

ای  [ا باه دلياا سااختار ورقاه    28]ضخام  نانومتری اس  

در مناابع   شاده  رازارش ی ضاهيف   سلولز، پيوند هيدروژناه 

هاای مختلاف    [ باين ورقاه  39يز ]رر  ب[ يا پيوندهای 33]

تر از پيوناد هيادروژند جاانبد شکساته      سلولز بسيار ساده

 [ا32شوند ] مد

 نانو الیاف سلولزيپاششی  کردن خشک

اند و تهمياار و نگرااداری پااايين  هزينااه منااابع انساا 

كان   اششد باعث شده اس  كه تر يند خشاک كن پ خشک

هاای   پاششد برای كاربردهايد كاه در  ن ماواد باا وي راد    

 كااردن خشااکاساا  اسااتااده شااودا   يااازموردنخاااص 

از كان پاششاد    در خشک نانو اليا  سلولزیسوسپانسيون 
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ماواد در تمااس باا هاوای دا  انجاام       9اتميزه كردنطريق 

كن  اتتادن در درون اتاقک خشک محض بهدا قارات وش مد

دو  نانو الياا  سالولزی  شوندا برای سوسپانسيون  تبخير مد

تواند در اين تر يند اتميزه كاردن تشاکيا    مدل قاره مد

هاای جاانبد    بدون تيبريا نانو اليا  سلولزیشود: قارات 

هاای   باا تيبرياا   نانو اليا  سالولزی )بيرون زده( و قارات 

ه های اوليه در سوسپانسيون منجار با   جانبدا طول تيبريا

اولاين ناو  قاارات     كردن خشکشودا  ايجاد وجه تمايز مد

منجار باه ايجااد ذرات كاروی شاکا       نانو الياا  سالولزی  

شود كه تا ادی شبيه باه نانوكريساتال سالولز     كوچک مد

بخشاد از   نانو الياا  سالولزی  اس ا برای نو  دوم قارات 

از قااره بيارون    نانو الياا  سالولزی  های اوليه بلند  تيبريا

دوره خشک شدن با نرا ثاب  وجود  ينجااشودا در  زده مد

نانو اليا  سلولز باه  های كوچک  نداردا با چسبيدن تيبريا

در ساالولز  نااانوذراتهااای  هااای بلنااد، كلوخااه   تيبريااا

هاای   با شاکا  شده ياتشکذرات سوسپانسيون تشکيا شدا 

ای در اد چندين ميکرومتار داشاتند در    نامنظم كه اندازه

همنناين بخشاد از    ملااظاه ررديادا   SEMريزنگارهاای  

 ذرات در مقياس نانومتر )صدها نانومتر( مشاهده شدا

اااداكلر دمااايد كااه نانواليااا  ساالولزی در اااين     

درجاه   923تاا   03كنند بين  كن پاششد تجربه مد خشک

تواند درجه بلورينگد را  ا تيمار ارارتد مداس رراد  سانتد

باز بلورينگد ياا كريساتالد    اال يندرع[ا 33] اتزايش دهد

شاکا در ااين مواجراه باا ررماا و       شدن مجدد سلولز بد

كان   كاه تر يناد خشاک   [ 34] رطوب  مشاهده شده اس 

كناادا كلوخااه شاادن   پاششااد اياان بسااتر را تااراهم مااد 

های نانوتيبر سلولز ممکن اس  ترص  ديگری برای  تيبريا

باه   شاده  خشاک اتزايش شاخص بلورينگد نانواليا  سلولز 

روش پاششد را تاراهم كنادا تحا  شاراي  غيار  باد ياا        

های با درصد مواد جاماد باالا پيوناد هيادروژند در      محلول

هاای هيدروكسايا    مساتقيم در باين راروه    طاور  بهسلولز 

پيوند هيادروژند منجار   [ا 35] اتتد زنجيره سلولز اتااق مد

های نانوسلولز باه يکاديگر شاده و     به نزديک شدن تيبريا

ا  ناشد از تشکيا ساختار بلورينه را سابب  های س كلوخه

 شوندا مد

كااردن منجاار بااه تشااکيا  مختلااف خشااک یهااا تاان

                                                           
1 Atomization 

هااای  شناسااد نااانو تيبرهااای ساالولز بااا ابهاااد و ريخاا    

هااای هااوای  زاد و كااوره  مختلااف شاادا اسااتااده از روش

بااا  نااانو اليااا  ساالولزیهااای مناساابد باارای توليااد  روش

 يریكاارر  باه باا   كاه  درااالد باشاند   مقياس ناانومتر نماد  

كااان انجماااادی  كااان پاششاااد و خشاااک روش خشاااک

ا ياتاا  دساا ی در مقياااس نااانو نانوساالولزتااوان بااه  مااد

نقاااه بحرانااد  كااردن خشااکمقايسااه، روش  نظاار ازنقاااه

تااری  باارای توليااد ذرات در مقياااس نااانو روش مناسااب  

ه دلياا اساتااده   با ی  ن بسايار باالاتر )   اس  ولاد هزيناه  

بااوده كااه توليااد صاانهتد را از تر ينااد جابجااايد ااالال( 

همنناااين ناااانو  [ا36] ساااازد ماااد يااارممکنغتقريبااااً 

قاادر باه    د ساان  باه باه ايان روش    يدشاده تولهای  تيبريا

رذشاته از اياان،   اباشاند  هااای جاماد مااد  تشاکيا كلوخاه  

بااه روش  شااده خشااکای ساالولز  بکهساااختار بشاادت شاا

تواناد كاربردهاای پااودر    كاردن نقااه بحراناد ماد     خشاک 

هااا را بااه دليااا مشااکلات    چندسااازهااصااله در توليااد  

وپلاساااتيک هاااای ترم مرباااوت باااه پخاااش در سيساااتم

بااه  كاان پاششااد منجاار متااداول محاادود سااازدا خشااک 

شااود  رونااارون مااد هااای  توليااد مااواد بااا مورتولااوژی  

ماواد  موجاب تشاکيا   كان انجماادی    خشاک  كاه  درااالد 

ودا شا  شکا ناشاد از كلوخاه شادرد جاانبد ماد     ای  ورقه

 5كان انجماادی باين     اقتصاادی روش خشاک   نظار  ازنقاه

 اسا  كان پاششاد    خشاک  تار از روش  برابار راران   93تا 

 چراااراز   مااده دساا  بااهبااا توجااه بااه نتاااي   [ا38و  30]

كااان  ، روش خشاااکموردماالهاااه زمايشاااگاهد روش 

 نااانو اليااا  ساالولزیپاششااد روش مناسااب باارای توليااد 

 ااس پودر  صورت به

 PLA/CNF هاي چندسازه مکانیکی خواص
 تاا نقاا    طاول  ازديااد  (، درصاد   كششد ) مقاوم 

 اااوی  PLAهاای   ( تايلم Eياناگ )  مدول ( و  شکس  )

 شاده  نشاان داده  3 شاکا  در CNFمختلاف   درصادهای 

 اتازايش  CNFميازان   اتازايش  باا  ها چندسازهنانو   اس ا

 42/93)   ميازان  باالاترين  PLA-SDCNFتايلم   و يات 

 مقادار  از بيشاتر  درصد 40/29كه  داد نشان ( رامگاپاسکال

 مگاپاساکال(  63/93) باود  PLAتيلم خالص  در پارامتر اين

 ا)الف(( 3)شکا 
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 PLA/CNFهاي  چندسازهخالص و نانو PLAمقاومت کششی فیلم  -)الف( 3شکل 

 

 PLA/CNFهاي  چندسازهخالص و نانو PLAفیلم  مدول یانگ-)ب( 3شکل 

 

 PLA/CNFهاي  چندسازهخالص و نانو PLAفیلم ي شکست  ازدیاد طول تا نقطه -)پ( 3شکل 
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باا   مقادير مدول الاستيسيته كششد )مدول يانگ( نياز 

 نانوچندسازه اااوی  و يات  اتزايش MCNFميزان  اتزايش

CNF مقادار   اداكلر كن پاششد، دارای ااصا از خشکE 

مادول   از بيشاتر  برابار  دو ادود مگاپاسکال( كه 105بود )

 3مگاپاسکال( اسا  )شاکا    583خالص ) PLAتيلم  يانگ

اتازودن   باا  PLAتايلم   استحکام و   ميزان اتزايش )ب((ا

CNF دو مالوب اين ساحد بين سازراری ی دهنده نشان 

   ها، كننده نانوتقوي  اكلر تأثير در مورد مهمولاً اس ا ماده

 ياناگ،  مادول  اتزايش با و داشته مهکوس هم نسب  با Eو 

مشخص  كه طور همان اما يابد مد كاهش طول درصد ازدياد

 نظر از نو   ن، هردوی به سيستم صر  CNFاتزودن اس  

 امار  ايان  كاه  رذارناد  ماد  اتازايش  رو باه  ايان پارامترهاا  

 باا   ن و سازراری نانوتيبر ترد منحصربه تأثير ی دهنده نشان

PLA   توجاه اثربخشاد    ا نکتاه جالاب  )پ(( 3)شاکا  اس

 جزء الف(ا-4)شکا نانواليا  سلولزی در غلظ  اندک اس  

پليمر  ماتريد در  ن پخش ی نحوه كننده، اجمد نانوتقوي 

 ازجملاه  پليمار  هاای  رشاته  و نانوذرات بين برهمکنش نو  و

 [ر31] دهاد  قرار ماد  تأثير تح  را ها تيلم   كه اس  عواملد

 قابلي  CNFتوان با اصلاح شيميايد  هرچند كه مد بنابراين

 اتازايش  اماا  داد، اتازايش  را تايلم   ن در يکنواخا   پخاش 

ايجااد   باه  منجار  CNFشادن   توده و اجمد ازاد جزء بيش

 باا تعاهيف   و شاده  مااتريد  داخا در غيريکنواخ  مناطق

 در هاا  شکسا  تايلم   باعاث  پليمار،  مااتريد  از تنش انتقال

 [ا43ب( ]-4شود )شکا  مد پايين های كرنش

 روی بار  CNFمختلاف   اناوا   اتازودن  تاأثير  دطوركل به

مقاوما   لاترين با و بود رير چشم PLAتيلم  مکانيکد خواص

هاای   CNFمربوت به  پذيری  ن انهاا  و PLAتيلم  كششد

كن پاششد بوده و كمترين مربوت باه   ااصا از روش خشک

CNF  و    باالای  مقادير ابود زاد هوای های ااصا از روش

E بلاورينگد   ميازان  اتازايش  به توان مد را نانوتيبر با اتزايش

PLA هاای   تاوده  اعور دليا بهCNF   اتازايش  .داد نساب 

 ازدياد كاهش درصد و پليمرها كشش به مقاوم  و استحکام

 بديرد امری ميزان بلورينگد اتزايش با شکس  نقاه تا طول

 ماورد  در .اسا   صاادق  نياز  PLAماورد   در امار  اين و اس 

 سالولز  نانوتيبرهای ديگر انوا  ااوی PLAهای  چندسازهنانو

 و Yu [ا42و  49، 26] اسا   شده رزارش مشابرد نتاي  نيز

 سلولز تيبر مقدار اتزايش با كه دادند ( نشان2393) همکاران

 ياباد  ماد  اتازايش  هاا  تمامد غلظا   در   ،PLAماتريد  در

 كنندرد ي تقو اثر كه دهد نشان مد نتاي  اين بنابراينر [43]

CNF در   ن پااذيری پخااش ی ن و درجااه ذرات  اناادازه بااه

اين موضو  در ارتبات باا سااح    .دارد بستگد پليمر ماتريد

هاسا    نانوتيبرهای سلولزی و انرژی ساحد باالای  ن  ي هو

ا همننين [44]  ن اتزايش قابلي  پيونديابد اس  يجهنتكه 

ميزان ماابق  نانوتيبر سلولزی با ماتريد پليماری كاه باه    

شکا مناسبد عما انتشاار و انتقاال تانش را در چندساازه     

و  45]تواند دليلد ديگر بر اين نتاي  باشاد  دهد، مد انجام مد

از سااوی ديگاار، كاااربرد نانوتيبرهااای ساالولزی ساابب [ا 46

شاده    طول شکس  نمونه شدند كه با نتاي  رازارش  اتزايش

ماابقاا  دارد  2331و همکاااران در سااال  Martinsتوساا  

 [ا40]

 

 
 )الف(

 
 )ب(

  در داخل ماتریس CNF)الف(. پراکنش یکنواخت  -4شکل 

 ماتریس داخل در غیریکنواخت ایجاد مناطق و CNFشدن  توده )ب(.
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 گیري نتیجه

به  شده خشکيبرهای سلولز تشناسد نانو خواص ريخ 

های مااده اولياه بساتگد داردا     كردن و وي رد روش خشک

ک برای هر ي اليا  سلولزینانومکانيسم تشکيا كلوخه در 

كن انجماادی باعاث    ها متااوت اس ا روش خشک از روش

ناانو(  تا  دراه)ای با مقياس ماكرو  توليد ساختارهای شبکه

كن پاششاد منجار باه تولياد ذرات      شدا تق  روش خشک

از ماكرو تا نانو شد و مشخص ررديد كاه   اليا  سلولزینانو

ماواد   عنوان بهپودرهای ااصا از اين روش قابلي  استااده 

ی  پاياه  هاای بار   چندساازه اتزودند يا پركننده در سااخ   

باشندا سااختار بشادت    پليمرهای ترموپلاستيک را دارا مد

كان انجماادی    به روش خشاک  شده خشکای سلولز  بکهش

ها را به  چندسازهتواند كاربردهای پودر ااصله در توليد  مد

هااای  دليااا مشااکلات مربااوت بااه پخااش در سيسااتم    

 وليد ماواد ت نظر ازنقاهترموپلاستيک متداول محدود سازدا 

كن پاششد با توجه به قابليا    در مقياس نانو روش خشک

از  شاودا  بالای  ن در توليد ذرات در مقياس نانو توصيه مد

باه   شاده  ياه ترهاای  تقا  پودر  موردماالهههای  بين روش

س نانو بوده و قابلي  ارتقااء  روش پاششد در محدوده مقيا

 لاكتياک  دپلا  ياه بار پا های  رير خواص مکانيکد تيلم چشم

شاود در ماالهاات    پيشنراد ماد  نداد( را دارا بوPLAاسيد )

های پليمری مختلاف   بهدی از پودرهای ااصله در ماتريد

اصلاح شايميايد روی پودرهاای    تأثيراستااده و همننين 

 نانوسلولز بررسد ررددا

 

 راجعم

[1] Beecher, J.F., 2007. Organic materials: wood, trees and nanotechnology. Nature Nanotechnology, 2:466–467. 

[2] Hubbe, M.A., Rojas, O.J., Lucia, L.A. and Sain, M., 2008. Cellulosic nanocomposites: a review. 

BioResources, 3(3):929–980. 

[3] Siro, I. and Plackett, D., 2010. Microfibrillated cellulose and new nanocomposite materials: a review. 

Cellulose, 17:459–494. 

[4] Siqueira, G., Bras, J. and Dufresne, A., 2010. Cellulosic bionanocomposites: a review of preparation, 

properties and applications. Polymers, 2:728–765. 

[5] Habibi, Y., Lucia, L.A. and Rojas, O.J., 2010. Cellulose nanocrystals: chemistry, self-assembly, and 

applications. Chemical Reviews, 110:3479–3500. 

[6] Eichhorn, S.J., Dufresne, A., Aranguren, M., Marcovich, N.E., Capadona, J.R., Rowan, S.J., Weder, C., 

Thielemans, W., Roman, M., Renneckar, S., Gindl, W., Veigel, S., Keckes, J., Yano, H., Abe, K., Nogi, M., 

Nakagaito, A.N., Mangalam, A., Simonsen, J., Benight, A.S., Bismarck, A., Berglund, L.A. and Peijs, T., 

2010. Review: current international research into cellulose nanofibres and nanocomposites. Journal of 

Materials Science, 45:1–33. 

[7] Klemm, D., Kramer, F., Moritz, S., Lindstrom, T., Ankerfors, M., Gray, D. and Dorris, A., 2011. 

Nanocelluloses: a new family of naturebased materials. Angewandte Chemie International Edition, 

50:5438–5466. 

[8] Moon, R.J., Marini, A., Nairn, J., Simonsen, J. and Youngblood, J., 2011. Cellulose nanomaterials review: 

structure, properties and nanocomposites. Chemical Society Reviews, 40:3941–3994. 

[9] Peng, Y., Gardner, D.J. and Han, Y., 2012. Drying cellulose nanofibrils: in search of a suitable method. 

Cellulose, 19(1): 91-102. 

[10] Virozub, A., Haimovich, N. and Brandon, S., 2009. Three dimensional simulations of liquid bridges 

between two cylinders: Forces, Energies and Torques. Langmuir, 25:12836-12842. 

[11] Ferguson, W., 2012. Why wood pulp is world's new wonder material. New Scientist, 2878:24. 

[12] Lavoine, N., Desloges, I., Dufresne, A. and Bras, J., 2012. Microfibrillated cellulose—Its barrier properties 

and applications in cellulosic materials: A review. Carbohydrate Polymers, 90: 735–764.  

[13] Azeredo, H.M.C., 2009. Nanocomposites for food packaging applications. Food Research International, 42: 

1240–1253. 

http://www.ncbi.nlm.nih.gov/pubmed?term=Haimovich%20N%5BAuthor%5D&cauthor=true&cauthor_uid=19852478
http://www.ncbi.nlm.nih.gov/pubmed?term=Brandon%20S%5BAuthor%5D&cauthor=true&cauthor_uid=19852478


 كردن بر نانو اليا  سلولزی وااا های مختلف خشک تأثير روش  

 
522 

[14] Fernandez, A., Cava, D., Ocio, M. J. and Lagaron, J. M., 2008. Perspectives for biocatalysts in food 

packaging. Trends in Food Science & Technology, 19(4): 198–206. 

[15] Goring, D.A.I., 1963. Thermal softening of lignin, hemicelluloses and cellulose. Pulp Paper Magazine Can, 

64(12):T517–T527. 

[16] Gardner, D.J., Oporto, G.S., Mills, R. and  Samir, M.A.S.A., 2008. Adhesion and surface issues in cellulose 

and nanocellulose. Journal of Adhesion Science and Technology, 22:545–567. 

[17] Gardner, D.J., Oporto, G.S., Mills, R. and Samir, M.A.S.A., 2008. Adhesion and surface issues in cellulose 

and nanocellulose. Journal of Adhesion Science and Technology, 22:545–567. 

[18] Nakamura, K., Hatakeyma, T. and Hatakeyma, H., 1981. Studies on bound water of cellulose by differential 

scanning calorimetry. Journal of the Textile Institute, 72(9):607–613. 

[19] Weise, U., Maloney, T. and Paulapuro, H., 1996. Quantification of water in different states of interaction 

with wood pulp fibres. Cellulose, 3:189–202. 

[20] Peng, Y., Gardner, D.J., Han, Y., Kiziltas, A., Cai, Z. and Tshabalala, M.A., 2013. Influence of drying 

method on the material properties of nanocellulose I: thermostability and crystallinity. Cellulose, 20(5): 

2379-2392. 

[21] Nandiyanto, A.B.D. and  Okuyama, K., 2011. Progress in developing spray-drying methods for the 

production of controlled morphology particles: From the nanometer to submicrometer size ranges. 

Advanced Powder Technology, 22:1-19. 

[22] Masters, K., 1985. Spray Drying handbook, fourth ed., Longman Scientific & Technical, London, U.K., 696 

p. 

[23] Quinn, J.J., 1965. The economics of spray drying. Industrial and Engineering Chemistry, 57:35–37. 

[24] Almasi, H., Ghanbarzadeh, B., Dehghannia, J., Entezami, A.A. and Khosrowshahi Asl, A., 2012. Studying 

the effect of modified cellulose nanofibers on the functional properties of poly (lactic acid) based 

biodegradable packaging. Research Institute of Food Science and Technology, 2(3): 205-218.( In Persian). 

[25] Mie, G., 1908. Beitrage zur optic truber medien, speziell kolloidaler metallosungen. Annalen der Physik, 

4:377–445. 

[26] Pei, A., Zhou, Q. and Berglund, L.A., 2010. Functionalized cellulose nanocrystals as biobased nucleation 

agents in poly (L-lactide) (PLLA)–Crystallization and mechanical property effects. Composites Science and 

Technology, 70: 815–821. 

[27] Petersson, L. and Oksman, K., 2006. Biopolymer based nanocomposites: Comparing layered silicates and 

microcrystalline cellulose as nanoreinforcement. Composites Science and Technology, 66: 2187–2196. 

[28] Cheng, Q., Wang, S. and Rials, T.G., 2009. Poly (vinyl alcohol) nanocomposites reinforced with cellulose 

fibrils isolated by high intensity ultrasonication. Composites: Part A, 40: 218–224. 

[29] Pelton, R., 1993. A model of the external surface of wood pulp fibers. Nordic Pulp & Paper Research 

Journal, 8(1):113–119. 

[30] Nishiyama, Y., Sugiyama, J., Chanzy, H. and Langan, P., 2003. Crystal structure and hydrogen bonding 

system in cellulose I alpha from synchrotron X-ray and neutron fiber diffraction. Journal of the American 

Chemical Society, 125:14300–14306. 

[31] Jarvis, M., 2003. Cellulose stacks up. Nature, 426:611–612. 

[32] Klemm, D., Philipp, B., Heinze, T., Heinze, U. and Wagenknecht, W., 1998. Comprehensive cellulose 

chemistry. Volume 1, fundamentals and analytical methods. Wiley-VCH, New York. 282 p. 

[33] Yildiz, S. and Gumuskaya, E., 2007. The effects of thermal modification on crystalline structure of cellulose 

in soft and hardwood. Building Environonment, 42: 62–67. 

[34] Hatakeyama, H., 1981. Structural change of amorphous cellulose by water- and heat-treatment. Die 

Makromolekulare Chemie, 182: 1655–1668. 

[35] Tanaka, F.and Fukui, N., 2004. The behavior of cellulose molecules in aqueous environments. Cellulose, 

11:33–38. 

http://onlinelibrary.wiley.com/journal/10.1002/%28ISSN%290025-116X
http://onlinelibrary.wiley.com/journal/10.1002/%28ISSN%290025-116X


  9314پاييز و زمستان ، 2، شماره ششممجله صنايع چوب و كاغذ ايران، سال 

 
522 

 

[36] Pakowski, Z., 2007. Modern methods of drying nanomaterials. Transport in Porous Media, 66:19–27. 

[37] Desobry, S.A., Netto, F.M. and Labuza, T.P., 1997. Comparison of spray-drying, drum-drying and freeze-

drying for b-Carotene encapsulation and preservation. Journal of Food Science, 62: 1158–1162. 

[38] Filkova, I., Huang, L.X. and Mujumdar, A.S., 2007. Industrial spray drying systems. In: Hankbook of 

industrial drying, 3rd ed. CRC Press, New York, pp 215–254. 

[39] Kowalczyk, M., Piorkowska, E., Kulpinski, P. and Pracella, M., 2011. Mechanical and thermal properties of 

PLA composites with cellulose nanofibers and standard size fibers. Composites: Part A, 42: 1509-1514. 

[40] Iwatake, A., Nogi, M. and Yano, H., 2008. Cellulose nanofiber-reinforced polylactic acid. Composites 

Science and Technology, 68: 2103-2106. 

[41] Raquez, J.M., Murena, Y., Goffin, A.L., Habibi, Y., Ruelle, B., DeBuyl, F. and Dubois, P., 2012. Surface 

modification of cellulose nanowhiskers and their use as nanoreinforcers into polylactide: A sustainably-

integrated approach. Composites Science and Technology, 72: 544–549. 

[42] Habibi, Y. and Dufresne, A., 2008. Highly Filled Bionanocomposites from Functionalized Polysaccharide 

Nanocrystals. Biomacromolecules, 9: 1974-1980. 

[43] Yu, T., Ren, J., Li, S., Yuan, H. and Li, Y., 2010. Effect of fiber surface-treatments on the properties of poly 

(lactic acid)/ramie composites. Composites: Part A, 41: 499-505. 

[44] Filson, P.B. and Dawson-Andoh, B.E., 2009. Sono-chemical preparation of cellulose nanocrystals from 

lignocelluloses derived materials. Bioresource Technology, 100: 2259–2264. 

[45] Das, K., Ray, D., Bandyopadhyay, N.R., Sahoo, S., Mohanty, A.K . and Misra, M., 2011. Physico-

mechanical properties of the jute micro/nanofibril reinforced starch/polyvinyl alcohol biocomposite films. 

Composites Part B: Engineering, 42 (3):376-381. 

[46] Chen, Y., Liu, C., Chang, P.R., Cao, X. and Anderson. D.P., 2009. Bionanocomposites based on pea starch 

and cellulose nanowhiskers hydrolyzed from pea hull fibre: effect of hydrolysis time. Carbohydrate 

Polymers, 76 (4):607-615. 

[47] Martins, I.M.G., Magina, S.P., Oliveira, L., Freire, C.S.R., Silvestre, A.J.D., Neto, C.P. and Gandini, A., 

2009. New biocomposites based on thermoplastic starch and bacterial cellulose. Composites Science and 

Technology, 69 (13):2163-2168. 



  Iranian Journal of Wood and Paper Industries, Vol. 6, No. 2, Autumn and Winter 2015 

 
298 

  

TThhee  eeffffeecctt  ooff  ddiiffffeerreenntt  ddrryyiinngg  mmeetthhooddss  oonn  cceelllluulloossiicc    

nnaannooffiibbeerrss  aanndd  rreessuullttiinngg  ccoommppoossiitteess  

  

  

Abstract 

In this study, the effect of different drying methods on 

cellulosic nanofibers and resulting composites was 

investigated. Four methods were examined to dry 

nanofibrillated cellulose suspensions: air drying, oven drying, 

spray-drying and freeze drying. The particle size and 

morphology of the CNFs were determined via dynamic light 

scattering, scanning electron microscopy, and morphological 

analysis. Freeze drying formed ribbon-like structures of the 

CNFs with nano-scale thicknesses. Width and length were 

observed in tens to hundreds of microns. Spray-drying formed 

particles with a size distribution ranging from nanometer to 

several microns. Spray-drying is proposed as a technically 

suitable manufacturing process to dry CNF suspensions not 

only with dimension in nano range but also improving 

mechanical properties of poly (lactic acid) based composites. 

Key words: cellulose nanofibrils, spray-drying, freeze drying, 

morphology, dynamic light scattering. 
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