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Abstract: Pineapple leaf waste, with its high cellulose content, can serve as an alternative starting 

material for producing carboxymethyl cellulose (CMC). This study extracted cellulose from 

pineapple leaf waste by 0.5 M NaOH at 90 oC for 2 hours and 0.5 M HNO3 at 90 oC for 2 hours. 

The obtained cellulose, with average diameters of 3-7 μm, was converted to carboxymethyl 

cellulose (CMC) by esterification. The preparation of CMC was investigated by varying two 

factors, namely, sodium hydroxide (NaOH) dosage and monochloroacetic acid (MCA) dosage. 

The cellulose was soaked in a solution mixture of ethanol and NaOH for 2 h at room temperature. 

It was then reacted with chloroacetic acid (MCA) at 60 oC for 2 hours. The optimum conditions for 

carboxymethylation were 0.70 g of MCA/g cellulose, and 0.75 g NaOH/g cellulose. The obtained 

CMC had a high degree of substitution (DS) of 1.0 with a CMC yield of 150%. The obtained CMC 

was characterized by FTIR spectroscopy, SEM images, and XRD diffractions. Moreover, the 

thickening performance of the obtained CMC was also determined. 

Keywords: Pineapple leaf waste, Carboxymethyl cellulose, degree of substitution (DS), CMC yield, 

thickening performance. 
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Tóm tắt: Phụ phẩm lá dứa chứa hàm lượng cellulose cao có thể dùng làm nguyên liệu thay thế để 

sản xuất carboxymethyl cellulose (CMC). Trong nghiên cứu này, cellulose đã được tách từ phụ 

phẩm lá dứa với tiền xử lý bằng NaOH 0,5 M ở 90 oC trong 2 giờ và sau đó thủy phân acid bằng 

HNO3 0,5 M ở 90 oC trong 2 giờ. Cellulose thu được có đường kính trung bình trong khoảng 

3-7 μm, được biến tính thành carboxymethyl cellulose (CMC) bằng phản ứng este hóa. Quá trình 

tổng hợp CMC được nghiên cứu bằng cách thay đổi hai yếu tố, đó là hàm lượng natri hydroxide 

(NaOH) và hàm lượng monochloroacetic acid (MCA). Cellulose được ngâm trong hỗn hợp dung 

dịch ethanol và NaOH trong 2 giờ ở nhiệt độ phòng. Sau đó nó được phản ứng với MCA ở 60 oC 

trong 2 giờ. Các điều kiện tối ưu cho quá trình carboxymethyl hóa được xác định là 0,70 g MCA/g 

cellulose, 0,75 g NaOH/g cellulose. CMC thu được có mức độ thế (DS) cao là 1,0 với hiệu suất thu 

CMC là 150%. Sản phẩm CMC được được đặc trưng bằng phổ FTIR, ảnh SEM và giản đồ nhiễu 

xạ XRD. Ngoài ra, tính năng tạo đặc của sản phẩm CMC cũng được xác định. 

Từ khóa: Phụ phẩm lá dứa, Carboxymethyl cellulose, độ thế (DS), Hiệu suất thu CMC, tính năng 

tạo đặc. 

1. Mở đầu * 

Carboxymethyl cellulose (CMC) là một dẫn 

xuất anion quan trọng của cellulose có khả năng 

hòa tan được trong nước và làm tăng độ nhớt 

của dung dịch, đã được ứng dụng phổ biến làm 

phụ gia tạo đặc trong nhiều lĩnh vực như thực 

phẩm, hóa mỹ phẩm, giấy, khai thác dầu khí, 

vật liệu xây dựng, gốm sứ, chất tẩy rửa, keo 

dán, sơn,… [1-5]. Các sản phẩm CMC thương 

mại hiện nay chủ yếu sản xuất từ gỗ, bông 

[1, 2]. Gần đây, đã có nhiều nghiên cứu tổng 

hợp CMC từ các nguồn phụ phẩm nông nghiệp 

giàu cellulose như rơm rạ, vỏ ngô, lá dứa, bùn 
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giấy và vỏ bưởi,… [6-14]. Việt Nam là một 

quốc gia nông nghiệp hiện đang thải ra một 

lượng lớn phụ phẩm sau thu hoạch, trong đó lá 

dứa chiếm một lượng đáng kể với gần 1 triệu 

tấn mỗi năm. Lá dứa chứa khoảng 65-70% 

cellulose, 15-20% hemicellulose và 4-6% lignin 

[15-21], nguồn nguyên liệu tiềm năng để sản 

xuất cellulose. Trong các báo cáo gần đây của 

chúng tôi, cellulose tách từ lá dứa đã được biến 

tính thành CMC làm nguyên liệu tổng hợp siêu 

hấp thụ [22]. Tuy nhiên, tổng hợp CMC từ 

cellulose lá dứa ứng dụng làm phụ gia tạo đặc 

vẫn chưa được đề cập nhiều.  

Sự tạo đặc của CMC trong dung môi 

thường được hình thành bởi hiện tượng trương 

của các bó phân tử CMC [2], tương tác đẩy tĩnh 

điện giữa các anion CO2
- làm các phân tử duỗi 

dài ra choán không gian trống giữa các phân tử 
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[2, 23, 24] và lực liên kết hydro giữa các nhóm 

-OH trên mạch phân tử cũng như giữa các phân 

tử lân cận làm cản trở sự dịch chuyển của các 

phân tử [25, 26]. Do đó, khả năng tạo đặc của 

CMC không chỉ phụ thuộc vào nồng độ và đặc 

tính của CMC như cấu trúc, kích thước, khối 

lượng phân tử, độ thế DS, mà còn chịu ảnh 

hưởng đáng kể bởi dung môi như độ pH, nồng 

độ muối, nhiệt độ. Độ nhớt của dung dịch CMC 

được coi là thông số quan trọng nhất phản ánh 

khả năng tạo đặc của CMC. Cho đến nay, các 

nghiên cứu về khả năng tạo đặc của CMC chủ 

yếu mới tập trung vào ảnh hưởng nồng độ của 

CMC, trong khi việc đánh giá các yếu tố đặc 

trưng cấu trúc của CMC còn khá khiêm tốn và 

chưa thống nhất. Kulicke và cộng sự [27] chỉ ra 

rằng độ nhớt của dung dịch CMC trong nước 

đạt tối đa khi DS bằng 0,9. Yeasmin và cộng sự 

[28] đã công bố, việc giảm độ kết tinh, giảm 

kích thước hạt và tăng giá trị DS của CMC ảnh 

hưởng đến việc tăng độ nhớt của dung dịch. 

Tuy nhiên, Lopez và cộng sự [26] đã phát hiện 

ra rằng, ở giá trị DS cao, CMC thường phân tán 

ở dạng phân tử trong nước, kết quả là độ nhớt 

của dung dịch giảm. Cũng theo xu hướng này, 

Komorowska và cộng sự [25] đã nghiên cứu độ 

nhớt của dung dịch CMC khi DS tăng từ 0,62 

đến 1,04, kết quả độ nhớt của dung dịch CMC 

giảm khi DS tăng được cho là do sự giảm số 

lượng liên kết chéo (liên kết hydro) giữa các 

mạch cellulose. Như vậy, CMC sở hữu độ thế 

DS và độ kết tinh phù hợp đảm bảo khả năng 

trương tốt nhưng không dễ hòa tan sẽ cho khả 

năng tạo đặc cao. Chính vì vậy, công trình này 

đã nghiên cứu điều kiện tối ưu tổng hợp CMC 

từ phụ phẩm lá dứa đạt giá trị DS và độ kết tinh 

phù hợp để cho phép cân bằng giữa tính năng 

trương và hòa tan trong dung môi nhằm đạt 

được khả năng tạo đặc cao nhất.  

2. Thực nghiệm 

2.1. Nguyên liệu và hóa chất 

Lá dứa (tên khoa học Ananas comosus) 

được cung cấp bởi Nông trường Dứa Suối Hai, 

Ba Vì, Hà Nội, Việt Nam. Lá dứa tươi được cắt 

nhỏ đến kích thước 5 mm được sử dụng luôn 

hoặc sấy khô ở 60 oC trong 24 h và bảo quản ở 

nhiệt độ phòng trong túi zip làm bằng 

polyethylene. 

Monochloroacetic acid (MCA) 99,7% 

(Nouryon, Anh), ethanol 99,7% (Merck), nitric 

acid 65%, acetic acid 99,0%, natri hydroxide 

99,0%, methanol 99,0%, ethanol 99,0%, và 

acetone 99,0% (Xilong Chemical, Trung Quốc), 

và ethanol 96% (Việt Nam).  

2.2. Phương pháp nghiên cứu 

Tách cellulose: 

Cellulose được tách từ lá dứa theo quy trình 

đã công bố [22]. Lá dứa tươi được tiền xử lý 

bằng dung dịch NaOH nồng độ 0,5M ở nhiệt độ 

90 oC trong 2 giờ, sau đó, phần bã được tách 

khỏi hỗn hợp bằng phương pháp lọc chân 

không sử dụng phễu Büchner. Phần bã tiếp tục 

được acid hóa bằng dung dịch HNO3 nồng độ 

0,5M ở 90 °C trong 2 giờ. Hỗn hợp được tách 

bằng phương pháp lọc chân không và rửa nhiều 

lần bằng nước cất lạnh cho đến khi dung dịch 

lọc không đổi màu chỉ thị. Phần bã sau acid hóa 

được sấy qua đêm ở 60 °C, sau đó nghiền thành 

bột mịn và bảo quản trong túi zip bằng nhựa 

polyethylene. Các thí nghiệm thực hiện ở qui mô 

100 g lá dứa tươi/mẻ, lặp lại 3 lần. Hiệu suất tách 

cellulose (H) được tính theo biểu thức (1). 

 

Trong đó H (%) là hiệu suất tách cellulose, 

m (g) là khối lượng cellulose thu được, và m0 

(g) là khối lượng lá dứa khô ban đầu. 

Tổng hợp CMC: 

Quy trình tổng hợp CMC từ cellulose được 

thực hiện theo quy trình đã công bố [22]. 5 g 

bột cellulose được thêm vào 100 mL ethanol 

trong khi khuấy liên tục trong 1 giờ. Tiếp theo, 

bổ sung dung dịch NaOH nồng độ 5M theo tỷ 

lệ khối lượng NaOH so với cellulose lần lượt là 

0,48, 0,65, 0,75 và 0,85, sau đó khuấy liên tục 

trên bếp khuấy từ trong 1 giờ (với tỷ lệ khối 

lượng MCA/cellulose đều bằng 0,6). Cuối cùng, 

MCA được thêm vào hỗn hợp phản ứng theo tỷ 

lệ khối lượng MCA so với cellulose lần lượt là 

0,4, 0,6, 0,7, 0,8, 0,9 và 1,0, tiếp tục khuấy 

thêm 90 phút ở 60 oC (với tỷ lệ khối lượng 
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NaOH/cellulose đều bằng 0,75). Phần rắn được 

trung hòa bằng acetic acid đến pH = 7,0 và 

ngâm trong 200 mL ethanol ba lần, mỗi lần 15 

phút. Sau đó, CMC được tách ellulose bằng 

phương pháp lọc chân không sử dụng phễu 

Büchner. Cuối cùng, CMC được sấy trong tủ 

sấy qua đêm ở 60 °C và bảo quản ở nhiệt độ 

phòng trong túi polypropylene.  

Hiệu suất phản ứng tổng hợp CMC được 

xác định theo công thức (1), trong đó m, mo lần 

lượt là khối lượng của CMC thu được sau phản 

ứng và khối lượng của cellulose ban đầu. 

Ký hiệu tên các mẫu CMC của dãy khảo sát 

hàm lượng NaOH lần lượt CMC-0,48, 

CMC-0,65, CMC-0,75 và CMC-0,85. Ký hiệu 

tên các mẫu CMC của dãy khảo sát hàm lượng 

MCA lần lượt là CMC-0,4, CMC-0,6, 

CMC-0,7, CMC-0,8, CMC-0,9 và CMC-1,0. 

Phổ FTIR: 

Phổ FTIR được đo trên máy quang phổ 

FT/IR-6300 trong dải số sóng 400-4000 cm-1, 

với độ phân giải 4 cm-1, 32 lần quét. Dải hấp 

thụ là 600-4000 cm-1. 

Nhiễu xạ tia X (XRD): 

Các giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) được đo 

lại trên máy đo nhiễu xạ tia X, XRD-6100 

(SHIMADZU) với bức xạ Cu Kα ở 30 kV và 

15 mA. Góc nhiễu xạ nằm trong khoảng từ 10° 

đến 50° (0,02°/phút). 

Độ kết tinh CrI được xác định theo công 

thức (2) [12, 17, 19]: 

 

 
 

𝐼002: là cường độ dao động ở cường độ của 

đỉnh 002 (ở khoảng 2θ = 20° - 22°) 

𝐼𝑎𝑚: là cường độ dao động tương ứng với 

đỉnh ở khoảng (2θ = 18°) 

Kính hiển vi điện tử quét SEM: 

Để nghiên cứu hình thái cấu trúc bề mặt, 

ảnh SEM được chụp trên kính hiển vi điện tử 

quét model JSM-5000 ở 5.0 kV (Hitachi). 

Xác định mức độ thay thế (DS): 

Mức độ thay thế của CMC được xác định 

theo tiêu chuẩn ASTM D1439 [29]. 

5 g mẫu được cho vào bình nón 500 ml 

chứa 350 mL ethanol nồng độ 80%, lắc trong 

30 phút, sau đó, dung dịch được lọc qua phễu 

xốp. Lặp lại quá trình với dung môi chiết cho 

đến khi thử ion chloride bằng dung dịch bạc 

nitrat âm tính. Chuyển dung dịch mẫu thử vào 

chén, loại bỏ dung môi còn bám trên cặn bằng 

aceton, sấy mẫu trong chén nung ở 110 °C đến 

khối lượng không đổi. Cân 2 g mẫu thử khô vào 

chén sứ đốt cháy cẩn thận với ngọn lửa nhỏ, sau 

đó với ngọn lửa lớn hơn trong 10 phút, cặn 

được xử lý bằng 3-5 mL sulfuric acid đậm đặc. 

Tiếp theo, phần còn lại trong chén sứ được đun 

nóng  cho đến khi không còn thấy khói. Cuối 

cùng, chén sứ được nung trong lò ở 

600 oC trong 2 giờ. Hàm lượng natri được tính 

theo công thức (3): 

A(%) = (a×32,28)/b    (3) 

Trong đó khối lượng của natri sunfat còn lại 

được biểu thị bằng a và khối lượng của mẫu 

khô bằng b. 

Độ thế DS được tính theo công thức (4): 

DS = (162×A)/(2300-80×A)   (4) 

Trong đó 162 biểu thị khối lượng phân tử 

của một đơn vị glucose, và 80 biểu thị lượng 

tăng ròng trong đơn vị glucose đối với mỗi 

nhóm carboxymethyl được thế. 

Phương pháp xác định khối lượng phân tử: 

Khối lượng phân tử của các mẫu CMC 

được xác định bằng phương pháp đo độ nhớt sử 

dụng nhớt kế mao quản Ubbelohde. Độ nhớt 

đặc trưng được xác định theo phương trình 

Mark-Houwink-Sakurada, theo công thức (5): 

[η] = K.Mα    (5) 

Trong đó [η] (cm3.g-1) đại diện cho độ nhớt 

nội tại và K và α tương ứng là các dung môi và 

polyme cụ thể. Ví dụ, trong trường hợp của 

carboxymethyl cellulose, K = 7,3 × 10-3 và 

α = 0,93 được đo ở 25 °C trong dung dịch 

NaOH 6% [30, 31]. 

Phương pháp đo độ nhớt của dung dịch 

CMC: 

Độ nhớt của dung dịch CMC được đo bằng 

nhớt kế Gilmont ở nhiệt độ 25 ± 1 oC [32]. 

Phương pháp đo pH của dung dịch CMC: 
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3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Đặc trưng cấu trúc của cellulose tách từ 

phụ phẩm lá dứa 

Đã tách được cellulose từ lá dứa với hiệu 

suất tách đạt 58,12% phần khối lượng khô, cao 

hơn so với kết quả đã công bố trước của nhóm 

với hiệu suất tách đạt 51,13% [22]. Sản phẩm 

cellulose tách từ phụ phẩm lá dứa được đặc 

trưng trạng thái, hình thái và cấu trúc bằng phổ 

FTIR, ảnh SEM, và nhiễu xạ XRD, được đưa ra 

trên Hình 1, Hình 2 và Hình 3.  

Từ Hình 1 có thể quan sát thấy trên phổ 

FTIR của mẫu cellulose đã xuất hiện các pic tại 

3334 cm-1, 2973 cm-1 và 2902 cm-1 lần lượt đặc 

trưng cho dao động của nhóm -OH và các dao 

động hóa trị không đối xứng của liên kết C-H 

trong nhóm CH và CH2 của cellulose. Đồng 

thời, đỉnh pic sắc nét và rộng tại 1053 cm-1 và 

đỉnh pic nhỏ tại 896 cm-1 tương ứng với dao 

động kéo dài không đối xứng của liên kết C-O 

và C-H của liên kết β-(1,4)-glycoside giữa các 

đơn vị anhydroglucose (AGU) của cellulose 

[6, 14-19]. Có thể quan sát thấy, trong vùng số 

sóng 1500-1800 cm-1 vẫn còn xuất hiện các 

đỉnh pic khá yếu tại 1738 cm-1 và 1651 cm-1 đặc 

trưng cho dao động của liên kết C=O và C=C của 

các tạp chất hemicellulose và lignin [33]. Điều 

này cũng dễ dàng quan sát thấy bằng kết quả phân 

tích ảnh SEM sợi cellulose trên Hình 2. 
F 

 

Hình 1. Phổ FTIR của mẫu cellulose từ lá dứa và các mẫu CMC-0,6, CMC-0,7 và CMC-0,8 từ cellulose lá dứa. 

   

Hình 2. Ảnh SEM của mẫu cellulose từ lá dứa (a) và mẫu CMC-0,7 từ cellulose lá dứa (b). 
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Từ Hình 2 (a) cho thấy, cellulose tách được 

từ phụ phẩm lá dứa có dạng sợi, khá đồng đều 

và đường kính trung bình trong khoảng 3-7 µm. 

Sợi cellulose tách từ lá dứa thu được có đường 

kính cao hơn và mức độ đồng đều kích thước 

sợi cellulose thấp hơn so với kết quả của nhóm 

đã công bố với đường kính sợi 2-3 µm [22]. 

Điều này có thể do trong nghiên cứu đã tiến 

hành tách cellulose từ lá dứa ở điều kiện nhẹ 

hơn, tương ứng NaOH 0,5M và HNO3 0,5M so 

với NaOH 0,75M và HNO3 0,75M. Kết quả phổ 

FTIR và ảnh SEM đã minh chứng cho kết quả 

về hiệu suất tách cellulose ở trên. Kết quả 

Hình 3 cho thấy, giản đồ XRD của mẫu 

cellulose xuất hiện các đỉnh peak tại 2θ = 15,6o, 

2θ = 22,4 o và 2θ = 34,6 o, tương ứng đặc trưng 

cho các bề mặt mạng nhiễu xạ 110, 002 và 004 

của tinh thể cellulose [16, 17, 31]. Từ dữ liệu 

phân tích XRD đã xác định độ kết tinh Xc của 

các mẫu và được đưa ra trên Bảng 1. Kết quả 

trên Bảng 1 cho thấy độ kết tinh của cellulose 

tách từ lá dứa đạt 86,67%, thấp hơn đáng kể so 

với công bố của Panchana là 93,98% [34]. 

F 

 

Hình 3. Giản đồ XRD của mẫu cellulose từ lá dứa và các mẫu CMC từ cellulose lá dứa. 
 

Bảng 1. Độ kết tinh Xc của cellulose từ lá dứa và CMC tổng hợp từ cellulose lá dứa với tỷ lệ MCA thay đổi 

Tên mẫu Cellulose CMC - 0,6 CMC - 0,7 CMC - 0,8 

Độ kết tinh (Xc%) 86,67 38,77 31,41 26,79 

j 

3.2. Nghiên cứu điều kiện tổng hợp CMC từ 

cellulose của lá dứa 

Có nhiều thông số ảnh hưởng đến giá trị DS 

của CMC, ví dụ như hàm lượng MCA và 

NaOH, thời gian phản ứng, nhiệt độ phản ứng, 

hình thái và kích thước cellulose,… [35, 36]. 

Đáng chú ý, cấu trúc hình và thái của cellulose 

có ảnh hưởng lớn đến khả năng tiếp cận của các 

tác nhân phản ứng đến các nhóm hydroxyl trên 

mạch cellulose, nên việc xác định lượng NaOH 

và MCA phù hợp cho mỗi loại cellulose cụ thể 

là cần thiết [37, 38]. Do đó, trong phần này đã 

nghiên cứu xác định hàm lượng NaOH và MCA 

tối ưu để đạt hiệu suất phản ứng và độ thế DS 

của CMC cao.  

3.3. Khảo sát tỷ lệ khối lượng NaOH/cellulose 

Phản ứng tổng hợp CMC từ cellulose được 

thực hiện qua hai giai đoạn: kiềm hóa cellulose 

và carboxymethyl hóa cellulose đã kiềm hóa 

bằng MCA trong dung môi ethanol (Hình 4). 

Ethanol có vai trò làm trương các sợi cellulose 

[39, 40], đồng thời để hòa tan và phân tán 

NaOH đồng đều tới các nhóm hydroxyl -OH 

trên mạch phân tử cellulose tạo thành cellulose 

kiềm hóa. Một lượng Na+ và OH- sẽ hòa tan và 

đi vào pha cồn ethanol, phần còn lại sẽ bị giữ 

lại trên bề mặt sợi cellulose và làm cho nồng độ 

NaOH cao hơn trong vùng bề mặt của cellulose, 

kết quả là làm trương và phá vỡ cấu trúc sợi 

cellulose, làm giảm số lượng liên kết hydro liên 



N. H. Linh et al. / VNU Journal of Science: Natural Sciences and Technology, Vol. 40, No. 1 (2024) 20-33 

 

26 

phân tử và làm tăng diện tích bề mặt phản ứng, 

từ đó thay đổi độ kết tinh và tính đa hình của 

cellulose [41]. Do đó, tỷ lệ thể tích ethanol so 

với khối lượng cellulose thường được nghiên 

cứu tối ưu cho phản ứng carboxymethyl hóa. 

Đã có nhiều công bố về kết quả này, thường 

trong khoảng từ 20/1 đến 30/1 (ml/g), tùy thuộc 

vào kích thước và nguồn gốc cellulose [1, 2, 6, 

8, 10, 13, 22, 34]. Trong nghiên cứu này, với 

mục tiêu hạn chế hóa chất sử dụng đã lựa chọn 

tỷ lệ thể tích ethanol so với khối lượng cellulose 

bằng 20/1 (ml/g). Tiếp theo, cellulose kiềm hóa 

sẽ được carboxymethyl hóa với 

monochloroacetic acid (MCA) tạo thành CMC. 

G 

 

Hình 4. Các giai đoạn phản ứng trong quá trình tổng hợp CMC từ cellulose lá dứa [6]. 
 

Kết quả xác định độ thế DS của các mẫu 

CMC tổng hợp với điều kiện tỷ lệ khối lượng 

NaOH/cellulose thay đổi từ 0,48 đến 0,85 được 

đưa ra trên Hình 5. 

 

 

Hình 5. Ảnh hưởng của tỷ lệ khối lượng NaOH/cellulose từ lá dứa đến DS của CMC từ lá dứa. 

 

Từ Hình 5 cho thấy, giá trị độ thế DS của 

CMC tăng khi tăng tỷ lệ khối lượng 

NaOH/cellulose đến 0,75 g/g và đạt giá trị lớn 

nhất bằng 0,81, sau đó giảm khi tiếp tục tăng tỷ 

lệ khối lượng NaOH/cellulose lên đến 0,85 g/g. 

Đáng chú ý, ở tỷ lệ khối lượng NaOH/cellulose 

thấp hơn 0,75 g/g, độ thế DS của CMC thay đổi 

không đáng kể. Như đã đề cập ở trên, trong giai 

đoạn kiềm hóa, dung dịch NaOH sẽ tiến vào 

trong cấu trúc tinh thể của cellulose, xảy ra quá 

trình solvat hóa các nhóm hydroxyl và phá vỡ 

các liên kết hydro, và các nhóm -OH ở mỗi đơn 

vị AGU sẽ dễ dàng được thay thế bằng các 

nhóm -ONa, sau đó tham gia phản ứng ether 

hóa [42]. Tiếp theo, cellulose kiềm sẽ phản ứng 

ether hóa với monochloroacetic acid (MCA) 

hoặc muối của nó là natri monochloroacetate 

(NaMCA) để thế các nhóm carboxymethyl tạo 

thành ether carboxymethyl cellulose. Đáng chú 

ý là các đơn vị cellulose có ba nhóm -OH hoạt 

động theo thứ tự C6 > C2 > C3, đặc biệt với 

nhóm C6-OH có thể phản ứng nhanh gấp mười 
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lần so với hai nhóm C2 và C3 còn lại [43]. Bên 

cạnh đó, phản ứng thủy phân MCA trong môi 

trường kiềm NaOH sẽ tạo thành hai sản phẩm 

phụ đó là natri glycolate và natri chloride. Điều 

này có thể lý giải bởi ở tỷ lệ khối lượng 

NaOH/cellulose bằng 0,75 g/g, số phân tử 

NaOH bằng số nhóm -OH của cellulose, nên 

tạo số nhóm hydroxyl được kiềm hóa (-ONa) 

lớn nhất, dẫn đến khả năng tham gia phản ứng 

ete hóa bằng MCA cao nhất, kết quả là số nhóm 

carboxymethyl thế lớn nhất, hay giá trị DS cao 

nhất. Khi tiếp tục tăng tỷ lệ NaOH/cellulose lên 

0,85 g/g, dẫn đến hiện tượng dư NaOH, góp phần 

thúc đẩy phản ứng phụ tạo natri glycolate và NaCl 

mạnh hơn, dẫn đến tăng tiêu hao MCA, làm giảm 

lượng MCA tham gia phản ứng chính tạo thành 

CMC, kết quả là làm giảm độ thế DS. Xu hướng 

giảm độ thế DS khi sử dụng dư NaOH cũng đã 

được báo cáo trong công bố của Yuliasmi và cộng 

sự [37]. Như vậy, tỷ lệ khối lượng 

NaOH/cellulose tốt nhất cho phản ứng 

carboxymethyl hóa cellulose từ lá dứa là 0,75 g/g. 

Khảo sát hàm lượng MCA 

Kết quả xác định hiệu suất phản ứng tổng 

hợp CMC và độ thế DS của các mẫu CMC tổng 

hợp với điều kiện tỷ lệ khối lượng 

MCA/cellulose thay đổi từ 0,4 đến 1,0 (với tỷ lệ 

khối lượng NaOH/cellulose đều bằng 0,75) 

được đưa ra trên Hình 6 và Hình 7. 

Từ Hình 6 cho thấy, hiệu suất phản ứng 

tổng hợp CMC tăng khi tăng tỷ lệ khối lượng 

MCA/cellulose đến 0,7 g/g và đạt giá trị lớn 

nhất bằng 150%, sau đó giảm dần khi tiếp tục 

tăng tỷ lệ khối lượng MCA/cellulose lên đến 

1,0 g/g. Sự giảm giá trị DS khi tăng tỷ lệ khối 

lượng MCA/cellulose có thể do sự thúc đẩy 

phản ứng phụ tạo natri glycolate và NaCl mạnh 

hơn, dẫn đến tăng tiêu hao MCA, làm giảm lượng 

MCA tham gia phản ứng chính tạo thành CMC, 

kết quả là làm hiệu suất phản ứng tổng hợp CMC. 

Như vậy, tỷ lệ khối lượng MCA/cellulose cho 

hiệu suất phản ứng carboxymethyl hóa cellulose 

cao nhất là 0,7 g/g. 
F 

 

Hình 6. Ảnh hưởng của hàm lượng MCA đến hiệu suất phản ứng tổng hợp CMC từ cellulose lá dứa. 

 

Từ Hình 7 cho thấy, giá trị DS của CMC 

tăng khi tăng tỷ lệ khối lượng MCA/cellulose 

đến 0,8 g/g và đạt giá trị lớn nhất bằng 1,3, sau 

đó giảm dần khi tiếp tục tăng tỷ lệ khối lượng 

MCA/cellulose lên đến 1,0 g/g. Xu hướng này 

tương tự như kết quả hiệu suất phản ứng tổng 

hợp CMC ở phần trên. Như vậy, tỷ lệ khối 

lượng MCA/cellulose cho phản ứng 

carboxymethyl hóa cellulose đạt giá trị DS cao 

nhất là 0,8 g/g. Sản phẩm CMC tổng hợp từ lá 

dứa đạt DS bằng 1,3 cao hơn đáng kể so với 

công bố của Panchan [34] là 0,78 trong khi tỷ lệ 

khối lượng MCA/cellulose sử dụng thấp hơn 

đáng kể, tương ứng 0,8 g/g và 8,0 g/g. 
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G 
 

 

 

Hình 7. Ảnh hưởng của tỷ lệ khối lượng MCA/cellulose từ lá dứa đến DS của CMC từ cellulose lá dứa. 
 

Đã tiến hành xác định khối lượng phân tử, 

độ nhớt dung dịch nồng độ 5% phần khối lượng 

của các mẫu CMC có DS thay đổi, kết quả được 

đưa ra trên Bảng 2. 

Bảng 2. Các kết quả DS, khối lượng phân tử M và độ nhớt dung dịch của các mẫu CMC từ cellulose lá dứa 

Tên mẫu DS M, g/mol Độ nhớt, cP 

CMC - 0,4 0,56 15430 87,88 

CMC - 0,6 0,81 38800 200,62 

CMC - 0,7 1,00 40580 208,94 

CMC - 0,8 1,30 42430 211,97 

CMC - 0,9 1,10 41170 209,73 

CMC - 1,0 0,88 39800 199,50 

h 

Kết quả trên Bảng 2 cho thấy, khối lượng 

phân tử trung bình M của các mẫu CMC tăng 

theo chiều tăng của giá trị DS. Xu hướng kết 

quả này là hoàn toàn phù hợp và tương tự như 

các công bố trước [20, 25, 38].  

Đồng thời cũng quan sát thấy độ nhớt dung 

dịch CMC nồng độ 5% tăng theo chiều tăng của 

giá trị DS. Đáng chú ý, độ nhớt của dung dịch 

CMC tăng đáng kể khi giá trị DS thấp (trong 

khoảng từ 0,56 đến 1,00), trong khi tăng không 

đáng kể khi giá trị DS cao (từ 1,10 đến 1,30). 

Kết quả này có thể giải thích bởi sự tăng giá trị 

DS đã làm tăng khả năng trương của các phân 

tử CMC, kết quả là tăng độ nhớt của dung dịch, 

nhưng khi độ thế DS cao thì khả năng tan tăng, 

dẫn đến các phân tử CMC phân tán trong nước 

ở dạng phân tử, làm mất khả năng tạo đặc, kết 

quả là độ nhớt giảm. Xu hướng kết quả này phù 

hợp với công bố của Komorowska [25] và 

Lopez [26]. 

Đã tiến hành đặc trưng cấu trúc và hình thái 

các mẫu CMC bằng phổ FTIR, ảnh SEM và 

nhiễu xạ XRD, kết quả được đưa ra trên Hình 1, 

Hình 2 và Hình 3. 

Từ phổ FTIR của mẫu CMC-0,6 trên Hình 1 

quan sát thấy, sự xuất hiện thêm của các đỉnh 

pic cường độ mạnh tại 1580 cm-1 và 1414 cm-1 

đặc trưng cho dao động đối xứng và không đối 

xứng của liên kết C=O của nhóm COO-, cho 

thấy sự hiện diện của anion carboxymethyl 

trong cấu trúc của cellulose [20-24]. Đồng thời 

quan sát thấy sự tăng cường độ pic đặc trưng 

cho dao động của liên kết C-H của nhóm CH2 

tại số sóng 2973 cm-1, minh chứng cho sự xuất 

hiện của nhóm cacboxymethyl trên mạch phân 

tử cellulose. Bên cạnh đó cũng quan sát thấy sự 

giảm cường độ đỉnh pic tại 3334 cm-1 trên phổ 

của các mẫu CMC so với cellulose, chứng tỏ sự 

giảm nhóm -OH do đã tham gia phản ứng 

carboxymethyl hóa. Đáng chú ý, cường độ của 
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hai đỉnh pic này tăng dần theo thứ tự các mẫu 

CMC-0,6, CMC-0,7 và CMC-0,8, tương ứng sự 

tăng dần của độ thế DS.  

Ảnh SEM của mẫu CMC-0,7 trên Hình 2(b) 

cho thấy, các sợi CMC có kích thước khá đồng 

đều với đường kính trung bình trong khoảng 

3,0-4,0 μm, bề mặt đồng nhất hơn nhưng lại gồ 

ghề hơn sợi cellulose. Lý do cho điều này nằm 

ở chỗ cellulose được trải qua giai đoạn kiềm 

hóa trước khi carboxymethyl hóa đã góp phần 

làm sạch các tạp chất còn sót lại trên bề mặt sợi, 

kết quả là bề mặt sợi đồng nhất hơn và giảm 

kích thước sợi. Bên cạnh đó, sự ghép các nhóm 

carboxymethyl lên mạch cellulose đã làm bề 

mặt sợi CMC trở nên gồ ghề hơn sợi cellulose 

ban đầu. Kết quả tương tự cũng được công bố 

trên các công trình trước [22].  

Đã tiến hành nghiên cứu độ kết tinh của các 

mẫu CMC, kết quả phân tích nhiễu xạ XRD 

được đưa ra trên Hình 3 và Bảng 1. Từ Hình 3 

có thể thấy rõ rằng các pic đặc trưng cho 

cellulose gần như đã biến mất hoàn toàn. Từ 

Bảng 1 có thể thấy, độ kết tinh của mẫu 

CMC-0,8 là 26,79 thấp hơn đáng kể so với độ 

kết tinh của cellulose ban đầu là 86,67. Điều 

này chỉ ra rằng sự chuyển sang pha vô định 

hình do sự cắt các liên kết hydro giữa các phân 

tử cellulose [38]. Độ kết tinh của các mẫu CMC 

giảm theo sự tăng của giá trị DS. Giá trị độ kết 

tinh của các mẫu CMC-0,6, CMC-0,7 và 

CMC-0,8 lần lượt là 38,77, 31,41 và 26,79 

tương ứng với giá trị DS là 0,56, 1,00 và 1,30. 

Sự giảm độ kết tinh theo khi tăng giá trị DS của 

CMC góp phần làm cho CMC mất thuộc tính 

trương mà trở nên tan dễ dàng. 

Như vậy, phản ứng carboxymethyl hóa đạt 

hiệu suất và độ thế DS cao nhất tại tỷ lệ khối 

lượng MCA/cellulose tương ứng là 0,7 và 0,8. 

Nghiên cứu này nhằm tổng hợp CMC từ dứa có 

giá trị DS và độ kết tinh phù hợp, cho phép cân 

bằng giữa tính năng trương và hòa tan trong 

nước nhằm đạt được khả năng tạo đặc cao, tỷ lệ 

khối lượng MCA/cellulose bằng 0,7 là tốt nhất. 

Mẫu CMC-0,7 được sử dụng trong các nghiên 

cứu tiếp theo. 

3.4. Đánh giá tính năng tạo đặc của sản 

phẩm CMC 

Đã tiến hành nghiên cứu ảnh hưởng của pH 

đến khả năng tạo đặc của CMC, các kết quả 

được đưa ra trên Hình 8 và Hình 9. Đã sử dụng 

mẫu CMC-0,7 để pha dung dịch với nồng độ 

2% phần khối lượng trong môi trường pH thay 

đổi từ 3 đến 10. Giá trị pH của dung dịch CMC 

được điều chỉnh bằng dung dịch HCl 0,1M hoặc 

NaOH 0,1M. 
D 

 

Hình 8. Ảnh hưởng của pH đến khả năng tạo đặc của CMC-0,7 từ cellulose lá dứa. 

 

Kết quả Hình 8 cho thấy, độ nhớt của dung 

dịch CMC-0,7 nồng độ 2% khá ổn định trong 

khoảng pH từ 3 đến 8, đạt giá trị khoảng 120±3 

cP, và giảm mạnh khi pH lên đến 9. 

Kết quả ổn định độ nhớt trong khoảng pH khá 

rộng của dung dịch CMC sẽ giúp mở rộng pham 

vi ứng dụng của chúng. Sự giảm đột ngột độ nhớt 

khi pH tăng lên giá trị 9 có thể là giải thích do các 

phân tử kiềm giúp thúc đẩy sự phân tán 

của cellulose. 

Kết quả nghiên cứu ảnh hưởng của cation 

đến khả năng tạo đặc của CMC được đưa ra 

trên Hình 9. Đã sử dụng mẫu CMC-0,7 để pha 

dung dịch với nồng độ 2% phần khối lượng 

trong nước cất chứa các muối với hàm lượng so 

với CMC là 2% khối lượng. 
 

G 
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Hình 9. Ảnh hưởng của loại cation đến khả năng tạo đặc 

của CMC-0,7 từ cellulose lá dứa. 
 

Có thể thấy, sự có mặt của cation hóa trị 1 

là Na+ đã làm giảm nhẹ độ nhớt của dung dịch 

CMC, ngược lại sự có mặt của các cation Ca2+ 

và Al3+ đã làm tăng đáng kể độ nhớt của dung 

dịch CMC. Xu hướng làm tăng độ nhớt của 

dung dịch CMC khi có mặt cation hóa trị 2 

(Ca2+) ngược với các công bố trước [32]. Điều 

này có thể cho là đã hình thành liên kết chéo 

giữa các ion Ca2+ với các nhóm COO- trên 

mạch phân tử CMC, làm giảm khả năng dịch 

chuyển của các phân tử CMC, kết quả là làm 

tăng độ nhớt của dung dịch. Đáng chú ý, sự có 

mặt của cation hóa trị 3 (Al3+) làm tăng đáng kể 

độ nhớt dung dịch CMC so với cation hóa trị 2 

(Ca2+). Sự tăng độ nhớt của dung dịch CMC khi 

có mặt của ion Al3+ cũng được cho là bởi sự 

hình thành liên kết chéo giữa ion Al3+ với các 

nhóm COO- trong mạch phân tử CMC [32]. 

Kết quả nghiên cứu ảnh hưởng hàm lượng 

cation Al3+ đến khả năng tạo đặc của CMC 

được đưa ra trên Hình 10. 

H 

 

Hình 10. Ảnh hưởng của hàm lượng Al3+so với CMC đến khả năng tạo đặc 

của CMC-0,7 từ cellulose lá dứa. 

 

Kết quả cho thấy, độ nhớt của dung dịch 

CMC tăng khi tăng hàm lượng Al3+ từ 0,5 đến 

2,0%, sau đó độ nhớt của dung dịch lại giảm 

khi tiếp tục tăng hàm lượng Al3+. 

Kết quả nghiên cứu ảnh hưởng hàm lượng 

CMC đến khả năng tạo đặc của CMC-0,7 được 

đưa ra trên Hình 11. 

H 
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Hình 11. Ảnh hưởng của hàm lượng CMC đến khả năng tạo đặc của CMC-0,7 từ cellulose lá dứa. 
 

 

Kết quả cho thấy độ nhớt của dung dịch 

CMC tăng theo nồng độ CMC từ 119,73 cP đến 

254,25 cP tương ứng cho dung dịch nồng độ từ 

2% đến 8%. Có thể thấy độ nhớt tăng không 

đáng kể khi nồng độ CMC trên 5%. 

4. Kết luận 

Công trình này đã tổng hợp thành công 

CMC từ cellulose tách từ phụ phẩm lá dứa, có 

dạng sợi đường kính trung bình 3-4 µm, độ thế 

1,0 ở điều kiện hàm lượng NaOH và MCA so 

với cellulose lần lượt là 0,75 g/g và 0,7 g/g, và 

hiệu suất phản ứng đạt 150%. Cấu trúc của 

CMC được đặc trưng bằng phổ hồng ngoại 

FTIR và nhiễu xạ XRD.  

Tính năng tạo đặc của CMC được xác định 

bởi giá trị độ thế DS, nồng độ CMC, loại và 

nồng độ cation trong dung dịch: độ nhớt của 

dung dịch tăng theo độ thế DS đến giá trị xác 

định và tăng theo nồng độ CMC; sự có mặt của 

các cation hóa trị 1 (Na+) làm giảm độ nhớt của 

dung dịch CMC, trong khi cation hóa trị 2 

(Ca2+) và cation hóa trị 3 (Al3+) làm tăng độ 

nhớt dung dịch khi nồng độ dưới nồng độ tới 

hạn; độ nhớt của dung dịch CMC ổn định trong 

khoảng pH rộng từ 3 đến 8. Sản phẩm CMC 

tổng hợp từ lá dứa (CMC-0,7) có tiềm năng ứng 

dụng làm phụ gia tạo đăc cho nhiều lĩnh vực 

như chất tẩy rửa, sơn, thực phẩm. 
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