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正交法设计分析制膜条件对纤维素膜力学性能的影响 
 

兰 天，王建清，金政伟 
(天津科技大学包装与印刷工程学院，天津 300222) 

 

摘  要：选择气隙高度、凝固浴温度、拉伸速度 3 种工艺参数作为研究对象，并设计 3 因素 4 水平的正交实验来分析

制膜条件对纤维素膜力学性能的影响．通过结果分析得出：影响纤维素膜力学性能的主要因素为凝固浴温度，其次为

拉伸速度以及气隙高度．最优的制膜条件为：气隙高度 32,mm，凝固浴温度 20,℃、拉伸速度 500,mm/min．最优组合所

得纤维素膜拉伸强度为 13.68,MPa、断裂伸长率为 79.37%．对最优组合、正交表中综合评分最高值与最低值 3 种试样

进行结晶度与断面结构的对比，结晶度分别为 63.27%、72.7%、54.74%，在膜断面结构方面，最优组合膜较另外两者呈

现出更均匀且致密的断面结构． 
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Influence of Casting Process Parameters on the Mechanical Properties  

of Cellulose Film Analysed through Orthogonal Design 

LAN Tian，WANG Jianqing，JIN Zhengwei 

(College of Packaging and Printing Engineering, Tianjin University of Science & Technology, Tianjin 300222, China) 

Abstract：Three processing parameters(air gap，bath temperature and drawing speed)were chosen as major factors. Or-

thogonal experiments of the three factors and four levels were designed to study the influence of processing parameters on 

mechanical properties of cellulose films. The results show that the most critical factor is bath temperature，the second is 

drawing speed and air gap. The optimum processing conditions for film making should be 32,mm air gap，20,℃ bath tem-

perature，and 500,mm/min drawing speed. The tensile strength and elongation at break of the cellulose films prepared in the 

optimum processing parameters are 13.68,MPa and 79.37%，respectively. The degrees of crystallinity of different mechanical 

properties(optimal combination，the best and worst ones in the orthogonal design)of cellulose films are 63.27%，72.7% and 

54.74%，respectively. The cross-sections of cellulose films prepared in the optimum processing parameters displayed a more 

homogeneous and compact structure.  
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纤维素是地球上最为丰富的自然资源．据统计，

每年由天然生物合成产生的纤维素达到上千亿吨，并

且它可被大自然中的微生物完全降解，是一种可再生

资源和对环境友好型材料．因此，将这种绿色材料转

化为人们日常所用，一直以来是各国专家学者们研究

的热点[1]．在纤维素膜工业化生产方面，已沿用百年

的黏胶工艺由于工序繁琐、污染环境、回收成本过高

等问题已面临淘汰．与此同时，一种名为“Lyocell 工

艺(NMMO 技术)”的制膜技术已实现了工业化的生

产，该技术是利用 N–甲基吗啉氧化物(NMMO)将纤

维素溶解形成制膜液，再通过特殊结构的设备挤出并

浸入凝固浴后成膜．在整个的生产过程中，工序简

单、所有反应皆为物理反应．无有害物质生成并且

NMMO 溶剂无毒无害可回收，可以说是一种“绿色

工艺”[2]．英国 Courtaulds、奥地利 Lenzing 以及美国

Viskase 等公司先后利用该技术[3-4]实现了工业生产，
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并将其应用于膜分离以及食品包装等领域．  

NMMO 技术制膜过程中主要是将铸膜液挤出成

型，待其预成型后浸入凝固浴中利用溶剂与非溶剂之

间的扩散从而成型薄膜，在这一过程中，预成型阶段

与凝胶阶段的工艺条件对膜整体性能有着重要影 

响[5-10]．本文选择了气隙高度、凝固浴温度、拉伸速

度 3 种制膜条件，并运用正交法设计实验，使用实验

室自制流延挤出机制备出不同力学性能的纤维素膜，

分析不同因素及水平对纤维素膜力学性能的影响，并

得出最优的工艺参数组合． 

1 材料与方法 

1.1 主要原料 

针叶木浆(DP＝1,460)；没食子酸丙酯，上海国

药集团化学试剂有限公司；NMMO，江苏淮安华泰化

工有限公司；丙三醇，分析纯，天津江天化工技术有

限公司. 

1.2 纤维素膜的制备 

在一定温度、真空度条件下蒸浓 NMMO 水溶

液，并加入没食子酸丙酯防止溶剂氧化降解．随后将

絮状纤维浆粕加入 NMMO 水溶液中，在 95,℃下辅

以搅拌 12,h 后使纤维素溶胀并溶解，然后在一定真

空度下脱泡 4,h，制成纤维素/NMMO 铸膜液．利用自

制流延挤出机将铸膜液挤出成型，浸入凝固浴中相转

化成膜，再经过水洗、质量分数 20%甘油水溶液塑化

处理，最后在室温条件下干燥待用．流延挤出机制膜

流程如图 1 所示． 

 

图 1 流延挤出机制备纤维素膜流程图 

Fig. 1 Flow chart of extrusion casting process for cellulose 

films 

1.3 膜性能测试 

纤维素膜拉伸强度与断裂伸长率的测试参照

GB/T 1040.3—2006《塑料·拉伸性能的测定·第 3 部

分：薄膜和薄片的试验条件》，将膜裁成 100,mm×

10,mm 样条，每 5 条为一组，将其放置在 20,℃、相对

湿度 55％条件下平衡 24,h．在英国英斯特朗公司生

产的 INSTRON 3369 型万能试验机上进行测试，拉

伸速度 50,mm/min，夹距 50,mm． 

纤维素膜的断面结构使用日本日立公司生产的

SU1510 型扫描电子显微镜观察．将干燥后纤维素膜

在液氮中冷冻并掰断，取其断面在真空条件下对样品

进行喷金处理，放置在电镜样品台上观察断面形貌． 

纤维素膜的结晶度利用日本理学公司生产的

D/max−r C 型 X射线衍射仪进行测试．实验条件为：

管电压 40,kV，用镍滤波片，Cu 靶，Kα射线，电流

30,mA，扫描速度 0.1,°/s，扫描范围 5°～50°．利用

Jade 软件进行分峰处理并计算出结晶度，计算公式 

如下： 

   C

R

A C

S
C

S S
=

+
  

式中：CR 为结晶度，%；SC 为结晶峰强度；SA 为非晶

峰强度． 

2 结果与讨论 

2.1 正交实验结果与分析 

为了获得纤维素膜力学性能最优的工艺组合，在

一定的实验摸索基础上，选择了加工过程中的气隙高

度、拉伸速度、凝固浴温度 3 种工艺参数．设计了 3

因素 4 水平正交实验方案[11]，选用 L16(4
5
)正交表，

正交设计的因素水平见表 1． 

表 1 因素水平表 

Tab. 1 Factors and levels 

水平 
(A)气隙

高度/mm

(B)凝固浴 

温度/℃ 

(C)拉伸速度/ 

(mm·min
-1) 

1 20 20 400 

2 24 30 450 

3 28 40 500 

4 32 50 550 

拉伸强度与断裂伸长率是评价纤维素膜力学性

能好坏的重要指标，所以选择了适用于多指标正交实

验设计中的综合评分法对各个样品膜进行综合评定，

得到的实验结果见表 2．为了得出各因素与综合指标

的关系，并找出影响的主要因素以及最优组合，采用

了直观分析法来分析数据，极差值越大，表明该因素

对膜力学性能影响越大，越为关键；而极差值越小，
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则说明该因素对膜力学性能影响越小，越为次要．根

据表 2 中极差大小可知，凝固浴温度 B 因素极差最

大，对综合评分影响最大；气隙高度 A 极差最小，则

为次要因素．影响纤维素膜力学性能的各因素主次

关系为：B(凝固浴温度)＞C(拉伸速度)＞A(气隙高

度)．通过对表 2 的分析可知，最优组合为 A4B1C3，

即在工艺参数为气隙高度 32,mm，凝固浴温度 20,

℃，拉伸速度 500,mm/min 下可制备出力学性能较好

的纤维素膜．而 A4B1C3 组合并未出现在实验方案

中，所以需要实验进行验证．对 A4B1C3 组合下的纤

维素膜进行力学性能测试，实验得出拉伸强度为

13.68,MPa ，断裂伸长率为 79.37%，综合评分 为

2.11．通过与表 2 中各组合方案进行对比，分析得出

A4B1C3 为最优工艺参数组合． 

表 2 正交实验设计与结果 

Tab. 2 Orthogonal experimental results 

实验号 气隙高度/mm 凝固浴温度/℃ 拉伸速度/(mm·min
-1

) 拉伸强度/MPa 断裂伸长率/% 综合评分指数 

1 20 20 400 12.81 60.80 1.59 

2 20 30 450 9.60 45.13 0.84 

3 20 40 500 11.48 38.75 0.95 

4 20 50 550 6.66 34.48 0.24 

5 24 20 450 11.83 62.60 1.51 

6 24 30 400 9.16 43.90 0.77 

7 24 40 550 9.44 43.12 0.78 

8 24 50 500 8.89 38.42 0.62 

9 28 20 500 13.66 58.70 1.65 

10 28 30 550 9.94 50.38 1.00 

11 28 40 400 7.71 38.59 0.47 

12 28 50 450 6.90 37.08 0.33 

13 32 20 550 13.76 74.45 2.00 

14 32 30 500 11.99 61.07 1.49 

15 32 40 450 9.10 42.87 0.73 

16 32 50 400 5.84 27.73 0.00 

k1 0.905 1.688 0.708    

k2 0.920 1.025 0.853    

k3 0.863 0.733 1.177    

k4 1.055 0.297 1.005    

极差 R 0.192 1.391 0.469    

 

2.2 纤维素膜的结构表征 

为了从微观结构上解释正交实验所分析得出结

论的差异性，对表 2 中评分最低与最高者、分析得出

的最优组合方案分别进行了断面结构的观察．如图 2 

所示，最优组合 A4B1C3 相较于组合 A4B1C4、组合

A4B4C1 所呈现出的断面结构更为平整且致密，尤其

从组合 A4B4C1 可看出，膜断面结构粗糙呈球粒状，

并且还生成许多小孔结构． 

 

 

(a) A4B1C3                                                    (b) A4B1C4                                                     (c) A4B4C1 

图 2 不同组合方案下所制备的纤维素膜断面结构 

Fig. 2 ,SEM images of the fracture surface of regenerated cellulose films prepared in different experimental programs 
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通过正交实验结果的分析，得出最主要的影响因

素为凝固浴温度．所以各图中所呈现出不同的断面

形貌主要是因为当铸膜液挤出浸入凝固浴中后，在不

同温度凝固浴条件下，溶剂与非溶剂之间不同的交换

速率造成的．从成膜机理上解释：在凝固浴 50,℃条

件下，铸膜液浸入凝固浴后，溶剂与凝胶浴之间的扩

散速率比 20,℃条件下更高，聚合物与非溶剂之间产

生旋节分离之后会立即生成稀相核，从而铸膜液迅速

形成相分离(瞬时分相)，而稀相核的产生则会形成多

孔结构．随着扩散层的不断深入，各个界面之间会产

生许多阻力，从而铸膜液由起初的瞬时相分离，逐渐

演变为局部推迟相分离，最终制备的膜断面结构会由

较薄的致密层和多孔状构成．而在 20,℃凝固浴温度

条件下，溶剂与非溶剂之间扩散速率较慢，铸膜液需

要经过一段时间才形成相分离(延迟相分离)，这种情

况下制备的膜断面结构就会由较厚的致密层和较少

的小孔构成．由此表明，不同结构下的纤维素膜导致

了其力学性能的差异，通过微观结构的观察也间接证

明了正交实验结果的准确性． 

2.3 纤维素膜结晶度的计算 

图 3 为上述 3 种组合方案所制备出的纤维素膜

的 XRD谱图． 

 

图 3 不同组合方案下所制备的纤维素膜 X射线衍射图 

Fig. 3 X-ray diffractograms of cellulose films prepared in  

different experimental programs 

利用 Jade 软件进行分峰拟合，计算结晶度，得出

A4B4C1、A4B1C3、A4B1C4 组合的纤维素膜结晶度分别

为 54.74%、63.27%、72.7%．从实验数据上看，纤维素

膜拉伸强度越高其结晶度越大，其中 A4B4C1 组合在

成膜过程中，聚合物中溶剂与凝胶浴中非溶剂扩散速

率较快，铸膜液形成了瞬时分相，这种情况下所制备

薄膜呈现多孔状结构，从而导致了较低的结晶度．而

A4B1C3 与 A4B1C4 组合所表现出不同的结晶度大小，

是因为在较高的拉伸速度条件下，增加了铸膜液中分

子链的运动性、重复单元的有序性以及分子链的规整

性，从而提高了纤维素膜的结晶度． 

3 结 论 

通过正交实验设计得到影响纤维素膜力学性能

的最主要因素为凝固浴温度，其次为拉伸速度与气隙

高 度 ．分 析 数 据 得 出 最 优 组 合 方案为 气 隙 高 度

32,mm、凝固浴温度 20,℃、拉伸速度 500,mm/min．经

过测试最优组合方案下制备的纤维素膜拉伸强度为

13.68,MPa、断裂伸长率为 79.37%，综合评分最高，力

学性能最好．通过 XRD 谱图曲线处理计算得出最优

组合方案、正交表中评分最高值与最低值三者纤维素

膜的结晶度分别为 63.27%、72.7%、54.74%．电镜照片

中显示最优组合方案下所制备的纤维素膜结构均匀

且致密，也说明结构的不同导致了力学性能方面的 

差异． 
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