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R e s e ar c h Hi g hli g ht s 

 N e v er- dri e d C N Ws a n d A g ar os e w er e utilis e d t o pr o d u c e tr a ns p ar e nt a n d fl e xi bl e

n a n o c o m p osit e fil ms.

 T h e n a n o c o m p osit es fil ms m ai nt ai n e d m or e t h a n 8 4 % o pti c al tr a ns p ar e n c y.

 T h e cr y st alli nit y of t h e n a n o c o m p osit e fil ms i n cr e as e d wit h t h e a d diti o n of C N Ws.

 A si g nifi c a nt i n cr e a s e i n m e c h a ni c al a n d t h er m o m e c h a ni c al pr o p erti es of t h e

n a n o c o m p osit e s w as o bt ai n e d.

 I n c or p or ati o n of C N Ws l e d t o r e d u cti o n i n t h e s w elli n g r at e of t h e n a n o c o m p osit e.

A b str a ct 

Tr a ns p ar e nt a n d fl e xi bl e n a n o c o m p osit e fil ms wit h a r a n g e of A g ar os e t o C ell ul os e N a n o-

W his k er ( C N W ) r ati os w er e pr o d u c e d usi n g n e v er- dri e d C N Ws. T h e i n c or p or ati o n of n e v er-

dri e d C N Ws wit hi n A g ar os e pl a y e d  a n i m p ort a nt r ol e i n t h e s urf a c e r o u g h n ess ( R a 7 t o 1 5  n m) 

a n d li g ht tr a ns p ar e n c y of t h e fil ms (fr o m 8 4 t o 9 0 %). S urf a c e i n d u c e d cr y st allis ati o n of 

A g ar os e b y C N Ws w as als o f o u n d wit h i n cr e a si n g p er c e nt a g e of cr y st alli nit y ( u p t o 7 9 %) f or 

t h e n a n o c o m p osit e fil ms, w h er e C N W a ct e d as n u cl e ati n g sit e s. T h e e n h a n c e d t e nsil e 

str e n gt h ( c a.  3 0 % i n cr e a s e) a n d m o d ul us ( c a.  9 0 % i n cr e a s e) pr o p erti e s of t h e n a n o c o m p osit e 

T hi s i s a p e er-r e vi e w e d, a c c e pt e d a ut h or m a n u s cri pt of t h e f oll o wi n g r e s e ar c h arti cl e: F elf el, R. M., H o s s ai n, K. M. Z., K a bir, S. F., Li e w, S. Y., A h m e d, I., 
& Gr a nt, D. M. ( 2 0 1 8). Fl e xi bl e a n d tr a n s p ar e nt fil m s pr o d u c e d fr o m c ell ul o s e n a n o w hi s k er r ei nf or c e d a g ar o s e. C ar b o h y dr at e P ol y m er s, 1 9 4, 3 2 8- 3 3 8. 
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fil ms c o m p ar e d t o t h e c o ntr ol A g ar os e fil m i n di c at e d t h e eff e cti v e n ess of t h e n a n o w his k ers 

i n c or p or ati o n. T h e st or a g e m o d ul us of t h e n a n o c o m p osit e fil ms i n cr e a s e d als o t o b e tri pl e d 

A g ar os e al o n e as t h e C N Ws c o nt e nt r e a c h e d 4 3 %. T h e s w elli n g ki n eti c s of t h e 

n a n o c o m p osit e s r e v e al e d t h at a d diti o n of C N Ws r e d u c e d  t h e l o n g-t er m s w elli n g c a p a cit y a n d 

s w elli n g r at e of t h e n a n o c o m p osit e. 

K e y w or d s: C ell ul os e n a n o w his k ers, a g ar os e, tr a ns p ar e n c y, cr yst alli nit y, t e nsil e pr o p erti e s, 

s w elli n g ki n eti cs. 

I ntr o d u cti o n 

P ol y m er n a n o c o m p osit es c o nsist of at l e a st o n e of t h e p h as es wit h a di m e nsi o n of n a n os c al e 

r a n g e ( < 1 0 0 n m) dis p ers e d i n a c o nti n u o us p ol y m er m atri x. P ol y m er n a n o c o m p osit es h a v e 

b e e n h e a vil y st u di e d f or a wi d e r a n g e of us es, fr o m w at er tr e at m e nt ( P a n d e y, S h u kl a, & Si n g h, 

2 0 1 7 ) a n d e n er g y st or a g e ( Ri g gs et al., 2 0 1 5) t o bi o m e di c al a p pli c ati o ns ( Z ar e & S h a b a ni, 

2 0 1 6 ), d u e t o t h eir u ni q u e m e c h a ni c al, c h e mi c al, o pti c al, t h er m al, el e ctri c al a n d bi ol o gi c al 

pr o p erti e s ( C a m ar g o, S at y a n ar a y a n a, & W y p y c h, 2 0 0 9 ; M üll er et al., 2 0 1 7) . Diff er e nt m et h o ds 

h a v e b e e n d e v el o p e d t o pr o d u c e p ol y m er n a n o c o m p osit es s u c h as m elt mi xi n g (J or d a n, 

J a co b, T a n n e n b a u m, S h ar af, & J asi u k, 2 0 0 5), s ol uti o n c asti n g/ e v a p or ati o n ( K ar g ar z a d e h et al., 

2 0 1 7 ), i n sit u p ol y m eris ati o n (J or d a n et al., 2 0 0 5) a n d s ol- g el pr o c ess ( M üll er et al., 2 0 1 7). 

S el e cti o n b et w e e n t h os e t e c h ni q u es is m ai nl y d e p e n d e nt o n t h e p ol y m er m atri x. 

Hi g hl y tr a ns p ar e nt p ol y m er n a n o c o m p osit es h a v e b e e n d e v el o p e d utilisi n g v ari o u s 

n a n o p arti cl es, e. g. q u a nt u m d ot ( C. Li u et al., 2 0 1 7), sil v er n a n o wir es, gr a p h e n e o xi d e 

( T e m ati o, F oss o, Kr ä h e n b ü hl, & S c hi nt k e, 2 0 1 6), zi n c s ul p h at e ( C h e n g et al., 2 0 0 8), g ol d 

( E hl ert, St e g el m ei er, Pir n er, & F örst er, 2 0 1 5; K h alil, H o m a ei g o h ar, H ä u ßl er, & El b a hri, 2 0 1 6), 

n a n o cl a y ( A uli n, S al a z ar- Al v ar e z, & Li n dstr o m, 2 0 1 2), sili c a a n d sili c a-tit a ni a ( Y. - Q. Li, F u, Y a n g, 

& M ai, 2 0 0 8), f or diff er e nt a p pli c ati o ns i n cl u di n g g a m m a s ci ntill ati o n, m e di c al ( C. Li u et al., 

2 0 1 7 ), p h ot o v olt ai cs, pri nt e d or g a ni c el e ctr o ni cs, o pti c al a n d o pt o el e ctr o ni c d e vi c es ( T e m ati o 

et al., 2 0 1 6). T h e hi g h tr a ns p ar e n c y of hi g hl y-l o a d e d ( u p t o 6 0 w %) n a n o c o m p osit es w as 

a c hi e v e d b y usi n g i n sit u p ol y m eri z ati o n pr o c ess ( Alt h u e s, Si m o n, & K as k el, 2 0 0 7 ; C h e n g et 
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al., 2 0 0 8 ; C. Li u et al., 2 0 1 7) a n d/ or s urf a c e m o difi c ati o n of t h e n a n o p arti cl es ( Bi n, S u gi h ar a, 

Eli m, A ds c hiri, & K ai n o, 2 0 1 1 ; D a n g et al., 2 0 1 4).    

A g gl o m er ati o n a n d a l a c k of dis p ersi o n of t h e n a n o p arti cl es r e m ai n as o n e of t h e m ai n 

c h a ll e n g es i n m a n uf a ct uri n g p ol y m er n a n o c o m p osit es ( Y. Li u et al., 2 0 1 5). A bs e n c e of 

c h e mi c al i nt er a cti o n b et w e e n t h e p h as es a n d s m all er as p e ct r ati o n a n ofill ers c a n l e a d t o 

li mit e d m e c h a ni c al pr o p erti e s of t h e n a n o c o m p osit e s pr o d u c e d ( Qi a n g, C h u nf a n g, Ji a n Z u n, & 

Y u a n, 2 0 0 4) . It is e x p e ct e d t h at t h e m e c h a ni c al pr o p erti e s of t h e n a n o c o m p osit es will i n cr e a s e 

b y i n cr e asi n g t h e as p e ct r ati o of t h e n a n ofill er ( Ci piri a n o et al., 2 0 0 7 ; Y u et al., 2 0 1 7) . 

T h er ef or e, c ar b o n n a n ot u b e s ( S a h o o, R a n a, C h o, Li, & C h a n, 2 0 1 0 ), c ell ul os e n a n o w his k ers 

( C N Ws) ( S a nt a m ari a- E c h art et al., 2 0 1 7)  a n d h y dr o x y a p atit e n a n or o ds ( Y a n g et al., 2 0 1 7) 

w o ul d b e a nti ci p at e d t o h a v e si g nifi c a ntl y gr e at er r ei nf or c e m e nt eff e cts t h a n n a n os p h er es 

f or e x a m pl e ( H a ss a n a b a di & R o dri g u e, 2 0 1 4). S e v er al att e m pts h a v e b e e n m a d e t o e n h a n c e 

t h e dis p ersi o n a n d c h e mi c al i nt er a cti o n b et w e e n p ol y m er m atri x a n d n a n o p arti cl es vi a 

s urf a c e tr e at m e nt of t h e n a n o p arti cl es ( D. Li u, P o urr a hi mi, Ol ss o n, H e d e n q vist, & G e d d e, 

2 0 1 5 ). T h e n a n o p arti cl es s h o w g o o d dis p ersi o n i n s ol uti o n s u c h as w at er, h o w e v er t h e n 

c o m m o nl y t e n d t o a g gl o m er at e d uri n g dr yi n g eit h er at r o o m t e m p er at ur e, i n o v e n s or usi n g 

fr e e z e dr yi n g pr o c ess es ( R a h m a n, V ej a y a k u m ar a n, Si p a ut, Is m ail, & C h e e, 2 0 0 8). 

C o ns e q u e ntl y, usi n g a n alt er n ati v e pr o c ess i n v ol vi n g n a n o p arti cl e s us p e nsi o ns c o ul d r e s ult i n 

e n h a n c e d n a n o p arti cl e s distri b uti o n wit hi n p ol y m er m atri c e s, t h us l e a di n g t o a d v a n c e d 

m e c h a ni c al pr o p erti e s.  

C N Ws ar e us u all y pr o d u c e d vi a a ci d h y dr ol ysis of c ell ul os e b as e d r a w m at eri als s u c h as c ott o n, 

w o o d a n d r a mi e ( G e or g e & S a b a p at hi, 2 0 1 5 ; Tr a c h e, H ussi n, H a afi z, & T h a k ur, 2 0 1 7 ; X u et al., 

2 0 1 3 ). T h eir a s p e ct r ati o, r ati o of l e n gt h t o di a m et er or wi dt h, v ari es fr o m 2 t o 2 0 0 d e p e n di n g 

o n t h e s o ur c e of t h e c ell ul os e a n d a ci d h y dr ol ysis p ar a m et ers (t y p e s of a ci d, h y dr ol ysis p eri o d 

a n d t e m p er at ur e) ( Tr a c h e et al., 2 0 1 7) . C N Ws w er e s el e ct e d h er e as a r ei nf or c e m e nt   d u e t o 

t h eir gr e at er t h e or eti c al t e nsil e str e n gt h, c a.  7. 6 G P a, c o m p ar e d t o K e vl ar fi br e s a n d st e el 

wir es ( Tr a c h e et al., 2 0 1 7). T h eir el a sti c m o d ul us w as d et er mi n e d usi n g A F M a n d f o u n d t o b e 

a p pr o xi m at el y 1 5 0 G P a (I w a m ot o, K ai, Is o g ai, & I w at a, 2 0 0 9 ; Tr a c h e et al., 2 0 1 7). D u e t o t h es e 

m e c h a ni c al pr o p erti e s a n d as p e ct r ati o, C N Ws c o ul d b e r e g ar d e d as i d e al n at ur al, r e n e w a bl e, 

c yt o c o m p ati bl e a n d bi o d e gr a d a bl e n a n o m at eri al s ( Tr a c h e et al., 2 0 1 7). G e o m etr y a n d 

mi cr ostr u ct ur e of C N Ws w er e r e p ort e d t o b e str o n gl y i nfl u e n c e d b y t h e dr yi n g c o n diti o ns 
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e m pl o y e d ( K h os h k a v a & K a m al, 2 0 1 4). C N Ws w hilst s us p e n d e d i n w at er, s h o w e d a n e e dl e 

s h a p e d m or p h ol o g y wit h a v er a g e l e n gt h of c a.  1 7 0 n m a n d 1 5 n m di a m et er ( G e or g e & 

S a b a p at hi, 2 0 1 5). S m all s p h eri c al s h a p e s h a v e b e e n o bt ai n e d b y s pr a y dr yi n g of C N Ws, w hil st  

fr e e z e dr yi n g yi el d e d l ar g er fl a k e s h a p e d s a m pl e s ( K h os h k a v a & K a m al, 2 0 1 4) s h o wi n g t h e 

as p e ct r ati o a n d m or p h ol o g y of C N Ws c a n b e si g nifi c a ntl y aff e ct e d b y t h e dr yi n g pr o c ess . 

C N Ws als o t e n d t o a g gl o m er at e a n d f or m l ar g e fl a k es at t h e dr yi n g st e p of pr o d u cti o n d u e t o 

t h eir hi g h s urf a c e e n er g y a n d s p e cifi c s urf a c e ar e a ( K h os h k a v a & K a m al, 2 0 1 4). T h er ef or e, it 

w o ul d b e c o nsi d er e d hi g hl y d esir a bl e t o us e C N Ws i n s us p e nsi o n f or m t o m ai nt ai n t h eir 

u ni q u e n a n o m or p h ol o gi es.  

A g ar os e is a n at ur al, bi o c o m p ati bl e p ol y m er o bt ai n e d fr o m s e a w e e d ( C a o, Gil b ert, & H e, 

2 0 0 9 ). A g ar os e h a s b e e n h e a vil y utilis e d i n h y dr o g el f or m f or el e ctr o p h or e sis p ur p os es 

( C ort h ell, 2 0 1 4). It h as als o b e e n i n v esti g at e d as 3 D p or o us c o nstr u cts f or bi o m e di c al 

a p pli c ati o n s s u c h as r e g e n er ati o n of c artil a g e ( G a dj a ns ki, Y o d m u a n g, S pill er, B h u mir at a n a, & 

V u nj a k- N o v a k o vi c, 2 0 1 3), w o u n d h e ali n g ( A w a d hi y a, T y e b, R at h or e, & V er m a, 2 0 1 7) a n d 

n e ur al tiss u e e n gi n e eri n g ( C a o et al., 2 0 0 9) . V er y f e w st u di es h a v e e x pl or e d t h e pr o p erti e s of 

a g ar os e i n dri e d t hi n s h e et f or m. A hi g hl y tr a ns p ar e nt fil m of a g ar os e c a n b e o bt ai n e d b y 

dr y i n g t h e h y dr o g el at r o o m t e m p er at ur e ( Z. W a n g et al., 2 0 1 0 a; Z. W a n g et al., 2 0 1 0 b) . 

A g ar os e h as e x c ell e nt o pti c al tr a ns p ar e n c y, fil m-f or mi n g a bilit y, hi g h m e c h a ni c al str e n gt h ( Z. 

W a n g et al., 2 0 1 0 b) a n d m ost i nt er esti n gl y it f oll o ws s ol- g el tr a nsiti o n at c a.  4 2 o C ( M e di n a-

Es q ui v el, Fr eil e- P el e gri n, Q ui nt a n a- O w e n, Y á ñ e z- Li m ó n, & Al v ar a d o- Gil, 2 0 0 8) w hi c h c o ul d 

p ot e nti all y pr e v e nt n a n o p arti cl e pr e ci pit ati o n, a g gl o m er ati o n a n d t h u s m ai nt ai ni n g g o o d 

dis p ersi o n.  

C N Ws h a v e b e e n eff e cti v el y i n c or p or at e d i nt o n u m er o us bi o d e gr a d a bl e p ol y m ers e. g. p ol y 

l a cti c a ci d ( P L A) ( H oss ai n et al., 2 0 1 2), p ol y c a pr ol a ct o n e ( P C L) ( B o uj e m a o ui et al., 2 0 1 7), 

p ol y vi n yl a ci d ( P V A) ( W. J. L e e, Cl a n c y, K o ntt uri, Bi s m ar c k, & S h aff er, 2 0 1 6), c hit os a n ( C el e bi 

& K urt, 2 0 1 5) a n d a g ar ( At ef, R e z a ei, & B e hr o o z, 2 0 1 4), r e v e ali n g a si g nifi c a nt e n h a n c e m e nt 

i n m e c h a ni c al a n d p h ysi c al pr o p erti es of t h eir n a n o c o m p osit es. W at er s ol u bl e n at ur al 

bi o p ol y m er s r ei nf or c e d wit h C N Ws h a v e b e e n e x pl or e d f or w o u n d dr e ssi n g a n d dr u g c o ati n g 

a n d d eli v er y a p pli c ati o ns ( Z a kir H oss ai n et al., 2 0 1 2).    

Hi g hl y tr a ns p ar e nt a g ar os e fil m s c o nt ai ni n g p ol y o x o m et al at es w er e i n v esti g at e d as 

p h ot o c hr o mi c m at eri als f or hi g h- d e nsit y m e m or y d e vi c e s a n d p ort a bl e hi g h-r e s ol uti o n 
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dis pl a y a p pli c ati o ns ( Z. W a n g et al., 2 0 1 0 b) . Xi a o d o n g  et al. i n v esti g at e d t h e m e c h a ni c al 

pr o p erti e s of a g ar os e n a n o c o m p osit e fil ms c o nt ai ni n g v ar yi n g w ei g ht fr a cti o n s of n a n o cl a y , 

u p t o 8 0 % ( Xi a o d o n g et al., 2 0 0 5). G o o d a gr e e m e nt w as o bs er v e d f or el a sti c m o d uli o bt ai n e d 

fr o m t e nsil e a n d fl e x ur al t ests. T h e el a sti c m o d ul us of t h e n a n o cl a y r ei nf or c e d a g ar os e 

i n cre a s e d gr a d u all y t o 2 1. 4 G P a, si x ti m es hi g h er t h a n pl ai n a g ar os e al o n e, wit h 6 0 wt % of 

n a n o cl a y c o n c e ntr ati o n, w h er e as d u ctilit y (f ail ur e str ai n) f or t h e c o m p osit es d e cr e a s e d fr o m 

0. 2 4 t o 0. 0 2 as t h e c o n c e ntr ati o n of n a n o cl a y i n cr e as e d t o 4 0 wt % ( Xi a o d o n g et al., 2 0 0 5).   

T h e i nfl u e n c e of i n c or p or ati n g dri e d C N Ws o n t h e m e c h a ni c al a n d p h ysi c al pr o p erti es of a g ar 

w as e x pl or e d ( At ef et al., 2 0 1 4 ; O u n & R hi m, 2 0 1 5). T e nsil e str e n gt h a n d m o d ul us of t h e a g ar 

fil m s i n cr e as e d b y 2 5 % a n d 4 0 % b y i n cl usi o n of 5 wt % of C N W s, w hilst t h e o pti c al 

tr a ns mitt a n c e d e cr e a s e d b y c a. 1 8 %. B ot h st u di es c o n cl u d e d t h at 5 wt % of C N Ws w as t h e 

hi g h est c o nt e nt t o e n h a n c e or e v e n m ai nt ai n t h e m e c h a ni c al pr o p erti e s of a g ar fil ms.  

I n t his st u d y, hi g hl y tr a ns p ar e nt n a n o c o m p osit e fil ms b as e d o n a g ar os e a n d n e v er- drie d  (i. e. 

i n a q u e o us s us p e nsi o n) C N Ws ( us e d as r ei nf or c e m e nt) w er e pr e p ar e d usi n g s ol uti o n 

c asti n g/ e v a p or ati o n m et h o d at hi g h er c o n c e ntr ati o ns of C N Ws ( 0, 1 6, 2 8 a n d 4 3 wt %). T h e 

i nfl u e n c e of C N W s i n cl usi o n o n t h e m or p h ol o gi c al, s urf a c e r o u g h n ess, li g ht tr a ns p ar e n c y, 

cr y st allis ati o n, m e c h a ni c al, t h er m o- m e c h a ni c al a n d s w elli n g ki n eti c pr o p erti es of 

A g ar os e/ C N Ws bl e n d e d fil ms w er e i n v esti g at e d. 

M at eri al s a n d m et h o d ol o g y 

M at eri al s  

D N A Gr a d e a g ar os e p o w d er ( El e ctr a n ®, M w 1 2 0, 0 0 0 D a, g elli n g t e m p er at ur e 3 4- 3 7 o C a n d 

m elti n g p oi nt 6 0- 9 0 o C) w as o bt ai n e d fr o m V W R i nt er n ati o n al Lt d, U K. S ul p h uri c a ci d ( 9 5 % 

p urit y), a m b erlit e M B 6 1 1 3 r e si n a n d bl e a c h e d c ott o n w o ol w er e p ur c h as e d fr o m Fis h er 

S ci e ntifi c ( U K).  

Pr e p ar ati o n of c ell ul o s e n a n o w hi s k er s ( C N W s) 

T h e C N Ws w er e pr o d u c e d b y a ci d h y dr ol ysis of c ott o n usi n g a q u e o us s ulf uri c a ci d ( 6 4 wt %) 

f or 4 5 mi n u n d er c o nti n u o us stirri n g ( H oss ai n et al., 2 0 1 2; H oss ai n et al., 2 0 1 4) . T h e r e si d u al 

a ci d w as t h e n r e m o v e d fr o m t h e h y dr ol ys e d C N Ws s us p e nsi o n vi a c e ntrif u g ati o n (t hr e e c y cl e s 

at 1 0, 0 0 0 r p m at 1 0 o C f or 2 0 mi n usi n g d e-i o nis e d w at er) a n d di al y sis u n d er r u n ni n g t a p w at er 

f or 4 8 h. T h e C N Ws/ w at er s us p e nsi o n w as t h e n dis p ers e d utilisi n g a Br a ns o n s o ni c at or 
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f oll o w e d b y filtr ati o n usi n g a gr a d e N o. 2 fritt e d gl ass filt er.  T h e C N Ws s us p e nsi o n w as tr e at e d 

o v er ni g ht wit h A m b erlit e r e si n t o o bt ai n H 3 O + c ati o n fr e e C N Ws s us p e nsi o n. T h e fi n al 

c o n c e ntr ati o n of C N Ws i n t h e d e-i o nis e d w at er w as d et er mi n e d t o b e 1. 1 5 wt % . T hi s ki n d of 

a s - pr e p ar e d a q u e o us s u s p e n d e d C N W s w as i d e ntifi e d as n e v er- dri e d C N Ws ( A g ar w al, R al p h, 

R ei n er, & B a e z, 2 0 1 6 ; K.- Y. L e e & Bis m ar c k, 2 0 1 2).  O n t h e ot h er h a n d, dri e d cr yst alli n e C N Ws 

w er e als o pr o d u c e d vi a a fr e e z e- dr yi n g pr o c ess aft er fr e e zi n g i n li q ui d nitr o g e n a s  d es cri b e d 

els e w h er e ( L a b et & T hi el e m a ns, 2 0 1 1) .  

Pr e p ar ati o n of a q u e o u s C N W s r ei nf or c e d a g ar o s e fil m s 

T h e a q u e o us c e ll ul os e n a n o w his k er r ei nf or c e d a g ar os e fil ms ( A g ar os e- C N W) w er e pr e p ar e d 

b y s ol uti o n c asti n g f oll o w e d b y fil m dr yi n g pr o c ess, s e e Fi g ur e 1 . T h e a q u e o us C N Ws 

s us p e nsi o n i n d e-i o nis e d w at er ( 1. 1 5 wt %) w as s o ni c at e d f or 5 mi n. Aft er w ar ds, diff er e nt 

q u a ntiti e s of t h e C N Ws s us p e nsi o n ( 0, 5, 1 0 a n d 2 0 ml) w er e dil ut e d wit h d e-i o nis e d w at er t o 

r e a c h 5 0 ml a n d t h e n a fi x e d a m o u nt of A g ar os e p o w d er ( 0. 3 g ) w as a d d e d. T h e mi xt ur e w as 

s u bj e ct e d t o h e at at 1 0 0 o C wit h vi g or o us stirri n g usi n g a h ot pl at e m a g n eti c stirr er a n d b oil e d 

f or 5 mi n u ntil t h e a g ar os e p o w d er h a d f ull y diss ol v e d a n d t h e s ol uti o n b e c a m e cl e ar wit h n o 

o b vi o us si g n s of s e di m e nt ati o n. T h e s ol uti o n w a s t h e n p o ur e d i nt o a p ol yst yr e n e p etri- dis h . 

T h e A g ar os e- C N Ws s ol uti o n w as c o n v ert e d i nt o g el wit hi n 5 mi n as t h e t e m p er at ur e dr o p p e d 

b el o w 4 0 o C. T h e n a n o c o m p osit e h y dr o g els w er e all o w e d t o dr y at r o o m t e m p er at ur e f or 4 8 

h t o o bt ai n fl e xi bl e n a n o c o m p osit e fil ms of a p pr o xi m at el y 6 0 µ m t hi c k n ess. T h e 

n a n o c o m p osit e fil ms pr o d u c e d w er e f urt h er dri e d i n a v a c u u m o v e n at 5 0 o C f or 4 8 h t o 

eli mi n at e a n y m oist ur e tr a c es pr es e nt pri or t o t esti n g.  
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Fi g ur e 1:  A s c h e m ati c di a gr a m of t h e pr e p ar ati o n pr o c ess of A g ar o s e- C N W n a n o c o m p osit es 

fil ms. I n t h e s ol uti o n st at e, C N Ws a n d a g ar os e c h ai ns w er e h o m o g e n o usl y dis p ers e d wit hi n 

t h e d ei o nis e d w at er vi a stirri n g at 1 0 0 o C. Aft er c asti n g t h e n a n o c o m p osit e mi xt ur e a n d 

t e m p er at ur e dr o p p e d b el o w 4 2 o C, t h e a g ar os e w as c o n v ert e d i nt o g el a n d t h us m ai nt ai n e d  

t h e u nif or m distri b uti o n of n o n- a g gl o m er at e d C N Ws wit h t h e a g ar os e m atri x. W at er w as t h e n 

r e m o v e d b y dr yi n g at r o o m t e m p er at ur e.    

Fi n al c o n c e ntr ati o n of t h e C N Ws ( wt %) wit hi n v ari o us A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e s w as 

t h e n c al c ul at e d a n d h a v e b e e n t a b ul at e d ( pl e as e s e e T a bl e 1). T h e n u m b er us e d f or t h e 

s a m pl e c o d es w as c o nsi d er e d a c c or di n g t o t h e c al c ul at e d w ei g ht fr a cti o n of C N Ws wit hi n t h e 

n a n o c o m p osit e s.  

T a bl e 1:  S a m pl e c o d es a n d f or m ul ati o ns of fil ms pr e p ar e d usi n g n e v er- dri e d C N W s a n d 

A g ar os e. 

S a m pl e  c o d e s 

us e d i n t his st u d y  

A g ar os e  

( g) 

D e -i o nis e d 

w at er  

( ml) 

N e v er -dri e d C N Ws 

s us p e nsi o n *  

( ml) 

C N Ws  

( wt %) 

A g ar os e  0. 3  5 0  0  0  

A g ar os e -1 6 C N W  0. 3  4 5  5  1 6  

A g ar os e -2 8 C N W 0. 3  4 0  1 0  2 8  

C N W s / d e -i o ni s e d 

w at er s u s p e n si o n  

A g ar o s e -C N W s  s ol uti o n  A g ar o s e -C N W s  

n a n o c o m p o sit e  h y dr o g el  

A g ar o s e -C N W s  

n a n o c o m p o sit e fil m  
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A g ar os e -4 3 C N W 0. 3  3 0  2 0  4 3  

* C o n c e ntr ati o n of C N Ws i n d e-i o nis e d w at er 1. 1 5 %

C h ar a ct eri s ati o n 

El e ctr o n mi cr o s c o pi c a n al y si s 

T h e s urf a c e m or p h ol o g y of fr e e z e- dri e d C N Ws w as e x a mi n e d usi n g s c a n ni n g el e ctr o n 

mi cr os c o p y ( S E M - P hili p s X L 3 0, F EI, U S A) at a n a c c el er ati n g v olt a g e of 1 2 k V a n d a w or ki n g 

dist a n c e of 1 0 m m. A s p utt er e d pl ati n u m c o ati n g w as e m pl o y e d t o a v oi d i m a g e dist orti o n d u e 

t o c h ar gi n g.  

T h e m or p h ol o g y of t h e n e v er- dri e d C N Ws w as c h ar a ct eris e d usi n g tr a ns missi o n el e ctr o n 

mi cr os c o p y ( T E M, J E O L, 2 0 0 0 F XII, U K) at a n a c c el er ati n g v olt a g e of 8 0 k V. T h e n e v er- dri e d 

C N Ws s a m pl e l o a d e d o n C u- gri d ( m es h si z e 3 0 0) w as st ai n e d n e g ati v el y wit h 2 wt % ur a n yl 

a c et at e ( Si g m a- Al dri c h, U K) t o e n h a n c e t h e c o ntr ast. 

At o mi c f or c e mi cr o s c o p y ( A F M) a n al y si s 

A F M mi cr o gr a p hs a n d r o u g h n ess m e a s ur e m e nts of A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms w er e 

p erf or m e d i n t a p pi n g m o d e utilisi n g a Br u k er Di m e nsi o n I c o n e q ui p p e d wit h A F M ti ps ( m o d el 

R T E S P A- 1 5 0 0. 0 1 – 0. 0 2 5 O h m- c m A nti n o m y ( n) d o p e d Si). All m e a s ur e m e nts w er e c arri e d o ut 

o v er a s c a n ar e a of 2 a n d 5 μ m 2 . T h e mi cr o gr a p hs o bt ai n e d w er e a n al y s e d u si n g N a n os c o p e 

a n al y sis s oft w ar e ( V er si o n 1. 5) a n d r o u g h n ess a n al y sis ( Ra ) w as d et er mi n e d fr o m at l e a st 

t hr e e s c a ns. 

Li g ht Tr a n s mitt a n c e 

Li g ht tr a ns p ar e n c y pr o p ert y of t h e A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms w as d et er mi n e d b y 

m e a s uri n g t h e li g ht tr a ns mitt a n c e usi n g a U V- Vis s p e ctr o m et er ( P er ki n El m er, L a m b d a- 2 5) 

o v er t h e w a v el e n gt h r a n g e of 2 0 0 t o 8 0 0 n m. 

P ol ari s e d li g ht mi cr o s c o p y a n d i m a g e a n al y si s 

P ol ari s e d o pti c al mi cr os c o p e ( Ni k o n E cli ps e L V 1 0 0 N D, Ni k o n I n str u m e nts, J a p a n) e q ui p p e d 

wit h a Ni k o n di git al si g ht D S- Ri 1 c a m er a a n d a NI S El e m e nts s oft w ar e ( v er si o n 4. 1) w as us e d 

t o e x a mi n e t h e cr y st alli n e m or p h ol o g y of A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit es fil ms. A s m all pi e c e 

of fil m w as pl a c e d o n a mi cr os c o p e gl ass sli d e a n d t h e i m a g e s w er e c a pt ur e d i n tr a ns missi o n 
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m o d e b et w e e n cr oss e d p ol aris ers at 2 0 x o pti c al m a g nifi c ati o n . A fi x e d i nt e nsit y of i n ci d e nt 

li g ht a n d a n e x p os ur e ti m e of 6 0s w er e us e d f or all s p e ci m e ns.       

X-r a y dif fr a cti o n ( X R D) a n al y si s

X-r a y diffr a cti o n p att er ns f or A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e s w er e d et er mi n e d usi n g a D 5 0 0

diffr a ct o m et er ( SI E M E N S) e q ui p p e d wit h a C u- K α r a di ati o n s o ur c e ( λ = 0. 1 5 4  n m) at 1 5 m A 

a n d 3 0 k V. T h e s a m pl e s w er e s c a n n e d fr o m 5 o  t o 4 5o  diffr a cti o n a n gl e ( 2 θ) wit h st e p si z e of 

0. 0 5 o  a n d 2 s ti m e i nt er v al.  

T h e cr y st alli nit y i n d e x ( CI %) of t h e fil ms w as c al c ul at e d a c c or di n g t o E q u ati o n 1 ( S e g al S., 1 9 5 9 ; 

W ei m er, H a c k n e y, & Fr e n c h, 1 9 9 5 ; X u et al., 2 0 1 3) :  

w h er e, )( a mC r ysI  ) d e n ot e s t h e m ost i nt e ns e p e a k attri b ut e d t o t h e c o m bi n e d cr yst alli n e a n d

a m or p h o us p arts of c ell ul os e ( p e a k i nt e nsit y at  2 θ = 2 2. 8 o ), w h er e as I( a m) r e pr e s e nt s t h e 

a m or p h o us p orti o n of c ell ul os e ( p e a k i nt e nsit y us u all y a p p e ar e d at 2 θ = 1 8 o ). 

F o uri er tr a n sf or m i nfr ar e d s p e ctr o s c o p y ( F TI R) 

T h e f u n cti o n al gr o u ps pr e s e nt i n C N Ws, p ur e A g ar os e a n d t h eir n a n o c o m p osit e fil ms w er e 

i d e ntifi ed usi n g a F TI R s p e ctr o m et er ( T e ns or- 2 7, Br u k er, G er m a n y) e q ui p p e d wit h a st a n d ar d 

att e n u at e d t ot al r efl e ct a n c e ( A T R) c ell ( Pi k e T e c h n ol o g y, U K). T h e fil ms w er e s c a n n e d i n 

tr a ns mitt a n c e m o d e o v er t h e w a v e n u m b er r a n g e fr o m 4 0 0 0 t o 5 5 0 c m-1 a n d t h e s p e ctr a w er e 

a n al y s e d usi n g O P U S ™  s oft w ar e ( v ersi o n 5. 5).  

T e n sil e pr o p erti e s  

T e nsil e pr o p erti e s of A g ar os e- C N W fil ms w er e d et er mi n e d usi n g a n I nstr o n t e nsil e t esti n g 

m a c hi n e att a c h e d wit h a 1 0 0  N l o a d c ell at s p e e d of 1 m m mi n-1  a n d 2 5 m m g a u g e l e n gt h 

a c c or di n g t o st a n d ar d B S E N I S O 5 2 7- 1: 2 0 1 2. R e ct a n g ul ar t est s p e ci m e n s wit h a di m e nsi o n of 

5 5 m m l e n gt h a n d 5 m m wi dt h w er e us e d. T e nsil e str e n gt h a n d m o d ul us w er e c al c ul at e d 

a c c or di n g t o st a n d ar d B S E N I S O 5 2 7- 1: 2 0 1 2. At l e a st 5 r e pli c at e s of e a c h fil m w er e t est e d. 

D y n a mi c  m e c h a ni c al a n al y si s ( D M A) 

)1.........(..........1 0 0
I

II
[ %] CI

)a mCrys(

)a m()a mCrys( 
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T h er m o- m e c h a ni c al pr o p erti es of t h e A g ar os e- C N W fil ms w er e m e a s ur e d usi n g a D M A t est er 

( T A Q 8 0 0 I n str u m e nts, U S A) i n m ulti-fr e q u e n c y str ai n m o d e t o i n v e sti g at e t h e st or a g e 

m o d ul us ( E’ ) a n d t a n d elt a of t h e fl e xi bl e fil ms wit h i n cr e asi n g t e m p er at ur e. R e ct a n g ul ar t est 

s p e ci m e ns ( 2 5 m m l e n gt h a n d 4 m m wi dt h) w er e h e at e d fr o m r o o m t e m p er at ur e t o 2 8 0 o C at 

a h e ati n g r at e of 1 0 o C mi n - 1, 0. 0 5 % str ai n, 1 5 m m g a p dist a n c e, 0. 0 1 N pr el o a d f or c e, 1 Hz 

fr e q u e n c y a n d 1 2 5 % f or c e tr a c k.  

S w elli n g ki n eti c s 

T h e s w elli n g c a p a cit y of t h e p ur e A g ar os e a n d A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms ( 1 0 m m 

dis c)  w er e c al c ul at e d gr a vi m etri c all y b y m e a s uri n g t h e v ari ati o n i n m ass of t h e s a m pl e aft er 

s o a ki n g i n p h os p h at e b uff er e d s ali n e ( P B S) m e di a ( 1 0 ml) at 3 7 o C  f or 2 4 h usi n g E q u ati o n 2.  

At e a c h ti m e p oi nt, t h e w et s a m pl es w er e t a k e n o ut fr o m t h e m e di a a n d pl a c e d o nt o tiss u e 

p a p e r, bl ot dri e d a n d w ei g h e d i m m e di at el y.  

  )2...(....................1 0 0
M

) M-( M
%c a p acit y  S w elli n g

i

iW 

w h er e, M i is t h e i niti al m ass of t h e dr y s p e ci m e n b ef or e i m m er si o n i n P B S m e di a a n d M w  is 

t h e m ass of w et s p e ci m e n at e a c h ti m e p oi nt aft er s o a ki n g i n P B S m e di a .  

R e s ult s a n d Di s c u s si o n 

M or p h ol o g y a n d s urf a c e t o p o gr a p h y of C N W s 

T h e m or p h ol o g y a n d s urf a c e t o p o gr a p h y of fr e e z e- dri e d C N Ws w er e c h ar a ct eris e d usi n g S E M 

a n d A F M mi cr o gr a p hs. T h e fr e e z e- dri e d C N Ws e x hi bit e d fl a k e-li k e m or p h ol o g y at mi cr o n-

r a n g e si z e d u e t o t h e a g gr e g ati o n n at ur e of C N Ws ( K h os h k a v a & K a m al, 2 0 1 4) as s e e n i n 

Fi g ur e  2 a. T h e 2 D A F M i m a g e s ( h ei g ht) of t h e fr e e z e- dri e d C N Ws pr e s e nt e d i n Fi g ur es 2 b als o 

r e v e al e d a g gr e g at e d m or p h ol o g y wit h a s urf a c e r o u g h n ess v al u e of 7 5 ± 7 n m fr o m t h e 3 D 

A F M i m a g e (s e e Fi g ur e 2 c) . O n t h e ot h er h a n d, T E M i m a g e of t h e a q u e o us C N Ws s us p e nsi o n 

pr o d u c e d is pr e s e nt e d i n Fi g ur e 2 d w hi c h r e v e al e d r o d-li k e p arti cl es wit h a v er a g e l e n gt h a n d 

wi dt h a p pr o xi m at el y 3 0 0 ± 1 0 0 n m a n d 1 0 ± 2 n m, r e p ort e d pr e vi o usl y ( H oss ai n et al., 2 0 1 2). 

I n di vi d u al r o d-li k e m or p h ol o g y wit h t h e p er c ol at e d n et w or k w as als o s e e n vi a t h e 2 D A F M 

i m a g e of a q u e o us C N W s (s e e Fi g ur e 2 e) a n d t h eir s urf a c e r o u g h n ess w as f o u n d t o b e 1 1 ± 3 

n m o bt ai n e d fr o m t h e 3 D A F M i m a g e pr e s e nt e d i n Fi g ur e 2f. 
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Fi g ur e 2:  M or p h ol o g y a n d s urf a c e t o p o gr a p h y of fr e e z e- dri e d a n d n e v er- dri e d C N Ws: a)  S E M 

i m a g e of fr e e z e- dri e d C N Ws (i ns et p h ot o gr a p h of fr e e z e- dri e d C N Ws), b- c)  A F M i m a g es of 

fr e e z e- dri e d C N Ws, 2 D ( b) a n d 3 D ( c), d)  T E M i m a g e of n e v er dri e d C N Ws (i ns et p h ot o gr a p h 

of n e v er- dri e d C N Ws s us p e nsi o n i n d ei o nis e d w at er, 1. 1 5 wt %), a n d e- f) A F M i m a g es of n e v er-

dri e d C N Ws, 2 D ( e) a n d 3 D (f).  

P ur e c ell ul os e n a n o w his k er fil ms w er e als o pr o d u c e d fr o m b ot h fr e e z e- dri e d a n d n e v er- dri e d 

C N Ws s us p e nsi o n ( 1. 1 5 wt % i n d ei o nis e d w at er) vi a dr yi n g pr o c ess at r o o m t e m p er at ur e t o 

o bs er v e t h eir o pti c al tr a ns p ar e n c y. T h e fr e e z e- dri e d C N Ws fil m a p p e ar e d t o b e w hit e wit h a 

p a p er-li k e o p a q u e a p p e ar a n c e (s e e t h e s u p pl e m e nt ar y fi g ur e, E SI 1 a). T his w a s i n w ell 

a gr e e m e nt wit h t h e a g gr e g at e d m or p h ol o g y a n d c o m p ar ati v el y hi g h er s urf a c e r o u g h n ess ( 7 5 

± 7 n m ) of t h e fr e e z e- dri e d C N Ws o bt ai n e d vi a S E M a n d A F M i m a g e s ( as pr e s e nt e d i n Fi g ur e s 

2 a- c) . Alt er n ati v el y, t h e a q u e o us C N Ws pr e p ar e d fil m pr e s e nt e d i n t h e s u p pl e m e nt ar y fi g ur e 

( E SI 1 b) w as o bs er v e d t o b e tr a nsl u c e nt w hi c h w as s u g g est e d t o b e d u e t o t h eir w ell dis p ers e d 

r o d-li k e C N W str u ct ur es as w ell as t h eir c o m p ar ati v el y l o w er s urf a c e r o u g h n ess ( 1 1  ± 3 n m). 

H o w e v er, b ot h fil ms o bt ai n e d fr o m fr e e z e- dri e d a n d a q u e o us C N Ws w er e brittl e a n d cr a c k e d 

d uri n g t h e dr yi n g st a g e as s e e n i n t h e s u p pl e m e nt ar y fi g ur e ( E SI 1). 

Li g ht tr a n s p ar e n c y 

C o nsi d eri n g t h e s u g g est e d b ett er dis p ersi o n a n d s u p eri or li g ht tr a ns p ar e n c y pr o p erti es of t h e 

a q u e o us C N Ws o v er t h e fr e e z e- dri e d C N Ws fil ms ( At ef et al., 2 0 1 4), t h e n v ari o us c o nt e nt s of 

a q u e o us C N W s w er e bl e n d e d wit h A g ar os e  t o i n v esti g at e t h e pr o d u cti o n of fl e xi bl e a n d 

a ) 

d)  

2 0 0 µ m  

c)  b)  

e)  
f)
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tr a ns p ar e nt n a n o c o m p osit e fil ms. A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms w er e pr e p ar e d b y 

s ol uti o n c asti n g/ e v a p or ati o n pr o c ess b y mi xi n g n e v er- dri e d C N W s s us p e nsi o n wit h a g ar os e 

p o w d er at hi g h t e m p er at ur e ( 1 0 0 o C) u ntil a g ar os e p o w d er f ull y diss ol v e d a n d f oll o w e d b y 

c asti n g a n d dr yi n g at r o o m t e m p er at ur e, s e e Fi g ur e 1. A g ar os e is a t h er m o-r e s p o nsi v e 

h y dr o g el t h at c o ul d c o n v ert q ui c kl y fr o m s ol uti o n st at e t o a g el st at e as t h e t e m p er at ur e 

dr o p p e d b el o w c a.  4 2 o C ( M e di n a- Es q ui v el et al., 2 0 0 8). T his pr o p ert y c o ul d p ot e nti all y 

pr e v e nt n a n o p arti cl e pr e ci pit ati o n a n d a g gl o m er ati o n d uri n g t h e dr yi n g st e p of t h e 

n a n o c o m p osit e fil ms . R e pr e s e nt ati v e i m a g e s of t h e fl e xi bl e fil ms (s e e Fi g ur e s 3 a- d) r e v e al e d 

t h at t h e o pti c al tr a ns p ar e n c y d e cr e as e d wit h i n cr e a si n g C N W s c o nt e nt ( as e x p e ct e d) . T h e 

li g ht tr a ns p ar e n c y of t h e n a n o c o m p osit e fil ms o bt ai n e d b y U V/ Visi bl e s p e ctr o m etr y als o 

s h o w e d t h at t h e p ur e A g ar os e fil m e x hi bit e d li g ht tr a ns p ar e n c y of 9 1 % i n m ost of t h e visi bl e 

li g ht r egi o n ( at 6 5 0 n m w a v el e n gt h), w h er e as, t h e A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit es e x hi bit e d 

d e cr e a si n g li g ht tr a ns mitt a n c e wit h v al u es of 9 0 , 8 9 a n d 8 4 % wit h i n cr e asi n g C N Ws c o nt e nt 

(r a n gi n g fr o m 1 6, 2 8 a n d 4 3 wt %). T h e o pti c al tr a ns p ar e n c y of a g ar fil m w as r e p ort e d t o 

d e cr e a s e m or e t h a n 3 0 % b y i n cl usi o n of 1 0 wt % fr e e z e- dri e d C N W s as a r e s ult of t h eir 

a g gl o m er ati o n ( At ef et al., 2 0 1 4) . R e d u cti o n i n t h e o pti c al tr a ns p ar e n c y b y i n cr e a si n g t h e 

n a n o p arti cl es c o nt e nt h as b e e n als o r e p ort e d f or ot h er hi g hl y tr a ns p ar e nt p ol y m er 

n a n o c o m p osit e s ( D a n g et al., 2 0 1 4 ; C. Li u et al., 2 0 1 7) .  
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Fi g ur e 3 : R e pr e s e nt ati v e p h ot o gr a p hs of t h e tr a ns p ar e nt (t o p) a n d fl e xi bl e ( b ott o m) t hi n fil ms:  

a) A g ar o s e , b)  A g ar o s e-1 6  C N W, c)  A g ar o s e-2 8  C N W a n d d)  A g ar o s e-4 3  C N W. e) Li g ht

tr a ns mitt a n c e of fl e xi bl e t hi n fil ms o bt ai n e d b y U V/ Visi bl e s p e ctr o m etr y. 

S urf a c e r o u g h n e s s a n d p ol ari s e d li g ht mi cr o gr a p h s   

T h e s urf a c e t o p o gr a p h y of t h e A g ar os e- C N W fil ms w as als o c h ar a ct eris e d b y A F M a n al y sis 

a n d t h e 3 D A F M s urf a c e t o p o gr a p h y i m a g e s ar e pr es e nt e d i n Fi g ur es 4 a- d. T h e s urf a c e 

r o u g h n ess ( R a) of t h e p ur e A g ar os e fil m w as f o u n d t o b e 8  ± 2  n m, w h er e as, t h e 

n a n o c o m p osit e s e x hi bit e d s urf a c e r o u g h n ess of 7 ± 2 , 7  ± 2 a n d 1 5  ± 3 n m f or A g ar os e- 1 6  

C N W, A g ar os e- 2 8  C N W a n d A g ar os e-4 3  C N W fil ms, r e s p e cti v el y. T h e a d diti o n of u p t o 2 8 wt % 

a q u e o us C N Ws wit hi n t h e n a n o c o m p osit e fil ms s h o w e d n o si g nifi c a nt c h a n g e i n t h eir s urf a c e 

r o u g h n ess, w hi c h c orr el at e d wit h t h e o pti c al tr a ns p ar e n c y pr o p erti e s ( 8 9 -9 1 % tr a ns mitt a n c e 

at 6 5 0 n m w a v el e n gt h). H o w e v er, a si g nifi c a nt i n cr e a s e i n s urf a c e r o u g h n ess 1 5  ± 3 n m w as 

f o u n d f or t h e fil m c o nt ai ni n g 4 3 wt % a q u e o us C N Ws s us p e nsi o n. T hi s w as attri b ut e d t o t h e 

a) b) c)  d)  A g ar o s e A g ar o s e -1 6

C N W

A g ar o s e -2 8 

C N W

A g ar o s e -4 3 

C N W
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pr e s e n c e of hi g h er a m o u nt of C N Ws w hi c h t e n d t o a g gr e g at e i n t h e n a n o c o m p osit es r e s ulti n g 

i n a d e cr e as e i n t h eir li g ht tr a ns p ar e n c y t o 8 4 %. N o gi et al. als o r e p ort e d t h at t h e r o u g h 

s urf a c e of t h e n a n o c ell ul os e fil m si g nifi c a ntl y r e d u c e d t h e li g ht tr a ns mitt a n c e pr o p ert y d u e 

t o li g ht s c att eri n g eff e ct ( N o gi, I w a m ot o, N a k a g ait o, & Y a n o, 2 0 0 9). F urt h er 2 D A F M i m a g e s 

s h o wi n g s urf a c e t o p o gr a p h y of t h e n a n o c o m p osit e fil ms pr o d u c e d c a n b e s e e n i n t h e 

s u p pl e m e nt ar y fi g ur e ( E SI 2) .  

Fi g ur e 4:  3 D A F M i m a g es s h o wi n g t h e s urf a c e t o p o gr a p h y of t h e t hi n fil ms: a)  A g ar o s e, b)  

A g ar os e- 1 6 C N W, c)  A g ar o s e- 2 8 C N W a n d d)  A g ar o s e- 4 3 C N W. 

P ol aris e d li g ht mi cr o gr a p hs r e v e al e d cl e ar m or p h ol o gi c al diff er e n c e s b et w e e n t h e p ur e 

A g ar os e a n d n a n o c o m p osit e fil ms c o nt ai ni n g v ar yi n g q u a ntiti es of C N Ws (s e e Fi g ur e 5). A 

bl a n k i m a g e of t h e cr oss e d p ol aris ers ( c o m pl et e l y bl a c k, s e e n i n Fi g ur e 5 a w as als o c arri e d o ut 

wit h o ut a n y s a m pl e s pr e s e nt. A bs e nt of a n y w hit e d ots or bri g ht fi el d i n t h e c o ntr ol A g ar os e 

fil m (s e e Fi g ur e 5 b) i n di c at e d a bs e nc e  of a n y cr y st alli n e d o m ai n s wit hi n t h e m atri x. T h e 

n a n o c o m p o sit e fil ms (s e e Fi g ur e s 5 c- e) r ev e al e d distri b uti o n of bri g ht ar e as wit h a n u m b er of 

w hit e d ots wit hi n t h e fil ms w hi c h w as attri b ut e d t o t h e bir efri n g e n c e arisi n g fr o m cr y st alli n e 

d o m ai n s of t h e C N Ws ( C h o w d h ur y, P e n g, & Y o u n g bl o o d, 2 0 1 7) . A n i n cr e a s e i n t h e bri g ht n ess 

f or t h e n a n o c o m p osit e fil ms i n di c at e d t h at t h e dis p ersi o n of C N Ws i n cr e as e d wit h a n i n cr e as e 

a)  b)  

c)  
d)
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i n t h eir c o nt e nt wit hi n t h e a g ar os e m atri x. H o w e v er, a n i n cr e a si n g n u m b er of w hit e d ots 

wit hi n t h e hi g h er C N W- c o nt e nt fil m s w er e o bs er v e d. T h es e w er e s u g g est e d t o b e d u e t o t h e 

s elf- ass o ci ati o n n at ur e of C N Ws a n d t h e hi g h C N W c o nt e nt wit hi n t h e c o m p osit es ( P ar k er et 

al., 2 0 1 6). T h es e li mit e d a g gr e g ati o ns i n t h e n a n o c o m p osit es w as e x p e ct e d wit h i n cr e a si n g 

c ell ul os e c o nt e nt a n d c orr el at e d w ell wit h t h e s urf a c e r o u g h n ess a n d o pti c al tr a ns p ar e n c y 

pr o p erti e s of t h e n a n o c o m p osit e fil m s o bt ai n e d. A si mil ar a g gr e g at e d m or p h ol o g y w as als o 

r e p ort e d f or hi g h C N W s c o nt e nt ( u p t o 7 5 wt %) fl e xi bl e fil ms pr e p ar e d usi n g C N Ws a n d 

h y dr o x y et h yl c ell ul os e ( Z a kir H oss ai n et al., 2 0 1 2). A q u e o us C N W s fil m s als o s h o w e d a p att er n 

of bri g ht fi el d a n d distri b uti o n of w hit e d ots ( as pr e s e nt e d i n Fi g ur e 5f ) d u e t o t h eir 

h o m o g e n e o us dis p ersi o n a n d a p er c ol at e d n et w or k of t h es e l ar g er d o m ai ns ( X u et al., 2 0 1 3). 

Fi g ur e 5 : Cr oss- p ol aris e d o pti c al mi cr os c o p e i m a g es of t h e n a n o c o m p osit e fil ms:  a)  bl a n k ( n o 

fil m), b)  A g ar o s e, c)  A g ar os e-1 6  C N W, d)  A g ar os e-2 8  C N W, e)  A g ar o s e-4 3  C N W a n d f) C N Ws 

fil m. 

Cr y st alli s ati o n pr o p erti e s 

X R D p att er ns of t h e C N Ws, p ur e A g ar os e a n d A g ar os e- C N W fl e xi bl e fil ms ar e pr e s e nt e d i n 

Fi g ur e 6 a . T h e diffr a cti o n p att er n of C N Ws d e m o nstr at e d t h e c h ar a ct eristi c i nt e ns e p e a k at 

2 2. 8 o , wit h a n a d diti o n al d o u bl e p e a k si g n al at 1 4. 9o a n d 1 6. 5 o  w hi c h w as c o nsist e nt wit h t h e 

diffr a cti o n p att er n of c ell ul os e (r ef er e n c e I C D D P D F- 2 d at a b a s e, Fil e n o. 0 0- 0 5 0- 2 2 4 1) ( A b o u-

a)  b)  

d)  e)  f) 

c)
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S e k ki n a, 1 9 8 6). T h e C N Ws w er e c al c ul at e d t o c o nt ai n 8 9 . 1% cr y st alli nit y, w hi c h w as als o 

si mil ar t o t h e r e s ult s st at e d i n ot h er st u di es ( ~ 8 8. 6 %) ( H e at h & T hi el e m a ns, 2 0 1 0) . T h e p ur e 

A g ar os e fil ms s h o w e d a h al o ◊  t y pi c al diffr a cti o n p att er n of a m or p h o us m at eri als at 2θ = 1 9 o  

a n d all n a n o c o m p osit e fil ms e x hi bit e d a cl e ar r et e nti o n of t h e c ell ul os e cr y st allit es wit h 

i n cr e a si n g p e a k i nt e nsit y at diffr a cti o n a n gl e s ar o u n d 1 4. 9 o, 1 6. 5o  a n d 2 2. 8o . T h e o v er all 

cr y st alli nit y of t h e n a n o c o m p osit e fil ms w as s e e n t o i n cr e a s e ( u p t o 7 9 % f or A g ar os e- 4 3 C N W s 

fil m) wit h t h e a d diti o n of C N Ws i nt o t h e A g ar os e m atri x (s e e Fi g ur e 6 b), w hi c h s u g g est e d t h at 

t h e C N Ws a ct e d  as n u cl e ati n g a g e nt s wit hi n t h e A g ar os e m atri x vi a t h e ali g n m e nt of a g ar os e 

c h ai n str u ct ur e al o n g t h e C N W s s urf a c es d u e t o h y dr o g e n b o n di n g ( D. Y. Li u, Y u a n, 

B h att a c h ar y y a, & E ast e al, 2 0 1 0 ; Z a kir H oss ai n et al., 2 0 1 2). T h e i n cr e as e i n cr y st alli nit y of t h e 

n a n o c o m p osit e s fil ms c o ul d als o b e  r e s p o nsi bl e f or t h e sli g ht r e d u cti o n i n t h eir o pti c al 

tr a ns p ar e n c y ( S. G. L e e et al., 2 0 0 9), s e e Fi g ur e 3 e.  

Fi g ur e 6 : a) X R D Diffr a cti o n p att er n of p ur e C N Ws, c o ntr ol A g ar os e a n d n a n o c o m p osit e fil ms 

pr o d u c e d usi n g v ari o us bl e n ds of A g ar os e a n d C N Ws . ◊  = R ef er e n c e c ott o n- b as e d c ell ul o s e 

p e a ks i d e ntifi e d fr o m t h e I C D D p at e nt P D F- 2 d at a b as e ( Fil e n o. 0 0- 0 5 0- 2 2 4 1), a n d b)  

r el ati o ns hi p b et w e e n t h e cr yst alli nit y i n d e x ( CI) a n d C N W s c o nt e nt i n t h e fl e xi bl e fil ms. 

F TI R a n al y si s 

T h e f u n cti o n al gr o u ps of t h e C N W s, p ur e A g ar os e a n d t h e n a n o c o m p osit e fil ms w er e 

i d e ntifi e d usi n g F TI R- A T R a n al y sis as pr e s e nt e d i n Fi g ur e 7 a. T h e p ur e A g ar os e fil m e x hi bit e d 

a c h ar a ct eristi c br o a d b a n d ar o u n d 3 1 0 0 - 3 5 5 0 c m- 1 wit h hi g h est p e a k at 3 3 6 3 c m- 1 w hi c h w as 

attri b ut e d t o – O H str et c hi n g vi br ati o n. P ur e C N W s als o s h o w e d a si mil ar br o a d s p e ctr u m p e a k 

a)  b)  
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at 3 3 3 6 c m - 1 w as attri b ut e d t o fr e e – O H str et c hi n g vi br ati o n ( Tri v e di, R a o, & K u m ar, 2 0 1 4). I n 

c as e of t h e A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e s, p e a ks ass o ci at e d wit h t h e - O H str et c hi n g vi br ati o n 

w er e als o o bs er v e d at 3 3 3 6 c m - 1 (- O H str et c hi n g vi br ati o n p e a k of  t h e C N W s), w hi c h w as 

s u g g est e d t o b e d u e t o t h e f or m ati o n of h y dr o g e n b o n ds b et w e e n - O H gr o u ps of C N Ws a n d 

a g ar os e as i n di c at e d i n Fi g ur e 7 b. Si mil ar t y p e s of h y dr o g e n b o n di n g w er e als o r e p ort e d f or 

a g ar os e - c hit os a n bl e n ds ( Tri v e di et al., 2 0 1 4). T h e b a n ds at 2 9 0 0 c m - 1 a n d 1 4 2 9 c m- 1 i n di c at e d 

t h e C- H str et c hi n g (f or b ot h a g ar os e a n d C N W s) a n d b e n di n g of – C H 2  ( a g ar os e o nl y) gr o u ps, 

r e s p e cti v el y. T h e p e a k at 1 1 6 2 c m -1 w as attri b ut e d t o t h e C- O- C str et c hi n g bri d g e of gl u c os e 

ri n g str u ct ur e of c ell ul os e. T h e b a n ds at 1 0 5 7 c m - 1 a n d 1 0 3 2c m - 1 r e pr es e nt e d t h e C-O 

str et c hi n g at p ositi o n C- 6 a n d C- 3 i n t h e s a c c h ari d e str u ct ur e, r e s p e cti v el y ( Q.  Li, Z h o u, & 

Z h a n g, 2 0 0 9). A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit es als o s h o w e d t h e c h ar a ct eristi cs a bs or b a n c e 

b a n ds of a g ar os e at 9 3 1 c m -1 ( d u e t o 3, 6- a n h y dr o g al a ct os e b e n di n g), 1 1 5 1 a n d 1 04 0  c m -1 

( attri b ut e d t o C ― O str et c hi n g vi br ati o n) ( C h a u d h ar y, V a d o d ari y a, N at ar aj, & M e e n a, 2 0 1 5) 

a n d 1 6 3 5 c m -1 ( d u e t o t h e C = O str et c hi n g vi br ati o n) ( Tri v e di et al., 2 0 1 4).  
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Fi g ur e 7: a)  F TI R s p e ctr a of p ur e C N Ws, c o ntr ol A g ar os e a n d n a n o c o m p osit e fil ms pr o d u c e d 

usi n g v ari o us bl e n ds of A g ar os e a n d C N Ws, a n d b ) s c h e m ati c ill ustr ati o n f or t h e e x p e ct e d 

c h e mi c al i nt er a cti o n b et w e e n a g ar os e a n d C N Ws wit hi n t h e n a n o c o m p osit e fil ms ( gr e e n d ot 

li n es r e pr es e nt t h e h y dr o g e n b o n di n g) .  

M e c h a ni c al pr o p erti e s 

T h e t e nsil e pr o p erti e s of t h e n a n o c o m p osit e fil ms ar e s h o w n i n Fi g ur e 8 a, w h er e all t h e 

A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms dis pl a y e d a n i n cr e a s e i n t e nsil e str e n gt h a n d m o d ul us 

pr o p erti e s w h e n c o m p ar e d t o t h e p ur e A g ar os e fil m. F or e x a m pl e, c a . 3 0 % a n d 9 0 % i n cr e a s e 

i n t e nsil e str e n gt h a n d m o d ul us w as o bs er v e d f or A g ar os e- 1 6 C N W c o m p ar e d t o p ur e A g ar os e 

fil m (t e nsil e str e n gt h 4 6  ± 2 M P a a n d m o d ul us 1. 7 ± 0. 1  G P a). A n i n cr e as e i n t e nsil e pr o p erti e s 

w as e x p e ct e d d u e t o t h e r ei nf or ci n g eff e ct of t h e C N W n a n ofill ers (l o n git u di n al t e nsil e 

m o d ul us of c ott o n b as e d C N Ws 5 7 - 1 0 5 G P a ( R u sli & Ei c h h or n, 2 0 0 8)). H o w e v er, n o si g nifi c a nt 
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c h a n g e w as s e e n i n t e nsil e str e n gt h ( c a.  9 0 M P a) of t h e n a n o c o m p osit es fil ms as t h e C N W s 

i n cr e a s e d fr o m 1 6 t o 4 2 wt %. M or e o v er, t h e diff er e n c e i n t h e t e nsil e m o d ul us b et w e e n 

A g ar os e- 4 3 C N W fil m ( 4. 2 ± 0. 1 G P a) c o m p ar e d t o A g ar os e- 2 8 C N W fil m ( 4. 1  ± 0. 3 G P a) w as 

i nsi g nifi c a nt. T hi s w as s u g g est e d t o b e d u e t o t h e t e n d e n c y of C N Ws t o a g gl o m er at e ( X u et 

al., 2 0 1 3) wit hi n t h e m atri x ( at hi g h er C N W s l o a di n g c o nt e nt) w hi c h w as i n a g o o d a gr e e m e nt 

wit h o bs er v ati o ns fr o m t h e p ol aris e d li g ht mi cr os c o p y i m a g es. 

Fr o m t h e str ess-str ai n c ur v es (s e e Fi g ur e 8 b), a d e cr e a s e i n st rai n at br e a k w as s e e n wit h t h e 

a d diti o n of C N W s f or all A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit es i n c o m p aris o n wit h t h e p ur e A g ar os e 

fil m, s u g g esti n g t h e a d diti o n of C N Ws m a d e t h e A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms r el ati v el y 

ri gi d ( S h u mi gi n, T ar as o v a, Kr u m m e, & M ei er, 2 0 1 1), w hi c h w a s e x p e ct e d f or n a n o c o m p osit e 

m at eri als ( M o o n, M arti ni, N air n, Si m o ns e n, & Y o u n g bl o o d, 2 0 1 1).  

Fi g ur e 8: a)  T e nsil e str e n gt h a n d m o d ul us c ur v es a n d b) r e pr es e nt ati v e str e ss-str ai n c ur v es of 

c o ntr ol A g ar os e a n d v ari o us A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms. Fi v e r e pli c at es ( n = 5) of e a c h 

s p e ci m e n w er e t est e d a n d t h e m e a n ( ± S D) is pr es e nt e d.  

T h er m o- m e c h a ni c al pr o p erti e s  

D M A w as us e d t o o bt ai n t h e st or a g e m o d ul us of t h e n a n o c o m p osit e fil m s as a f u n cti o n of 

t e m p er at ur e ( Fi g ur e 9 a). T h e D M A t est s h o w e d t h at t h e A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms 

d e m o nstr at e d g o o d st a bilit y a g ai nst t e m p er at ur e u p t o a n d b e y o n d 2 0 0 o C as s h o w n i n Fi g ur e 

9. T h e a d diti o n of C N W s wit hi n t h e A g ar os e m atri x s h o w e d a si g nifi c a nt i n cr e a s e i n st or a g e

m o d ul us pr o p erti e s f or all c o m p ositi o ns wit h i n cr e a si n g C N W s c o nt e nt o v er t h e w h ol e 

t e m p er at ur e r a n g e i n v esti g at e d ( 2 5 t o 2 8 0 o C) . T h e st or a g e m o d ul us of t h e n a n o c o m p osit e 
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fil ms i n cr e a s e d t o r e a c h c a.  3 0 0 % of A g ar os e al o n e as t h e C N Ws c o nt e nt i n cr e a s e d t o 4 3  wt%. 

N a n ofill er s bl e n d e d wit h p ol y m er w as als o r e p ort e d t o i m pr o v e t h e st or a g e m o d ul us of t h e 

m atr i x at hi g h er t e m p er at ur es d u e t o t h eir hi g h er i nt erf a ci al s urf a c e ar e a, a n d s urf a c e 

i n d u c e d cr y st allis ati o n wit hi n t h e n a n o c o m p osit es  ( P et er ss o n, K vi e n, & O ks m a n, 2 0 0 7; Z a kir 

H oss ai n et al., 2 0 1 2) .  

T a n d elt a c ur v es of t h e A g ar os e- C N W fl e xi bl e fil ms ar e pr es e nt e d i n Fi g ur e 9 b. A g ar os e- 1 6 

C N W fil m r e v e al e d t h at t h e t a n d elt a p e a ks h a d s hift e d sli g htl y t o a hi g h er t e m p er at ur e r e gi o n 

( 2 6 8o C) as c o m p ar e d t o p ur e A g ar os e fil m ( 2 6 3 o C) , w hi c h i n di c at e d t h at t h e i n c or p or at e d 

C N Ws g o v er n e d t h e r e d u cti o n i n t h e s e g m e nt al m oti o ns of t h e A g ar os e m atri x i n t h e bl e n ds 

t hr o u g h C N W- A g ar os e i nt er a cti o ns ( P et er ss o n et al., 2 0 0 7). H o w e v er, 2 8 a n d 4 3 wt % a d diti o n 

of C N W s wit hi n t h e n a n o c o m p osit e fil ms r es ult e d i n a s hift  of t a n d elt a p e a k s t o l o w er 

t e mp er at ur e r e gi o n ( 2 5 7 o C a n d 2 1 2 o C, r e s p e cti v el y) . T his w as s u g g est e d t o b e d u e t o t h e 

t h er m al d e gr a d ati o n of c ott o n b a s e d a ci d h y dr ol ys e d C N W s w hi c h w as r e p ort e d t o b e 

i niti at e d at ar o u n d 2 0 0o C wit h m aj or d e c o m p ositi o n at 2 6 1 o C ( Z a kir H oss ai n et al., 2 0 1 2). A t 

hi g h er n a n ofill er l o a di n g it w a s a nti ci p at e d t h at t h e pr e s e n c e of a c o nsi d er a bl e a m o u nt of 

a g gr e g at e d C N W s ( as c o nfir m e d e arli er b y t h e w hit e d ots o bt ai n e d vi a p ol aris e d li g ht 

mi cr os c o p y i m a g e s ) w as  b eli e ve d  t o b e l o os el y b o u n d wit hi n t h e m atri x. T h es e p o orl y b o u n d 

a g gr e g at e d C N Ws w er e e x p e ct e d t o d e gr a d e aft er 2 0 0 o C as t h e y ar e n ot fir ml y pr ot e ct e d b y 

t h e m atri x t h us l e a di n g t o h e at i n d u c e d f ail ur e of t h e n a n o c o m p osit e fil ms, w hi c h w as als o 

o b v i o us fr o m t h e t a n d elt a c ur v e (fil m br o k e at ~ 2 1 2o C) of t h e A g ar os e- 4 3 C N W fil m. 

Fi g ur e 9 : a)  st or a g e m o d ul us c ur v es a n d b) t a n d elt a c ur v es of t hi n fil ms pr o d u c e d usi n g 

v ari o us c o m p osit es of A g ar os e a n d C N Ws. Fi v e r e pli c at es ( n = 5) of e a c h s p e ci m e n w er e t est e d 

a n d t h e m e a n ( ± S D) is pr es e nt e d.  
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S w elli n g ki n eti c s 

T h e s w elli n g c a p a cit y, i. e. p er c e nt a g e of w ei g ht c h a n g e d u e t o w at er a bs or pti o n, of c o ntr ol 

A g ar os e a n d A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms i n P B S m e di a at 3 7 o C wit h s w elli n g ti m e is 

pr e s e nt e d i n Fi g ur e 1 0 a .  T h e i n c or p or ati o n of C N Ws wit hi n t h e m atri x l e d t o a si g nifi c a nt 

d e c r e a se i n t h e s w elli n g c a p a cit y of t h e n a n o c o m p osit es s u g g e sti n g t h e pr es e n c e of a gr e at er 

d e gr e e of C N W- C N W i nt er a cti o n w hi c h w as b eli e v e d t o d e cr e a s e t h e h y dr o p hili cit y b y 

r ed u ci n g t h e w at er h ol di n g c a p a cit y ( W. W a n g, W a n g, K a n g, & W a n g, 2 0 1 1 ; Z a kir H oss ai n et 

al., 2 0 1 2). 

A s w elli n g ki n eti c s m o d el ( S c h ott’s s e c o n d or d er) w as als o i ntr o d u c e d ( E q u ati o n 3) ( S c h ott, 

1 9 9 2 ; Z a kir H oss ai n et al., 2 0 1 2) t o e v al u at e t h e t h e or eti c al s w elli n g c a p a cit y a n d i niti al 

s w elli n g r at e of t h e A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms ( W. W a n g et al., 2 0 1 1). 

)3.......(..........
11

t
Q
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t
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H er e, Q t ( g/ g) d e n ot es t h e s w elli n g c a p a cit y of t h e fil ms at ti m e t (s), Q ∞ ( g/ g) is t h e t h e or eti c al 

e q uili bri u m s w elli n g c a p a cit y a n d K i s ( g/ g) is t h e i niti al s w elli n g r at e c o nst a nt.  

A pl ot of t/ Qt a g ai nst t w as dr a w n usi n g t h e e x p eri m e nt al s w elli n g d at a of A g ar os e- C N W fil ms 

(s e e Fi g ur e 1 0 b) a n d t h e li n e ar tr e n d li n e o bt ai n e d f or t h es e e x p eri m e nt al v al u es s h o w e d hi g h 

r egr essi o n c o effi ci e nts ( > 0. 9 9), w hi c h j ustifi e d t h e us e of S c h ott’s s e c o n d - or d er s w elli n g 

ki n eti c s m o d el f or t h e s e n a n o c o m p osit e fil ms i n P B S m e di a ( W. W a n g et al., 2 0 1 1). T h e 

t h e or eti c al e q uili bri u m s w elli n g c a p a cit y (Q ∞ ) a n d t h e i niti al s w elli n g r at e c o nst a nt ( C. Li u et 

al.) w er e c al c ul at e d usi n g t h e li n e ar r e gr essi o n e q u ati o n:  Y = a + b X, ( w h er e, Y =t/ Qt, a = 1/ Ki s, 

b = 1/ Q ∞  a n d X =t) o bt ai n e d fr o m t h e li n e ar li n es a n d pl ott e d a g ai nst C N W s c o nt e nt i n t h e 

n a n o c o m p osit e fil ms i n Fi g ur e 1 0 c. T h e c al c ul at e d t h e or eti c al s w elli n g ki n eti c p ar a m et ers ( Q ∞ 

a n d K i s) of t h e n a n o c o m p osit e fil ms w er e f o u n d t o d e cr e as e wit h a d diti o n of C N W s c o nt e nt 

w hi c h s u g g est e d t h at t h e i n c or p or ati o n of C N Ws i nt o t h e m atri x pl a y e d a si g nifi c a nt i nfl u e n c e 

o n d e cr e asi n g s w elli n g r at e of t h e A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e fil ms. T h e v al u es of Q ∞ a n d 

K i s d e cr e as e d b y c a.  5 0 % of t h eir v al u es ( 2 8 0 g. g- 1 a n d 0. 6 g. g- 1.s- 1) as t h e a m o u nt of C N Ws 

r e a c h e d 4 3 wt %.   
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Fi g ur e 1 0 : a) S w elli n g ki n eti c c ur v es a n d b) C orr es p o n di n g pl ots of t/ Qt   a g ai n st t of t h e 

n a n o c o m p osit e fil ms pr o d u c e d usi n g v ari o us bl e n ds of A g ar os e a n d C N Ws. c) R el ati o ns hi p 

b et w e e n t h e s w elli n g r at e c o nst a nt a n d e q uili bri u m s w elli n g c a p a cit y wit h C N W s c o nt e nt i n 

P B S m e di a at 3 7 o C.  Fi v e r e pli c at es ( n = 5) of e a c h s p e ci m e n w er e us e d i n t h e s w elli n g 

e x p eri m e nt a n d t h e m e a n ( ± S D) is pr es e nt e d.  

M ost of t h e hi g hl y tr a ns p ar e nt p ol y m er n a n o c o m p osit es r e p ort e d i n t h e lit er at ur e w er e 

o bt ai n e d b y i n sit u p ol y m eris ati o n t e c h ni q u e a n d / or s urf a c e m o difi c ati o n of t h e 

n a n o p arti cl es ( Alt h u e s et al., 2 0 0 7 ; Bi n et al., 2 0 1 1 ; D a n g et al., 2 0 1 4 ; C. Li u et al., 2 0 1 7 ). I n 

t his st u d y, a hi g hl y tr a ns p ar e nt A g ar os e- C N W n a n o c o m p osit e w as a c hi e v e d, usi n g 

c o n v e nti o n al s ol uti o n c asti n g m et h o d a n d n o n-f u n cti o n alis e d n a n o p arti cl es, b e n efiti n g fr o m 

t w o c h ar a ct eristi cs of t h e n a n o c o m p osit e c o nstit u e nts; s ol- g el pr o p ert y of A g ar os e a n d 

s us p e nsi o n of t h e n o n- a g gl o m er at e d C N W s. It w as als o f o u n d t h at i n c or p or ati o n of C N Ws i nt o 

t h e A g ar os e m atri x pr o vi d e d si g nifi c a nt i n cr e a s es i n m e c h a ni c al, t h er m o m e c h a ni c al a n d 
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cr y st alli nit y a n d d e cr e a s e i n t h e s w elli n g c a p a cit y of t h e n a n o c o m p osit es w h e n c o m p ar e d t o 

c o ntr ol A g ar os e fil m s . T h es e m o difi e d c a p a biliti es off er m a n y p ot e nti al a p pli c ati o ns f or 

c ell ul os e b as e d c o m p osit e fil m s i n tiss u e e n gi n e eri n g, dr u g c o ati n g a n d e n c a ps ul ati o n. 

C o n cl u si o n s 

T his st u d y pr e s e nts a m or p h ol o gi c al, s urf a c e t o p o gr a p hi c al a n d fil m f or mi n g pr o p erti e s of 

fr e e z e- dri e d a n d a q u e o us s us p e n d e d C N Ws. T h e fr e e z e- dri e d C N Ws w er e s e e n t o a g gr e g at e 

i nt o fl a k e-li k e g e o m etri es wit h hi g h er s urf a c e r o u g h n ess ( Ra  ~ 7 5 n m) c o m p ar e d t o t h e w ell 

dis p ers e d n e e dl e-li k e a q u e o us C N Ws ( R a  ~ 1 1 n m). D u e t o hi g h er s urf a c e r o u g h n ess t h e fr e e z e-

dri e d C N Ws w er e f o u n d t o f o r m a w hit e, o p a q u e a n d brittl e fil m, w hil e t h e a q u e o us C N Ws 

fil m w as brittl e a n d tr a nsl u c e nt. H o w e v er, tr a ns p ar e nt a n d fl e xi bl e fil ms b as e d o n a r a n g e of 

A g ar os e- C N Ws n a n o c o m p osit e fil ms w er e pr e p ar e d i n t his st u d y. I n c or p or ati o n of n e v er-

dri e d C N Ws wit hi n t h e m atri x w as s e e n t o b e w ell dis p ers e d d es pit e s o m e li mit e d a g gr e g ati o n 

wit hi n  hi g h er C N Ws l o a d e d fil m ( 4 3 wt %), w hi c h pl a y e d a n i nfl u e nti al r ol e o n t h e s urf a c e 

r o u g h n ess ( Ra  b el o w 1 5 n m f or all n a n o c o m p osit e fil ms) a n d o pti c al tr a ns p ar e n c y pr o p erti e s 

of t h e n a n o c o m p osit e fil ms (tr a ns p ar e n c y m or e t h a n 8 4 %) . A n i n cr e as e i n cr y st alli nit y of 

n a n o c o m p osit e fil ms wit h C N W s c o nt e nt s u g g est e d t h at t h e C N Ws a ct e d as n u cl e ati n g sit es 

t o i n d u c e cr yst allis ati o n wit hi n t h e A g ar os e m atri x. T h e e n h a n c e d t e nsil e str e n gt h, m o d ul u s 

a n d st or a g e m o d ul us pr o p erti es of t h e n a n o c o m p osit e fil ms c o m p ar e d t o t h e c o ntr ol A g ar os e 

fil m c o nfir m e d t h e r ei nf or ci n g eff e ct of t h e n a n o w his k ers T h e i n c or p or ati o n of C N Ws als o h a d 

a si g nifi c a nt i nfl u e n c e o n c o ntr olli n g t h e s w elli n g pr o p erti es of A g ar os e- C N W bl e n d fil ms i n 

a q u e o us m e di a .  
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7 5 8 - 7 6 5.

At ef, M., R e z a ei, M., & B e hr o o z, R. ( 2 0 1 4). Pr e p ar ati o n a n d c h ar a ct eri z ati o n a g ar- b as e d 
n a n o c o m p osit e fil m r ei nf or c e d b y n a n o cr yst alli n e c ell ul os e. I nt er n ati o n al J o ur n al of 
Bi ol o gi c al M a cr o m ol e c ul es, 7 0( S u p pl e m e nt C), 5 3 7- 5 4 4.  
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A uli n, C., S al a z ar- Al v ar e z, G., & Li n dstr o m, T. ( 2 0 1 2). Hi g h str e n gt h, fl e xi bl e a n d tr a ns p ar e nt 
n a n ofi brill at e d c ell ul os e- n a n o cl a y bi o h y bri d fil ms wit h t u n a bl e o x y g e n a n d w at er v a p or 
p er m e a bilit y. N a n o s c al e, 4( 2 0), 6 6 2 2- 6 6 2 8.  

A w a d hi y a, A., T y e b, S., R at h or e, K., & V er m a, V. ( 2 0 1 7). A g ar o s e bi o pl asti c- b as e d dr u g d eli v er y 
s yst e m f or s ur gi c al a n d w o u n d dr es si n gs. E n gi n e eri n g i n Lif e S ci e n c es, 1 7( 2), 2 0 4- 2 1 4. 

Bi n, C., S u gi h ar a, O., Eli m, H. I., A ds c hiri, T., & K ai n o, T. ( 2 0 1 1). A n a p pr o a c h of hi g h r efr a cti v e i n d e x 
a n d hi g hl y tr a ns p ar e nt p ol y m er n a n o c o m p osit e f a bri c ati o n. 1 7t h Mi cr o o pi cs C o nf er e n c e 
( M O C) ( p p. 1- 2). 

B o uj e m a o ui, A., C o b o S a n c h e z, C., E n gstr ö m, J., Br u c e, C., F o g elstr ö m, L., C arl m ar k, A., & 
M al mstr ö m, E. ( 2 0 1 7). P ol y c a pr ol a ct o n e N a n o c o m p o sit es R ei nf or c e d wit h C ell ul os e 
N a n o cr yst als S urf a c e- M o difi e d vi a C o v al e nt Gr afti n g or P h ysis or pti o n: A C o m p ar ati v e St u d y. 
A C S A p pli e d M at eri al s & I nt erf a c es, 9( 4 0), 3 5 3 0 5- 3 5 3 1 8.  

C a m ar g o, P. H. C., S at y a n ar a y a n a, K. G., & W y p y c h, F. ( 2 0 0 9). N a n o c o m p osit es: s y nt h esis, str u ct ur e, 
pr o p erti es a n d n e w a p pli c ati o n o p p ort u niti es. M at eri als R es e ar c h, 1 2, 1- 3 9.  

C a o, Z., Gil b ert, R. J ., & H e, W. ( 2 0 0 9). Si m pl e A g ar o s e − C hit os a n G el C o m p osit e S yst e m f or E n h a n c e d 
N e ur o n al Gr o wt h i n T hr e e Di m e nsi o ns. Bi o m a cr o m ol e c ul es, 1 0( 1 0), 2 9 5 4- 2 9 5 9.  

C el e bi, H., & K urt, A. ( 2 0 1 5). Eff e cts of pr o c essi n g o n t h e pr o p erti es of c hit os a n/ c ell ul os e n a n o cr yst al 
fil ms. C ar b o h y dr at e P ol y m ers, 1 3 3( S u p pl e m e nt C), 2 8 4- 2 9 3.  

C h a u d h ar y, J. P., V a d o d ari y a, N., N at ar aj, S. K., & M e e n a, R. ( 2 0 1 5). C hit os a n- B a s e d A er o g el 
M e m br a n e f or R o b ust Oil- i n- W at er E m ulsi o n S e p ar ati o n. A C S A p pli e d M at eri als & I nt erf a c es, 
7( 4 4), 2 4 9 5 7- 2 4 9 6 2.  

C h e n g, Y., L u, C., Li n, Z., Li u, Y., G u a n, C., L u, H., & Y a n g, B. ( 2 0 0 8). Pr e p ar ati o n a n d pr o p erti es of 
tr a ns p ar e nt b ul k p ol y m er n a n o c o m p osit es wit h hi g h n a n o p h as e c o nt e nts. J o ur n al of 
M at eri al s C h e mistr y, 1 8( 3 4), 4 0 6 2- 4 0 6 8.  

C h o w d h ur y, R. A., P e n g, S. X., & Y o u n g bl o o d, J. ( 2 0 1 7). I m pr o v e d or d er p ar a m et er ( ali g n m e nt) 
d et er mi n ati o n i n c ell ul os e n a n o cr yst al ( C N C) fil ms b y a si m pl e o pti c al bir efri n g e n c e m et h o d. 
C ell ul os e, 2 4( 5), 1 9 5 7- 1 9 7 0.  

Ci piri a n o, B. H., K as hi w a gi, T., R a g h a v a n, S. R., Y a n g, Y., Gr ul k e, E. A., Y a m a m ot o, K., . . . D o u gl as, J. F. 
( 2 0 0 7). Eff e cts of as p e ct r ati o of M W N T o n t h e fl a m m a bilit y pr o p erti es of p ol y m er 
n a n o c o m p osit es. P ol y m er, 4 8( 2 0), 6 0 8 6- 6 0 9 6.  

C ort h ell, J. T. ( 2 0 1 4). C h a pt er 3 - A g ar o s e G el El e ctr o p h or esi s . I n B asi c M ol e c ul ar Pr ot o c ols i n 
N e ur os ci e n c e: Ti p s, Tri c ks, a n d Pitf alls  ( p p. 2 1- 2 5). S a n Di e g o: A c a d e mi c Pr es s 

D a n g, A., Oj h a, S., H ui, C. M., M a h o n e y, C., M at yj as z e ws ki, K., & B o c kst all er, M. R. ( 2 0 1 4). Hi g h-
Tr a ns p ar e n c y P ol y m er N a n o c o m p osit es E n a bl e d b y P ol y m er- Gr aft M o difi c ati o n of P arti cl e 
Fill ers. L a n g m uir, 3 0( 4 8), 1 4 4 3 4- 1 4 4 4 2.  

E hl ert, S., St e g el m ei er, C., Pir n er, D., & F örst er, S. ( 2 0 1 5). A G e n er al R o ut e t o O pti c all y Tr a ns p ar e nt 
Hi g hl y Fill e d P ol y m er N a n o c o m p osit es. M a cr o m ol e c ul es, 4 8( 1 5), 5 3 2 3- 5 3 2 7. 

G a dj a ns ki, I., Y o d m u a n g, S., S pill er, K., B h u mir at a n a, S., & V u nj a k- N o v a k o vi c, G. ( 2 0 1 3). 

S u p pl e m e nt ati o n of E x o g e n o us A d e n o si n e 5 ′ - Tri p h o s p h at e E n h a n c es M e c h a ni c al 
Pr o p erti es of 3 D C ell – A g ar o s e C o nstr u cts f or C artil a g e Tiss u e E n gi n e eri n g. Ti ss u e E n gi n e eri n g 
P art A, 1 9( 1 9- 2 0), 2 1 8 8- 2 2 0 0.  

G e or g e, J., & S a b a p at hi, S. N. ( 2 0 1 5). C ell ul os e n a n o cr yst als: s y nt h e sis, f u n cti o n al pr o p erti es, a n d 
a p pli c ati o ns. N a n ot e c h n ol o g y, S ci e n c e a n d A p pli c ati o ns, 8, 4 5- 5 4.  

H as s a n a b a di, H. M., & R o dri g u e, D. ( 2 0 1 4). Eff e ct of P arti cl e Si z e a n d S h a p e o n t h e R ei nf or ci n g 
Effi ci e n c y of N a n o p arti cl es i n P ol y m er N a n o c o m p osit es. M a cr o m ol e c ul ar M at eri als a n d 
E n gi n e eri n g, 2 9 9( 1 0), 1 2 2 0- 1 2 3 1.  

H e at h, L., & T hi el e m a ns, W. ( 2 0 1 0). C ell ul os e n a n o w his k er a er o g els. Gr e e n C h e mistr y, 1 2( 8), 1 4 4 8-
1 4 5 3. 

H o ss ai n, K. M. Z., A h m e d, I., P ars o ns, A. J., S c ot c hf or d, C. A., W al k er, G. S., T hi el e m a ns, W., & R u d d, 
C. D. ( 2 0 1 2). P h ysi c o- c h e mi c al a n d m e c h a ni c al pr o p erti es of n a n o c o m p osit es pr e p ar e d usi n g
c ell ul os e n a n o w his k ers a n d p ol y(l a cti c a ci d). J o ur n al of M at eri als S ci e n c e, 4 7( 6), 2 6 7 5- 2 6 8 6.
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H o ss ai n, K. M. Z., H as a n, M. S., B o y d, D., R u d d, C. D., A h m e d, I., & T hi el e m a ns, W. ( 2 0 1 4). Eff e ct of 
C ell ul os e N a n o w his k ers o n S urf a c e M or p h ol o g y, M e c h a ni c al Pr o p erti es, a n d C ell A d h esi o n 
of M elt- Dr a w n P ol yl a cti c A ci d Fi b ers. Bi o m a cr o m ol e c ul es, 1 5( 4), 1 4 9 8- 1 5 0 6.  

I w a m ot o, S., K ai, W., Is o g ai, A., & I w at a, T. ( 2 0 0 9). El asti c M o d ul us of Si n gl e C ell ul os e Mi cr ofi brils 
fr o m T u ni c at e M e as ur e d b y At o mi c F or c e Mi cr o s c o p y. Bi o m a cr o m ol e c ul es, 1 0( 9), 2 5 7 1-
2 5 7 6.  

J or d a n, J., J a c o b, K. I., T a n n e n b a u m, R., S h ar af, M. A., & J asi u k, I. ( 2 0 0 5). E x p eri m e nt al tr e n d s i n 
p ol y m er n a n o c o m p osit es — a r e vi e w. M at eri al s S ci e n c e a n d E n gi n e eri n g: A, 3 9 3( 1), 1- 1 1.  

K ar g ar z a d e h, H., M ari a n o, M., H u a n g, J., Li n, N., A h m a d, I., D ufr es n e, A., & T h o m as, S. ( 2 0 1 7). R e c e nt 
d e v el o p m e nt s o n n a n o c ell ul os e r ei nf or c e d p ol y m er n a n o c o m p osit es: A r e vi e w. P ol y m er, 
1 3 2, 3 6 8- 3 9 3.  

K h alil, R., H o m a ei g o h ar, S., H ä u ßl er, D., & El b a hri, M. ( 2 0 1 6). A s h a p e t ail or e d g ol d- c o n d u cti v e 
p ol y m er n a n o c o m p osit e a s a tr a ns p ar e nt el e ctr o d e wit h e xtr a or di n ar y i ns e nsiti vit y t o 
v ol atil e or g a ni c c o m p o u n d s ( V O Cs). S ci e ntifi c R e p orts, 6, 3 3 8 9 5.  

K h os h k a v a, V., & K a m al, M. R. ( 2 0 1 4). Eff e ct of dr yi n g c o n diti o ns o n c ell ul os e n a n o cr yst al ( C N C) 
a g gl o m er at e p or o sit y a n d dis p ersi bilit y i n p ol y m er n a n o c o m p osit es. P o w d er T e c h n ol o g y, 
2 6 1( S u p pl e m e nt C), 2 8 8- 2 9 8.  

L a b et, M., & T hi el e m a ns, W. ( 2 0 1 1). I m pr o vi n g t h e r e pr o d u ci bilit y of c h e mi c al r e a cti o ns o n t h e 
s urf a c e of c ell ul os e n a n o cr yst als: R O P of ε - c a pr ol a ct o n e as a c as e st u d y. C ell ul os e, 1 8( 3), 
6 0 7- 6 1 7.

L e e, K.- Y., & Bis m ar c k, A. ( 2 0 1 2). S us c e pti bilit y of n e v er- dri e d a n d fr e e z e- dri e d b a ct eri al c ell ul os e 
t o w ar ds est erifi c ati o n wit h or g a ni c a ci d. C ell ul os e, 1 9( 3), 8 9 1- 9 0 0.  

L e e, S. G., L e e, J. S., H a, J.- W., P ar k, I. J., L e e, S.- B., & L e e, J. D. ( 2 0 0 9). Eff e ct of cr yst alli nit y o n s urf a c e 
m or p h ol o g y a n d li g ht tr a n s mitt a n c e of p ol y( vi n yli d e n e fl u ori d e- c o - h e x afl u or o pr o p yl e n e) 
t hi n fil m. J o ur n al of A p pli e d P ol y m er S ci e n c e, 1 1 4( 5), 3 3 3 1- 3 3 3 7.  

L e e, W. J., Cl a n c y, A. J., K o ntt uri, E., Bis m ar c k, A., & S h aff er, M. S. P. ( 2 0 1 6). Str o n g a n d Stiff: Hi g h-
P erf or m a n c e C ell ul os e N a n o cr yst al/ P ol y( vi n yl al c o h ol) C o m p osit e Fi b ers. A C S A p pli e d 
M at eri al s & I nt erf a c es, 8( 4 6), 3 1 5 0 0- 3 1 5 0 4.  

Li, Q., Z h o u, J., & Z h a n g, L. ( 2 0 0 9). Str u ct ur e a n d pr o p erti es of t h e n a n o c o m p osit e fil ms of c hit os a n 
r ei nf or c e d wit h c ell ul o s e w his k ers. J o ur n al of P ol y m er S ci e n c e P art B: P ol y m er P h ysi cs, 
4 7( 1 1), 1 0 6 9- 1 0 7 7.  

Li, Y.- Q., F u, S.- Y., Y a n g, Y., & M ai, Y.- W. ( 2 0 0 8). F a cil e S y nt h esis of Hi g hl y Tr a ns p ar e nt P ol y m er 
N a n o c o m p osit es b y I ntr o d u cti o n of C or e – S h ell Str u ct ur e d N a n o p arti cl es. C h e mistr y of 
M at eri al s, 2 0( 8), 2 6 3 7- 2 6 4 3.  

Li u, C., Li, Z., H aj a g o s, T. J., Kis h p a u g h, D., C h e n, D. Y., & P ei, Q. ( 2 0 1 7). Tr a ns p ar e nt Ultr a- Hi g h-
L o a di n g Q u a nt u m D ot/ P ol y m er N a n o c o m p osit e M o n olit h f or G a m m a S ci ntill ati o n. A C S 
N a n o, 1 1( 6), 6 4 2 2- 6 4 3 0.  

Li u, D., P o urr a hi mi, A. M., Olss o n, R. T., H e d e n q vist, M. S., & G e d d e, U. W. ( 2 0 1 5). I nfl u e n c e of 
n a n o p arti cl e s urf a c e tr e at m e nt o n p arti cl e dis p ersi o n a n d i nt erf a ci al a d h esi o n i n l o w- d e nsit y 
p ol y et h yl e n e/ al u mi ni u m o xi d e n a n o c o m p osit es. E ur o p e a n P ol y m er J o ur n al, 6 6( S u p pl e m e nt 
C), 6 7- 7 7.  

Li u, D. Y., Y u a n, X. W., B h att a c h ar y y a, D., & E ast e al, A. J. ( 2 0 1 0). C h ar a ct eris ati o n of s ol uti o n c a st 
c ell ul os e n a n ofi br e - R ei nf or c e d p ol y(l a cti c a ci d). E x pr ess P ol y m er L ett ers 4( 1), 2 6- 3 1.  

Li u, Y., S u n, D., As k ari, S., P at el, J., M a ci a s- M o nt er o, M., Mitr a, S., . . . M a g uir e, P. ( 2 0 1 5). E n h a n c e d 
Dis p ersi o n of Ti O 2 N a n o p arti cl es i n a Ti O 2/ P E D O T: P S S H y bri d N a n o c o m p osit e vi a Pl as m a-
Li q ui d I nt er a cti o ns. S ci e ntifi c R e p orts, 5, 1 5 7 6 5.  

M e di n a- Es q ui v el, R., Fr eil e- P el e gri n, Y., Q ui nt a n a- O w e n, P., Y á ñ e z- Li m ó n, J. M., & Al v ar a d o- Gil, J. J. 
( 2 0 0 8). M e as ur e m e nt of t h e S ol– G el Tr a nsiti o n T e m p er at ur e i n A g ar. I nt er n ati o n al J o ur n al of 
T h er m o p h ysi cs, 2 9( 6), 2 0 3 6.  

M o o n, R. J., M arti ni, A., N air n, J., Si m o ns e n, J., & Y o u n g bl o o d, J. ( 2 0 1 1). C ell ul o s e n a n o m at eri als 
r e vi e w: str u ct ur e, pr o p erti es a n d n a n o c o m p osit es. C h e m S o c R e v, 4 0( 7), 3 9 4 1- 3 9 9 4. 
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M ü ll er, K., B u g ni c o urt, E., L at orr e, M., J or d a, M., E c h e g o y e n S a n z, Y., L a g ar o n, J. M., . . . S c h mi d, M. 
( 2 0 1 7). R e vi e w o n t h e Pr o c essi n g a n d Pr o p erti es of P ol y m er N a n o c o m p osit es a n d 
N a n o c o ati n gs a n d T h eir A p pli c ati o ns i n t h e P a c k a gi n g, A ut o m oti v e a n d S ol ar E n er g y Fi el ds. 
N a n o m at eri als, 7( 4), 7 4.  

N o gi, M., I w a m ot o, S., N a k a g ait o, A. N., & Y a n o, H. ( 2 0 0 9). O pti c all y Tr a ns p ar e nt N a n ofi b er P a p er. 
A d v a n c e d M at eri al s, 2 1( 1 6), 1 5 9 5- 1 5 9 8.  

O u n, A. A., & R hi m, J.- W. ( 2 0 1 5). Eff e ct of p ost-tr e at m e nts a n d c o n c e ntr ati o n of c ott o n li nt er 
c ell ul os e n a n o cr yst als o n t h e pr o p erti es of a g ar- b as e d n a n o c o m p o sit e fil ms. C ar b o h y dr at e 
P ol y m ers, 1 3 4( S u p pl e m e nt C), 2 0- 2 9.  

P a n d e y, N., S h u kl a, S. K., & Si n g h, N. B. ( 2 0 1 7). W at er p urifi c ati o n b y p ol y m er n a n o c o m p osit es: a n 
o v er vi e w. N a n o c o m p osit es, 3( 2), 4 7- 6 6. 

P ar k er, R. M., Fr k a- P et esi c, B., G ui d etti, G., K a mit a, G., C o ns a ni, G., A b ell, C., & Vi g n oli ni, S. ( 2 0 1 6). 
Hi er ar c hi c al S elf- Ass e m bl y of C ell ul os e N a n o cr yst als i n a C o nfi n e d G e o m etr y. A C S N a n o, 
1 0( 9), 8 4 4 3- 8 4 4 9.  

P et erss o n, L., K vi e n, I., & O ks m a n, K. ( 2 0 0 7). Str u ct ur e a n d t h er m al pr o p erti es of p ol y(l a cti c 
a ci d)/ c ell ul os e w his k ers n a n o c o m p osit e m at eri als. C o m p osit es S ci e n c e a n d T e c h n ol o g y, 
6 7( 1 1- 1 2), 2 5 3 5- 2 5 4 4.  

Qi a n g, X., C h u nf a n g, Z., Ji a n Z u n, Y., & Y u a n, C. S. ( 2 0 0 4). T h e eff e cts of p ol y m er- n a n ofill er 
i nt er a cti o ns o n t h e d y n a mi c al m e c h a ni c al pr o p erti es of P M M A/ C a C O 3 c o m p o sit es pr e p ar e d 
b y mi cr o e m ul si o n t e m pl at e. J o ur n al of A p pli e d P ol y m er S ci e n c e, 9 1( 5), 2 7 3 9- 2 7 4 9.  

R a h m a n, I. A., V ej a y a k u m ar a n, P., Si p a ut, C. S., Is m ail, J., & C h e e, C. K. ( 2 0 0 8). Eff e ct of t h e dr yi n g 
t e c h ni q u es o n t h e m or p h ol o g y of sili c a n a n o p arti cl es s y nt h esi z e d vi a s ol – g el pr o c ess. 
C er a mi cs I nt er n ati o n al, 3 4( 8), 2 0 5 9- 2 0 6 6.  

Ri g gs, B. C., A dir e d d y, S., R e h m, C. H., P uli, V. S., El u p ul a, R., & C hri s e y, D. B. ( 2 0 1 5). P ol y m er 
N a n o c o m p osit es f or E n er g y St or a g e A p pli c ati o ns. M at eri al s T o d a y: Pr o c e e di n g s, 2( 6), 3 8 5 3-
3 8 6 3.  

R usli, R., & Ei c h h or n, S. J. ( 2 0 0 8). D et er mi n ati o n of t h e stiff n ess of c ell ul os e n a n o w his k ers a n d t h e 
fi b er- m atri x i nt erf a c e i n a n a n o c o m p osit e usi n g R a m a n s p e ctr os c o p y. A p pli e d P h ysi cs 
L ett ers, 9 3( 3), 0 3 3 1 1 1- 0 3 3 1 1 3.  

S a h o o, N. G., R a n a, S., C h o, J. W., Li, L., & C h a n, S. H. ( 2 0 1 0). P ol y m er n a n o c o m p osit es b as e d o n 
f u n cti o n ali z e d c ar b o n n a n ot u b es. Pr o gr ess i n P ol y m er S ci e n c e, 3 5( 7), 8 3 7- 8 6 7.  

S a nt a m ari a- E c h art, A., U g art e, L., G o n z al e z, K., M arti n, L., Ir ust a, L., G o n z al e z, A., . . . E c ei z a, A. 
( 2 0 1 7). T h e r ol e of c ell ul os e n a n o cr yst als i n c or p or ati o n r o ut e i n w at er b or n e p ol y ur et h a n e 
f or pr e p ar ati o n of el e ctr o s p u n n a n o c o m p osit es m at s. C ar b o h y dr at e P ol y m ers, 
1 6 6( S u p pl e m e nt C), 1 4 6- 1 5 5.  

S c h ott, H. ( 1 9 9 2). S w elli n g ki n eti cs of p ol y m ers. J o ur n al of M a cr o m ol e c ul ar S ci e n c e, P art B, 3 1( 1), 1-
9.  

S e g al S., C. J. J., M arti n A. E., C o nr a d C. M. . ( 1 9 5 9). A n e m piri c al m et h o d of esti m ati n g t h e d e gr e e of 
cr yst alli nit y of n ati v e c ell ul o s e usi n g t h e X-r a y diffr a ct o m et er. T e xtil e R es e ar c h J o ur n al, 2 9, 
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