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 چکیده

باشد. یها مکیوتیبیت مصرف آنتعلدر انسان به ییاومت داروقم جادیا ست،یزطیمح یآلودگ نهیدر زم ریرو به رشد چند دهه اخ یهایاز نگران

)نمونه  یکهای آبی و بیولوژینمونه از تتراسایکلینبیوتیک اکسیمولکولی جهت حذف آنتیپلیمر قالب ذرات  سنتز ژوهشن پیا مهدف از انجا

و مقدار ذرات پلیمر قالب  دقیقه( 5-121) ، زمان تماس(2-11) محلول pHثیر عوامل محیطی نظیر أت .باشدمی غیرکووالانسی( به روش شیر

مورد بررسی قرار گرفت. ذرات پلیمری سنتز شده با استفاده از میکروسکوپ  سازی شرایط حذفدر بهینه گرم بر لیتر(1/1 -1)مولکولی 

نتایج نشان داد که راندمان حذف در شرایط خنثی حداکثر بوده و با افزایش الکترونی روبشی و جذب و واجذب گاز نیتروژن شناسایی شدند. 

دقیقه و حداکثر ظرفیت  61، زمان pH =5/6در تتراسایکلین اکسیف حذبهترین شرایط یابد. راندمان حذف نیز افزایش می پلیمریمقدار ذرات 

عملکرد  از نمونه شیر مورد ارزیابی قرار گرفت.تتراسایکلین اکسیکارایی پلیمر سنتز شده در حذف  تعیین شد. گرم برگرممیلی 281جذب 

 یایثر بقاؤبه کاهش م توانندیها منوع جاذب نینشان داد که ا یشده از دامدار هیته ریش یهادر نمونه بیوتیکآنتیدر حذف  یمریذرات پل

 کمک کنند. یلبن یهادر نمونه ییدارو یهایآلودگ

 ولی، حذف، اکسی تتراسایکلین، شیرپلیمر قالب مولک کلیدی: هایواژه
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 مقدمه

های نوین دامپروری و افزایش با گستتتترش روش

ماری خداد بی مال ر  ،هاها در پرورش متراکم داماحت

 ،برای رشتتتد و نمو مطلوب هابیوتیکآنتی از استتتتفاده

 در عیموض و سیستمیک هایبیماری و پستان ورم کنترل

رعایت زمان منع مصرف و  عدم. است گشته رایج هادام

ضور  سبب ح شده،  صیه  صرف بیش از میزان تو نیز م

ه ویژباقیمانده دارویی در مواد غذایی با منشتتتأ دامی و به

ترکیبات دارویی مستتبب آلودگی از میان  .گرددمی شتتیر

ست، آنتی شکیها بهبیوتیکمحیط زی صارف پز و  دلیل م

 ,.Jeong et al)ای دارند دامپزشتتتکی بالا، جایگاه ویژه

ثال یبرا (.2010 تام یهاهگرو به وانتیم م تالاک ، هاب

نامنیکلیتتراستتت ها،یها، ستتتولفو هایکوزینوگلیآم د  و د

 ,.Koenendierick et al) اشتتتاره داشتتتت دهایماکرول

1995; Zarangush and Mahdavi, 2017). 

ز ج (1با ساختار ترسیم شده در شکل ) -ها تتراسایکلین

 51بیوتیکی هستتند که از حدود های آنتیترین گروهمهم

ار ای مورد استفاده قرسال قبل تا امروز به شکل گسترده

اشته و دباکتریواستاتیک ها، اثر بیوتیکاین آنتی. اندگرفته

ستردهبه ستان گاو به طور گ ای برای درمان بیماری ورم پ

شتتکل خوراکی و با مقادیر کمتر از دوز درمانی استتتفاده 

که میزان صتتورتی . در(Nasseh et al., 2016) شتتوندمی

های دامی بیش از ها در فرآوردهتتراستتتایکلین ماندهباقی

شد، سیب حد تحمل با ویژه در بیماران، های جدی را بهآ

سال به دنبال خواهد  12جنین نوزادان و کودکان کمتر از 

ساس، پایش باقیمانده شت. براین ا سایکلین دا ها در تترا

پذیر های آستتتیبشتتتیر که اغلب مورد مصتتترف گروه

شمی ستد، از اهمیت ویژهبا  Huang et) ای برخوردار ا

al., 2011.)

 

 
 هانیکلیتتراسا عمومیساختار  -(1شکل )

 

ستم کارامد برای حذف این رو، از این سی نیاز به یک 

ی فرایندها. شتتتودمی ساترکیبات از محیط آبی احستتت

 فحذ و تجزیه به قادر بلافاضتت و آب تصتتفیه ارفمتع

(. Elmolla and Chaudhuri, 2011) ن ترکیبات نیستندای

چون جذب با کربن فعال، های مختلفی همروشتاکنون 

 کی بیولوژیهاهوا، روش با سازیعریان معکوس، زماس

 رای نظییندهای اکستتیداستتیون پیشتترفتهآفرچنین و هم

(، Mahvi and Maleki, 2010)فتوستتونواکستتیداستتیون 

تابش امواج  ،(Bautitz and Nogueira, 2007) فتوفنتون

صوت تابش  ،(;Mahvi, 2009 Mahvi et al., 2009) فرا
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 Maleki et al., 2009; Dobaradran et) پرتوفرابنفش

al., 2010)، زنیازن (Khan et al., 2010برای ،) حذف 

ازجمله استتتت.  هگردید فادهتاستتت دارویی ترکیبات این

ها جذب ترین این روشصتتترفهبه ترین و مقرونستتتاده

ی اهای اخیر کاربردهای گستردهسطحی است که در سال

ها های صتتنعتی از آب و پستتاباز آن در حذف آلودگی

 ;Shirgholami et al., 2017) گزارش شتتتده استتتت

Esfandiyari et al., 2017 .) فرآیند جذب به جهت انواع

به بازیافت جذاب  ند  نظر مواد جدید موجود برای فرآی

 کی طراحی و نتزساغلب پژوهشگران به دنبال  .رسدمی

توانایی  نداشتتت بر علاوه که باشتتندمی مناستتب جاذب

 در و تهداش بالایی بجذ ظرفیت مذکور، ترکیبات بذج

 دنباشتت پایدار کافی به اندازه استتیدی و بازی هایمحیط

(Chi et al., 2012)های . امروزه نستتتل جدید جاذب

 ینهزم در فردی هکه دارای خصوصیات منحصر ب پلیمری

 رارق محققین تفادهد استتتمور باشتتتند،می ترکیبات جذب

ته ندگرف های پلیمری این نوع جاذب صخوا جمله از. ا

 ،لابا بستتیار جذب ظرفیت گزینشتتی، جذب به توانمی

شویژه  سطح  یمکانیک و حرارتی یمیایی،زیاد، پایداری 

نایی و بالا یای توا جدد اح یت چنینهم و جاذب م  قابل

های . پلیمرنمود اشتتاره نفتی و آبی ایهمحیط در کاربرد

یت حاوی ستتتتا لب مولکولی، ذرات پلیمری  های قا

 ، که درباشندشناسایی انتخابی نسب به مولکول الگو می

 دهه اخیر مورد توجه پژوهشتتتگران قرار گرفته استتتت

(Shojaei et al., 2016)زنی،. در طی فرآینتتد قتتالتتب 

صی صورتبه مولکول الگو صا صادفی و غیراخت  در ت

 دام به خود به مربوط مولکولی قالب پلیمر پلیمری شبکه

 قرار پلیمری شبکه در ویژه صورتبه اًدقیق بلکه ،نیفتاده

ساز هشد منجاا یهاشتلا .گیردمی  شناساییو  یدر جدا

 دهوتتتب دهسترتتتگ ربسیا کتتتبیوتی یتتتنتآ مختلف اعنوا

از  دهتفاتتتسا اتتتب یقالب مولکول مریپل یک نوع . تتتتسا

 یجداستتتازاز آن برای  وشتتتده  سنتز تعلیقی یهاروش

 روش از دهتفاتتتتسا با لتتتتمفنیکاکلر کتتتتبیوتی یتتتتنتآ

 وتتمیگو  یرتتش یاتتههتتنمون از دتجام زاتف اجتخرتسا

شد ) ستفاده   سیلینپنی بیوتیکآنتی. (Shi et al., 2007ا

 سیتساتح اتب یقالب مولکول یمرهایپلبا استفاده از  نیز

 یهالمحلواز فاز جامد  استخراج طی فرآیند بالا رسیاتب

 هاییرفاکتو ثیرأت محققین نتتتتی. احذف شد یرتتتتتخمی

در  دهستفاا ردوتتتتتتم لمحلو عنوو  سیدیتها نچوهم

ل یشستشو بیتتبر بتتازده کتتار ارز مرهتتایپ  کردنتتد یا

(Javanbakht et al., 2012) . 

روش  یکلینتساتتر اییتشناس ایبر محققیناز  هیوگر

تجدی تب یدت تپای رت تئارا یقالب مولکول مریپل هت  هت

 عوتتتناز  نوتتتمآز نتتتیشده در ا هیته مری. پلدتتتتتتندنمو

. یددگر سنتز سوبدهیروش ر برپایهو  فیلرودتتتتتتهی

 بذتج انمیزو  ژیفولورمو رتب ثرؤتم لتماعوچنین هم

 ننشاها آن نتایج. گرفت اررتق یتسربر ردوتم مرهایپل

بر  یکلینتساتتر بجذ انمیز ،(1/5) هتبهین pHدر هتکداد 

 جهو در غلظت یشازتتتفا اتتتبروی پلیمرهای سنتز شده 

 (.Dai et al., 2014) ابدیمی یشافزا ارتحر

هش در  پژو ین  مرا ی ل پ لی  یذرات  کو ل مو قتتالتتب 

سایکلین تترابیوتیک اکسیپذیر جهت حذف آنتیگزینش

شیر سیون تودهبه از  ست ایروش پلیمریزا شده ا . سنتز 

برای تهیه پلیمر قالب مولکولی، پلیمریزاسیون در حضور 

جام میلمولکول ا یل  ،شتتتودگو ان با منومر تشتتتک که 

از طریق انحلال الگو مولکول دهد. ستتتپس کمپلکس می

داخل اختصتتاصتتی یک حفره  نتیجه ، درشتتودحذف می

توانایی پیونددهی شتتود که ستتاختار پلیمر تشتتکیل می
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با م ت دارد.ولکول الگو را اختصتتتاصتتتی  مه  ثیر أدر ادا

محلول، میزان ذرات  pHپتتارامترهتتای محیطی نظیر 

به ندمان حذف  روش پلیمری و مدت زمان تماس بر را

سخ بهینه ستین مرتبه نیز سطح پا سازی گردید. برای نخ

بقایای اکستتتی تتراستتتایکلین در محلول به کمک یک 

گیری دازهانحسگر الکتروشیمیایی اختصاصی شناسایی و 

 شده است.

 

 هامواد و روش
 زاتیتجهو مصرفی  مواد -

 لینتتراستتتایکبیوتیک اکستتتی در این تحقیق از آنتی

(Sigma Aldrich, USA) عنوان قالب برای ستتتاخت به

متتتاکریلات دیگلیکول، اتیلنپلیمر قتتالتتب مولکولی

(Merck, Germany )کهبه مل شتتتب عا نده،  عنوان  کن

عنوان مونومر و به (Merck, Germany)متاکریلیک اسید 

یب هم یل -2زوبیسآ 2-2چنین از ترک یلمت  پروپیونیتر

(Sigma Aldrich, USA )ستفادهبه ه شد عنوان آغازگر ا

های محلول . در تمام مراحل آزمایش برای تهیهاستتتت

ستف ستفاده اده از آب دومورد ا هت . جگردید بار تقطیر ا

عنوان الکترولیت حامل، به  pH= 1/9فستتتفات  تهیه بافر

سفریک سید از ف سید  مولار و 1/1 ا  1/2 سدیم هیدروک

ستفادهمولار  صله پس  های تهیهشد. محلول ا شده بلافا

 گرفتند. از تهیه مورد استفاده قرار

ررسی بو در محلول تتراسایکلین اکسی ماندهباقی غلظت

های حذف مولکولکارایی پلیمرهای قالب مولکولی در 

 از دستتتتتتتگتتاهبتتا استتتتتتتفتتاده  بتتیتتوتتتیتتکآنتتتتتی

یو پتتتانستتت نواستتتتتتات/ لوا   M101استتتتتتات متتدلگتتا

(AUTOLAB, Netherland )ندازه شتتتد. برای  گیریا

سازی  سیجدا سایکلین اک لی از مولکو از پلیمر قالبتترا

 (Binder, Germany)ستتوکستتله  مجموعه دستتتگاهی

 استفاده شد.

یهبرای  لب پلیمرذرات  ته لیتر میلی 3/1 ،مولکولی قا

یک تاکریل ید، م  6 خشتتتک وکلروفرملیتر میلی 35استتت

 15مدت عنوان آنالیت بهبهتتراستتایکلین اکستتی گرممیلی

قرار داده شتتدند، ستتپس  لیترمیلی 111دقیقه داخل بالن 

 ان شتتتبکهعنوکریلات بهمتادیگلیکولاتیلن لیترمیلی 21

ضافه  تمدبه نیتروژناز حامل گردید و جریان گ کننده ا

منظور حذف گاز اکستتتیژن از درون مخلوط دقیقه به 21

گردید. واکنش  آغازگر اضتتتافه گرم 22/1دمیده شتتتد. 

مام آب مای پلیمریزاستتتیون در ح جه  65 گرم در د در

نمایی از فرآیند  ساعت انجام شد. 24مدت بهگراد سانتی

در شکل  تتراسایکلینتشکیل پلیمر قالب مولکولی اکسی

ست. (2) شده ا شان داده  پلیمر  ،پس از اتمام این زمان ن

پلیمر  پس از آن،گردید.  شتتتده از بالن خارج تشتتتکیل

صل شده باساعت  24مدت به حا  در آون از پیش گرم 

سانتی 111دمای  شک هقرار گرفت گراددرجه  . دوش تا خ

هاون شتتتده،  پلیمر خشتتتک یک  گاهی در  مایشتتت آز

(Porcelain Mortar) و در  درآورده شدهپودر  صورتبه

سله  منتقل  ساعت 48مدت حلال متانول به حاویسوک

از امل طور کبهتتراسایکلین اکسی هایمولکول گردیده تا

روند استتتخراج مولکول  .ستتاختار پلیمری خارج گردد

از ستتتاختار پلیمری براستتتاس تتراستتتایکلین اکستتتی

شیمیایی بر روی محلگیریاندازه ی خروج ولهای الکترو

ذرات پلیمری حاصتتل، که  از ستتوکستتله کنترل گردید.

ند، در باشتتمیتتراستتایکلین اکستتیپلیمر قالب مولکولی 

 منظور جذب مورد استتتفاده قرار گرفتند.مراحل بعدی به
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هیه تتتراستتایکلین اکستتیذرات پلیمری مشتتابه در غیاب 

 (.پلیمرهای بدون قالب مولکولیگردید )

 

 

 

 
 شماتیک تهیه پلیمر قالب مولکولی اکسی تتراسایکلین (2)شکل 

 

  بیوتیک آنتی محلول تهیه روش -

یک محلول آنتی تتراستتتایکلین، در آب اکستتتی بیوت

شتتتد. جهت انحلال بیشتتتتر  ستتتاخته دیونیزه شتتتده

رای استتتفاده گردید. ب عنوان حلالبیوتیک، متانول بهآنتی

صی از آنتی شخ  لیترمیلی 11بیوتیک در این کار، مقدار م

ه یون ب محلول متانول حل گردیده و ستتپس با آب بدون

نده شتتتد.  لیترمیلی 1111 حجم با محلولرستتتا هایی 

سیهای مختلف از غلظت سایکلین اک سازی با رقیقتترا

 صورت روزانه تهیه گردید.لول مادر و بهمناسب از مح

 

 

 تتراسایکلیناکسی سازی شرایط حذفبهینه -

تمتتاس پلیمر قتتالتتب مولکولی  عواملی نظیر زمتتان

نوان جتتاذببتته لیتته  pH، ع لظتتت او غ لول،  ح م

، میزان جاذب مورد استفاده بر راندمان تتراسایکلیناکسی

، باشد. در این پژوهشمؤثر میتتراسایکلین اکسیجذب 

ماس، تأثبررستتتی  منظوربه مان ت های ز پارامتر  pHیر 

یه  ظت اول فاده و غل جاذب مورد استتتت قدار  محلول، م

سی سایکلین اک سیبر میزان جذب تترا سایکاک بر لین تترا

جاذب و هم نهروی  حذف چنین بهی ستتتازی شتتترایط 

زار افاز روش سطح پاسخ و نرم شیراز تتراسایکلین اکسی

( استفاده Design-Expert version 7.0.1طراحی آزمون )
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سخ  سطح پا شیوه آماری  ز گروهی ا یرندهبرگ درگردید. 

های آماری و ریاضتتی استتت که امکان رستتیدن به شتتیوه

د. ورآهای پیچیده را فراهم میشتترایط بهینه در ستتیستتتم

برای مطالعه از طرح آماری مرکب استتتتفاده گردید، این 

ی از مدل مخلوط درجه دوم و مدل فرآوری مدل ترکیب

باشتتد. ستترانجام توستتط این کنش درجه دوم می با برهم

گیری های اندازهشتتتیوه آماری برای هر پاستتتخ )ویژگی

چنین شتتده( یک معادله درجه دوم محاستتبه شتتد و هم

 سازی نیز صورت گرفت.بهینه

 
 یو دامنه مورد بررس رهایمتغ -(1جدول )

 

ها آنمطالعه  های موردمتغیرها و بازه (1)در جدول 

طرح آماری آزمون بر اساس روش  21آورده شده است. 

 یینتعهای شتتتده در بازه های یادو معرفی متغیرمرکب 

شد. آزمون ،افزارنرمشده به  شده با های طراحیطراحی 

استتتت.  شتتتده دادهنشتتتان  (2)افزار در جدول این نرم

ه صورت خلاصبهتتراسایکلین اکسیهای حذف آزمایش

شد: ، لیترمیلی 11 یبه یک بالن ژوژه به این منوال انجام 

 گرم بر 1/1با غلظت تتراستتایکلین اکستتیاز  لیترمیلی 5

با م لیترمیلی 5و ستتتپس لیتر  بافر فستتتفات    pHحلول 

شخص  شد. در م سانده  سپس به حجم ر ضافه گردیده  ا

قدار  به محلول مورد م مه  لب  مشتتتخص ازادا قا پلیمر 

به ین تتراسایکلاکسیمحلول  سپساضافه شد،  مولکولی

ته بالن  یک  یده و بر روی همگرد درون  قل گرد زن منت

مغناطیستتتی قرار داده شتتتد، تا در طی مدت زمان تعیین 

شود. پس از پایان شده با کمک مگنت به آرامی هم زده 

ده در مانباقیتتراستتایکلین اکستتی غلظتزدن، فرآیند هم

  .روش ولتامتری پالس تفاضلی تعیین گردیدمحلول به

 تتراسایکلیناندازه گیری اکسی -

بیوتیتتک در محلول هتتای غلظتتت آنتیگیریدازهانتت

روش الکتروشتتتیمیایی و با استتتتفاده از الکترود خمیر به

کربن اصلاح شده با پلیمر قالب مولکولی صورت گرفته 

سه  تمسیس کیدر  ییایمیالکتروش یهایریگاندازهاست. 

کار )الکترود خم یالکترود مل الکترود  کربن  ریشتتتتا

 یربنک یهاو نانولوله یقالب مولکول مریاصلاح شده با پل

 کیتت( و نی)الکترود پلات ی(، الکترود کمکوارهیچنتتدد

( انجام شتتتده دکلری نقره – الکترود مرجع )الکترود نقره

های الکتروشتتتیمیایی، در ابتدا، . در کلیه آزمایشاستتتت

یا محلول  ندارد  تا چه محلول استتت الکترود در محلول )

دقیقه غوطه  21مدت هدستتتت آمده از فرآیند حذف( ببه

شتود. ستپس پاستتخ ور شتده، ستپس با آب شتستته می

کلین تتراسایالکترود انباشته شده در محلول حاوی اکسی

فات  بافر فستتت با  1/1در محلول  در =pH  1/9مولار 

روش ولتامتری پالس تفاضلی ولت به 4/1- 1/1محدوده 

 گردد. رسم می

ود تتراسایکلین موجاکسی غلظت گیریاندازه منظوربه

تدا در محلول، به  اب یاز   ونیکالیبراستتت منحنییک  تهیهن

 α- 1- 0 1 α نشانه هاعامل

pH محلول A 3 95/4 5/6 25/8 11 

 C 11/1 26/1 51/1 95/1 1 میزان جاذب )گرم برلیتر(

 D 5 95/33 5/62 95/61 121 زمان تماس )دقیقه(
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 مجهول هاینمونهغلظت  آن از استتتفاده با تا ،باشتتدمی

ندازه یه منحنی .شتتتود گیریا کالیبراستتتیون  برای ته

با محلول ظتهایی  فاوت و  هایغل  از مشتتتخصمت

سی سایکلین اک ستفاده با و تهیهتترا متری ولتا تکنیک از ا

سبت به  شیمیایی ن سگر الکترو سخ ح ضلی، پا پالس تفا

سی سم گردید، تغییرات غلظت اک سایکلین ر  در هکتترا

 .است شده داده نشان (2) شکل

 
سیینهبه منظوربهشده یطراحهای آزمون -(2جدول ) شرایط جذب اک سایکلین بر روی جاذب پلیمر قالب مولکولی برسازی  ساس ا تترا

 روش طراحی مرکب مرکزی

 شماره آزمون
A میزان جاذب )گرم بر :

 لیتر(
B)زمان تماس )دقیقه : C: pH 

راندمان حذف 

OTC )درصد( 

1 51/1 51/62 51/6 11/63 

2 81/1 66/66 42/4 11/54 

3 51/1 51/62 51/6 11/61 

4 51/1 11/5 51/6 11/28 

5 51/1 51/62 51/6 11/66 

6 51/1 51/62 11/3 11/31 

7 81/1 31/28 58/8 11/59 

8 11/1 51/62 51/6 11/23 

9 51/1 51/62 51/6 11/66 

10 51/1 11/121 51/6 11/56 

11 81/1 31/28 42/4 11/43 

12 81/1 66/66 58/8 11/51 

13 51/1 51/62 11/11 11/42 

14 21/1 31/28 58/8 11/34 

15 21/1 31/28 42/4 11/19 

16 21/1 66/66 58/8 11/36 

17 21/1 66/66 42/4 11/26 

18 51/1 51/62 51/6 11/55 

19 51/1 51/62 51/6 11/69 

20 11/1 51/62 51/6 11/63 
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 افزایش با شودمی مشاهدهطور که در این شکل همان

عه، آنتی تظلغ تدریجی  یکپ جریانبیوتیک مورد مطال

 و مستتتقیم رابطه یک و شتتودمی زیادتر نیز آن اکستتایش

 .پیک اکستتتایش وجود دارد یانرج و غلظت بین یخط

سیون  سیاین رابطه خطی، معادله کالیبرا سایاک کلین تترا

ست که در  س( ن2)شکل ضمیمه ا شده ا  تشان داده 

مانده در تتراسایکلین باقیغلظت اکسیمحاسبات تعیین .

ساس جریان پیک اکسایش  هر لحظه از فرآیند حذف برا

ستفاده از و  ضمیمه با ا شده در  شان داده   نمودارمعادله ن

صورت گرفته است. (1)

 

 
شده با پلیمر قالب مولکولی در محلول بافر  -(1)نمودار  صلاح  ضلی الکترود خمیر کربن ا ولتاموگرام پالس تفا

با  pHفستتتفات  یان کننده دامنه غلظت  1-6. ارقام نیکلیتتراستتتایبا غلظت های مختلف از اکستتت 9برابر  ب

الیبراستتتیون ( نمودار منحنی ک1باشتتتد. ضتتتمیمه مینانومولار  121-611در محدوده  نیکلیتتراستتتایاکستتت

 .نیکلیتتراسایاکس

 

حاسبب ه - یت م نده درصبببد و جذب ظرف ما  باقی

 نیکلیتتراسایاکس

 یوتیکبآنتی برایپلیمر قالب مولکولی  جذب ظرفیت

 :آمد دستهب زیر رابطه از آبی محلول از

 1    )                                         𝑞 =
(𝑪𝒊−𝑪𝒇)×𝑽

𝒎
   

طه  این در یت qراب گرم بر )میلی جاذب جذب ظرف

جم V گرم(، مونتته ح تر(،  ن ی ل (Ci لظتتت لیّتته غ  او

 ماندهباقی غلظت Cf و محلول در نیکلیتتراستتتایاکستتت

 از پس (گرم بر لیترمیلی) محلول در نیکلیتتراستتایاکستت

جام ند ان ته کارهب جاذب جرم m و جذب فرآی  در رف

شدمی( گرم) جذب فرآیند صد .با س در سایاک  نیلکیتترا

 :گردید محاسبه زیر رابطه از نیزحذف شده 

2)                                            100 (i/CfC -1)=  صد در

 حذف
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 هایافته 

س -  مریو پل یقالب مولکول مریذرات پل یمورفولوژ یبرر

  یبدون قالب مولکول

ر د شکل گرفته ظاهری پلیمر قالب مولکولیساختار 

تتراستتتایکلین با استتتتفاده از و غیاب اکستتتی حضتتتور

سکوپ  ستگاه میکرو سکوپی با د صویربرداری میکرو ت

الکترونی عبوری نشتتتر میدانی مورد مطالعه قرار گرفت. 

به  لب مریپلتصتتتاویر میکروستتتکوپی مربوط   بدون قا

ت. نشتتان داده شتتده استتالف(  -3) در شتتکلی مولکول

که در تصتتتویر نشتتتان داده شتتتده میهمان توان طور 

به  بت  لب  مریذرات پلستتتاختاری هموارتر را نستتت قا

شاهده نمود. یمولکول شکل ب(  -3) شکل م مربوط به 

باشتتتد، در این می یقالب مولکول مریذرات پل ظاهری 

شمار توان ساختاری متخلخل با خلل و فرج بیشکل می

.را مشاهده نمود

 

 
 .برابر 11111 ییب( با بزرگنماذرات پلیمر قالب مولکولی ) و الف() یبدون قالب مولکول مریپل ذرات یمورفولوژ -(3)شکل 

 

 بررسی میزان تخلخل و مساحت سطحی ویژه جاذب  -

جدول  به  (3)در  عات مربوط  نالاطلا  -جذب زیآ

پلیمر بدون قالب  بر روی ذرات تروژنینواجذب با گاز 

خلاصتتته شتتتده ذرات پلیمر قالب مولکولی و  مولکولی

گردد مساحت طور که در جدول مشاهده میاست. همان

 ترتیبستتتطحی ویژه، حجم کلی منافذ و ابعاد منافذ به

متر ستتانتی 52/1، متر مربع بر گرمستتانتی 11/18برابر با 

قادیر ستتطح مباشتتد. مینانومتر  61/42و  مکعب بر گرم

 گیری در پلیمرها به خوبیدهند که قالبیژه نشتتتان میو

 انجام پذیرفته است.

 
 تروژنیواجذب با گاز  ن -جذب زیدست آمده از آنالبه جینتا -(3)جدول 

 نوع جاذب
 مساحت سطحی ویژه

 مترمربع بر گرم()سانتی

 منافذحجم کلی 

 مترمکعب بر گرم()سانتی
 (نانومترمیانگین ابعاد منافذ )

 61/42 52/1 11/18 پلیمر قالب مولکولی

 45/41 24/1 43/12 پلیمر بدون قالب مولکولی
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سحذف بر مختلف  زمان عواملهم ریتأث- سایاک  نیکلیتترا

 واسطه جذب بر روی پلیمر قالب مولکولی هب

سخ جهت  سطح پا شان دادننمودارهای  ین تخمو  ن

ی بر رو نیکلیتتراستتایاکستتبازده عوامل مؤثر در حذف 

به لب مولکولی  قا طهپلیمر  های  واستتت مال متغیر اع

 سه صورتبه (5) اند که در شکلغیروابسته، رسم شده

 تأثیر برهمها استتت. این شتتکل شتتده دادهی نمایش بعد

های میان دو عامل از ستتته عامل مورد بررستتتی بر کنش

که یدرحالاز محلول را  نیکلیتتراسایاکسراندمان حذف 

شند را ن شده گرفتهدو متغیر دیگر ثابت در نظر  شان با

 دهند.می

مقدار و زمان زمان همتغییرات  یرتأث (الف -4) شتتکل

را گرم بر لیتر  1/1– 1پلیمر قالب مولکولی در محدوده 

صد   86/9برابر با  pHشرایط ثابت بودن در حذف بر در

طور که در این شتتکل مشتتاهده . هماندهدرا نشتتان می

مدتمی با افزایش  مان شتتتود  ماس ز لب  ت قا پلیمر 

 افزایش حذف راندمان دقیقه 62 تا محلول در مولکولی

 یپلیمر قالب مولکول تماس زمان شدن ترطولانی. یابدمی

ندمان در معناداری تاثیر محلول در  مشتتتاهده حذف را

سدمی نظربه. شودنمی س هایلمولکو ر سایاک  نیلکیتترا

 عاشتتبا پلیمر قالب مولکولی را ستتطح دقیقه 62 طی در

 از .است رسیده تعادل به حذف فرآیند نوعی به و نموده

مر پلی ذرات میزان افزایش با شودمی مشاهده دیگر طرف

لب مولکولی  ندمان محلول، درقا  صتتتورتبه حذف را

  .یابدمی افزایش تدریجبه و پیوسته

( و 11-3)pH زمان همتغییرات  یرتأث (ب-4) شتتکل

ماس  لب مولکولیمدت زمان ت قا بر درصتتتد را  پلیمر 

شتترایط ثابت بودن مقدار در  نیکلیتتراستتایاکستتحذف 

. دهدرا نشتتان میبر لیتر  مگر 56/1پلیمر قالب مولکولی 

شاهده میهمان شکل م شود، با افزایش طور که در این 

pH  تندی افزایش نستتبتاًمیزان حذف با شتتیب  9تا  3از 

میزان  11تا  9از  pHبا افزایش و ستتتپس یافته استتتت 

  .یابدشیب تندی کاهش می باحذف 

 

 
سه -(4) شکل سخ اثر الف( مقدار پل یبعدنمودار  صد حذف  یقالب مولکول مریسطح پا سو زمان بر در سایاک سط پل نیکلیتترا در  یولقالب مولک مریتو

بت بودن  طیشتتترا با  pHثا ماس پل 86/9برابر  مان ت مدت ز لب مولکول مریو ب(  حاو pHدر محلول و  یقا حذف از محلول   یمحلول بر درصتتتد 

 .یقالب مولکول مریپلگرم بر لیتر  56/1 با فرض ثابت بودن نیکلیتتراسایاکس
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 نیکلیتتراسایاکسبازده حذف  میزان نظر از بهینه شرایط

 ،pH  61 پلیمر قالب مولکولیزمان تماس  ،5/6معادل 

قه  قدار دقی لب مولکولیگر بر لیتر  92/1و م قا  پلیمر 

پلیمر بدون قالب مولکولی و  جذب تیظرف .دست آمدبه

در  نیلکیتتراستتایاکستتبرای حذف  پلیمر قالب مولکولی

های مختلف مورد بررستتی قرار در غلظتشتترایط بهینه 

آورده شتتتده استتتت. با  (2) نمودارگرفت، نتایج آن در 

به نمودار مشتتتاهده می گردد که ظرفیت جاذب توجه 

مر ی ل کولی پ مول لیتته  قتتالتتب  غلظتتت او یش  فزا بتتا ا

 افزایش یافته استت. حداکثر ظرفیت نیکلیراستاتتیاکست

لب مولکولی جذب  قا از بر لیتر  مگرمیلی 351درپلیمر 

 281برابر با  qجذب شتتتونده مشتتتاهده گردید و مقدار 

 تیحداکثر ظرفکه دست آمد. حال آنبهگرم بر گرم میلی

نستتتبتتت بتته پلیمر بتتدون قتتالتتب مولکولی  جتتاذب

 نیادست آمد. بهگرم بر گرم میلی 41، نیکلیتتراسایاکس

رت از قد پلیمر قالب مولکولیکه  استتت نیا دیمؤ جینتا

سدر جذب  ییبالا سایاک ستبرخوردار  نیکلیتترا . به ا

شده بر روی  پلیمر بدون احتمال زیاد، مقادیر کم جذب 

عیف های فیزیکی ضکنشدلیل برهمبه قالب مولکولی تیز

.باشدپلیمری میو ذرات  نیکلیتتراسایاکسمیان 

 

 
( و ذرات پلیمر بدون قالب مولکولی MIP) قالب مولکولی مریجذب ذرات پل تیظرف ستتهیمقا -(2) نمودار

(NIP)  شرانیکلیتتراسایاکسدر حذف( .5/6 طی  =pH ،92/1  قهیدق 61جاذب و زمان گرم بر لیتر). 

 

به مه و  منظور بررستتتی عملکرد ذرات پلیمری در ادا

شده برای  سمقادیر کم  حذفسنتز  سایاک  از نیکلیتترا

یدنی و  های آبنمونه شتتتیر، مقداری از ذرات آشتتتام

نمونه آب یا شیر  لیترمیلی 21گرم( به میلی 141پلیمری )

تهیه شده از یک دامداری در شهر یزد اضافه گردید، پس 

مدت  قه هم 61از طی  به دقی زدن آرام، ذرات پلیمری 

کمک فیلتراستتیون با کاغذ صتتافی واتمن از شتتیر حذف 

به خل گونهشتتتدند.  تدا کاهش  یک منظور  های بیولوژ

حذف ذرات  نه شتتتیر، محلول پس از  موجود در نمو

رابر رقیق شد. در طی ب 11پلیمری به کمک بافر فسفات 

گیری و قابلیت جذب یید روش اندازهأمنظور تآزمایش به

بتتالای جتتاذب، متتقتتادیتتر حتتجتتمتتی متتختتتتتلتتفتتی از 
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س سایاک ضافه گردید.نیز به نمونه نیکلیتترا لظت غ ها ا

ها قبل و پس از موجود در محلول نیکلیتتراستتایاکستت

افزودن ذرات پلیمر قالب مولکولی محاسبه شده و مقدار 

یا حاصتتتل از م جدول  11نگین  گزارش  (4)تکرار در 

 گردیده است.

 
 در نمونه شیر نیکلیتتراسایاکسگیری نتایج حاصل از اندازه -(4)جدول 

 نمونه
 مقدار افزوده شده

 (گرم بر لیتر)میلی

گیری شده مقدار اندازه

 گرم بر لیتر()میلی

گیری شده بعد از مقدار اندازه

 مولکولی ذرات پلیمر قالبافزودن 

 گرم بر لیتر()میلی

شیر تهیه شده از 

 دامداری

- 8/2 11/1< 

11 6/12 15/1 

25 6/29 11/1 

51 53 14/1 

111 5/112 23/1 

 آب 

11 6/11 11/1< 

25 1/26 13/1 

51 51 16/1 

111 2/66 1/1 

 

جدول تایج  یان می (4) ن که ب ندازهدارد  قدار ا گیری م

گرم میلی 8/2 خام در نمونه شیر نیکلیتتراسایاکس شده

از مج بیش از حد این مقداربر لیتر تعیین شتتده استتت  

ما پس از افزودن ذرات پلیمری  تعیین شتتتده استتتت، ا

به)پلیمر لب مولکولی(  قا قدار های  جاذب، م عنوان 

ز ا گیری شده در محلول به کمتراندازه نیکلیتتراسایاکس

ته استتتتت. هممیلی 11/1 یاف کاهش  چنین گرم بر لیتر 

هده می بامشتتتتا که  قادیر شتتتود   مختلف افزودن م

گرم میلی 111تا  11)در محدوده تتراستتتایکلین اکستتتی

 ذرات پلیمریظرفیت در محلول )آب یا شتتتیر(، برلیتر( 

ای گونهبه گرم(میلی 211حداقل  (6))با توجه به شتتکل 

ست که می سیتواند مقداا سایکلین را در ر اک به  یرشتترا

گرم میلی 1/1)و در آب به زیر گرم بر لیتر میلی 23/1زیر 

 کاهش دهد.بر لیتر( 

 

 گیریبحث و نتیجه

زنی مولکولی یک شیوه جدید برای ایجاد فرآیند قالب

صی و گزینشسایت صا پذیر برای یک آنالیت های اخت

ست.   یمریلپ ،یقالب مولکول مریپلدر ماتریس پلیمری ا

 ،یمولکول یگذارنشتتتانه ندیفرا کی یاستتتت که در ط

به درون  اریبستتت یمولکول شیبا آرا ییهاهیناح خاص 

 لیوارد شتتده استتت که موجب م مریاز آن پل یستتیماتر

با به برهم مریپل نیا دیشتتتد مولکول خاص  کیکنش 

در این پژوهش  .(Davoodi et al., 2014)      شتتودیم

نوع غیتتاب  دو  مری در حضتتتتور و در  ی ل پ ذرات 

 مریپل ساخت یدر ط تتراسایکلین سنتز شده است.اکسی

لب مولکول قا عدم حضتتتور مولکول  لیدلبه یبدون 
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شتتتدن  یمریپل ندیفرآ یدر ط تتراستتتایکلیناکستتتی

 ،وستهیساختار پ کی لیتشک جهیو در نتمتاکریلیک اسید 

الب قذرات پلیمر با تخلخل کمتر نستتبت به  یستتاختار

 ریکه در تصتتتوقابل حصتتتول استتتت. حال آن مولکولی

لب مولکولیاز  میکروستتتکوپی قا لل و فرج  پلیمر  خ

س شاهده یاریب شک رامر د نی. اشودیم م  مریپل لیاثر ت

که در ط رامونیپ  ندیفرآ یمولکول الگو بوده استتتتت 

 ،یمریپل سیاستتتخراج مولکول و خروج آن از بطن ماتر

خلل و  نیاستتتت. وجود اشتتتده  جادیخلل و فرج ا نیا

سطح  شیبه افزا تواندیفرج م سطح موثر جهت تماس 

 یجداساز هجیو در نت نیکلیتتراسایبا مولکول اکس مریپل

 (Sahebnasagh et al., 2014) .دیماآن از محلول کمک ن

 یمرهایپل شیمیایی اریپاید انجام شده روی تمطالعا

در  مرهاینوع پل نیا دتتتتهدیم نشاتتتتن یقالب مولکول

 ،(درصتتتد 25) كمونیا(، آM  1/1) کلریک سیدا رحضو

 ،اعتتس 24 تمد تا وتوکلاا ییندهاافرو  ینتمآتیلایتر

 حفظرا  فهد لمولکو بجذ هتتتب لتتتتمای ناتتتچنهم

 پیوندهات خصوصیا ظتحف ودحد تا( درصد 65) میکنند

 جهدر 151 وددتتتتتتح تا مناسب یحرارت متومقاو 

سیوس  یقالب مولکول یمرهایپل یاتتتتیامز یگراز د سل

 ,Algieri et al., 2014; Svenson and Nicholls) ستا

هایپل نیا گرید ی(. از ستتتو2004 داشتتتتن  لیدلبه مر

 ادییز یکیمکان یداریاز پا اد،یز یاتصتتتالات عرضتتت

 Ozkaraبار استفاده را دارند ) چند تیبرخوردارند و قابل

et al., 2011 به موارد با توجه   نیچنشتتتده و هم ادی( 

نوع  نیاستتتتفاده از ا نهیمطالعات صتتتورت گرفته در زم

ستخراج جامد ) ندیدر فرآ یمریذرات پل  ,.Maier et alا

 یهاجاذب کایلیو س یمریذرات پل نیاز ا توانی( م2004

 یزستتتازیو تم یاستتتازجد یکرده و برا هیته یستتتتون

البته در این کار  قابل شتتترب استتتتفاده نمود. یهانمونه

ز تتراسایکلین اآزمایشگاهی، تنها امکان جداسازی اکسی

های کوچک مطالعه شده است، ذرات پلیمری پس نمونه

تغلیظ به کمک فیلتراستتتیون ستتتاده و به  از فرآیند پیش

با توجه به  کمک کاغذ صتتتافی از محلول جدا شتتتدند.

ز اتوان فیلترهای ستتتونی پایداری این ذرات پلیمری، می

های ستتتازی فرآوردهاین ذرات را تهیه و در فرآیند آماده

 لبنی مورد استفاده قرار داد.

ف فرآیند حذ ثیرگذار برأدر این پژوهش ستته متغیر ت

محلول  pHشتتتامل میزان ذرات پلیمری، زمان تماس و 

سازی شدند. البته بایستی اشاره داشت که انتخاب و بهینه

ند حذف یکی از  تاثیر گذار دما نیز در فرآی پارامترهای 

س ها حساجایی که برخی از آنتی بیوتیکاست، اما از آن

 C 25°ها بایستی در دمای زیر به دما هستند، و اغلب آن

شوند.  سیبهنگهداری  سایکلین ویژه در مورد اک ه کتترا

 Lye etدر مقایسه با تتراسایکلین حساس به دما است )

al., 2017 .)شتر سوی دیگر در بی شار یافت از  ه منابع انت

شاره می شیر در دمای محیط یا ا شود که دمای نگهداری 

شد از اینمی C25° زیر شرایط حذف با رو متغیر دما در 

سی قرار نگرفته نتیآاین  بیوتیک در این مطالعه مورد برر

 است.

شیوه  هاحذف آلاینده میزان در که عواملی از یکی به 

 اگر. باشدمی جاذب جرم میزان است، مهم جذب سطحی

شد، کمتر لازم مقدار از میزان این ست ممکن با  مرحله ا

 توسط آنالیت تمامی و نگیرد صورت کامل طور به جذب

با افزایش میزان نگردد جذب جاذب عه،  طال . در این م

لب مولکولیذرات پلیمری  به قا جاذب برای که  عنوان 

کار گرفته شتتده استتت، با به نیکلیتتراستتایاکستتحذف 

افزایش میزان ذرات پلیمری راندمان حذف افزایش یافته 
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 هتتایمولکول تعتتداد بودن ثتتابتتت دلیتتلبتتهاستتتتت. 

 ادتعد افزایش اثر در و محلول در نیکلیتتراستتتایاکستتت

یگتتاه کول جتتذب برای فعتتال هتتایجتتا ل  هتتایمو

س سایاک مر قالب پلی مقدار افزایش با توانمی ،نیکلیتترا

 کمک نیلکیتتراسایاکس حذف فرآیند بهبود به مولکولی

 میزان پلیمرهایثیر أتنتایج مشتتابهی در خصتتوص  .نمود

 میکوتوکستتین از روغن غلاتقالب مولکولی در حذف 

 (Ali et al., 2010). شده استگزارش 

pH ت مل  تار أمحلول یکی از عوا گذار بر ستتتاخ ثیر

سطحی جاذب می سطح شیمیایی  شد، به بیان دیگر،  با

رت صوجاذب ممکن است در شرایط اسیدی یا قلیایی به

توان متفاوت باردار شود. با بررسی متون منتشر شده می

متاکریلیک استتتید، که پلیمر قالب  pKaفور یافت که به

گزارش  65/4مولکولی از آن تهیه شتتتده استتتت، حدود 

 COOHهای عاملی شتتده استتت. به این معنی که گروه

به  (pH<65/4های استتیدی )طمتاکریلیک استتید در محی
+

2COOH تبدیل شده و دارای شارژ جزیی مثبت هستند 

(Gaballa et al., 2013).  این درحالی استتت که اکستتی

های استتیدی دارای بارجزیی تتراستتایکلین نیز در محیط

مانع از مثبت می بت  بارهای مث یان  عه م لذا داف باشتتتد، 

عاملی روهکنش گبرهم و  نیکلیتتراستتتتایاکستتتهای 

یجه نت شتتود، درهای کربونیل متاکریلیک استتید میگروه

پلیمر قالب توستتتط  نیکلیتتراستتتایاکستتتمقدار کمی 

حذف خواهند شتتد. از ستتوی دیگر، در محیط  مولکولی

 ای استگونه( تا خنثی، شرایط به> 65/4اسیدی ملایم )

در حالت  ͞ COOواستتطه تبدیل شتتدن به  به COOHکه 

ه باشتتتند، در نتیجاقل خنثی میباردار منفی بوده و یا حد

سکنش میان شرایط برای برهم سایاک ذرات  و نیکلیتترا

نتیجه بیشترین حذف در ناحیه  پلیمری مناسب است، در

، دافعتته pHشتتتود. بتتا افزایش خنثی مشتتتتاهتتده می

های وهو گر نیکلیتتراستتایاکستتالکتروستتتاتیکی میان 

سطح  ایش زنیز افپلیمر قالب مولکولی عاملی موجود در 

بر  نیلکیتتراستتتایاکستتتیافته، درنتیجه مقادیر کمتری از 

تایج پلیمر قالب مولکولی روی  جذب خواهند شتتتد. ن

با کمک  هابیوتیکمشتتتابهی در خصتتتوص حذف آنتی

 های دیگرپلیمرهای قالب مولکولی توستتتط نویستتتنده

 Su and Lu, 2007; Pan andشتتتده استتتت )گزارش 

Xing, 2008). 

 هایکیوتیبیآنت مجاز حداکثر مقدار که،توجه به این با

سایکلین سادسته تترا س ن،یکلیها )تترا سایاک و  نیکلیتترا

سا سازمان ن(یکلیکلرتترا سوی  شت از   و یجهان بهدا

شاورزی وزارت سازمان تریل در گرمیلیم 1/1ن یچ ک  و 

حده الاتیا داروی و غذا حداکثر  مت عاً   31/1مجمو

 Rahimabadi) استتت گرفته نظر در را تریل در گرمیلیم

et al., 2016 .)بیوتیک در نمونه شیر تهیه شده میزان آنتی

شده  در ابتدا بیش از حد گرم میلی 8/2) بودمجاز تعیین 

پس از افزودن  (4)های جدول . براستتتاس دادهبر لیتر(

بالای ذرات پلیمری  حذف  مان  ند به را جه  با تو و 

بیوتیتتک پلیمرهتتای قتتالتتب مولکولی در حتتذف آنتی

از  توانیمتوان نتیجه گرفت که می، نیکلیتتراستتایاکستت

های آبی محلولستتتازی پاك منظوربه این ذرات پلیمری

شدن شیو پ ییدر مراحل نها کیوتیبیحاوی آنت  از رها 

ستفاده نمود. عتیدر طب شامیدنی به های نمونه در ا آب آ

سایر گونه های مداخل کننده دلیل عدم وجود پروتئین و 

سط  شتری تو ستند، میزان حذف بی شیر موجود ه که در 

شاهده می ستفاده همشود. ذرات پلیمری م چنین امکان ا

ا هبیوتیکهای پلیمری در حذف آنتیاز این نوع جاذب

رهای من پلیثیر افزودأهای لبنی، پس از مطالعه تاز نمونه
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لب مولکولی بر خواص حستتتی، طعم و مزه شتتتیر  قا

 گردد.پیشنهاد می

یدی برای  جد لب مولکولی  قا در این پژوهش پلیمر 

سبیوتیک حذف آنتی سایاک های آبی از محلول نیکلیتترا

شد.  شیر تهیه  مقدار  از قبیل مختلف پارامترهای ثیرأتو 

لب مولکولی،  قا مان  pHپلیمر  ماس و ز لب  پلیمرت قا

س حذف برلکولی مو سایاک سیمورد  نیکلیتترا قرار  برر

امل شتت بهترین شتترایطحداکثر ظرفیت جذب در گرفت. 

pH ،5/6  قه برابر 61و گرم بر گرم تعیین میلی 281 دقی

لب مولکولی  قا ید. عملکرد ذرات پلیمر  حذف گرد در 

های شتتیر تهیه شتتده از در نمونه نیکلیتتراستتایاکستت

مداری نشتتتان داد که این نوع جاذب به ها میدا ند  توان

یای آلودگیمؤکاهش  قا نهثر ب های های دارویی در نمو

 لبنی کمک کنند.
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Abstract 

Among the growing concerns over recent decades in the field of environmental pollution, is the use of 

antibiotics increase bacterial resistance to antibiotics used in human body. The aim of this research was to 

synthesis of Molecularly Imprinted Polymer (MIP) particles for the Oxytetracycline (OTC) antibiotic 

removal from the aqueous and milk. The influence of different parameters such as pH (2-10), contact time 

(5-120 min) and MIP amounts (0.1 – 1.0 g/L) was studied on optimization of OTC removal. The 

synthesized MIP particles was characterized by scanning electron microscopy and absorption and 

desorption of nitrogen (BET). The results showed that the removal efficiency is higher in neutral pH and 

with increasing amounts of MIP particle, removal efficiency increases. The best condition for OTC 

removal was determined at pH, 6.5, 90 min and 280 mg/g as maximum absorption capacity. The MIP 

performance for OTC removal from milk was investigated too. The performance of MIP polymer particles 

in OTC removal in milk samples supplied from an animal husbandry in Yazd showed that these adsorbents 

can help to effectively reduce the residues of drug contaminants in dairy samples. 
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