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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 گسترش روش

 استفاده ،هاها در پرورش متراکم داماحتمال رخداد بیماری

 رمو کنترل ،برای رشد و نمو مطلوب هابیوتیکآنتی از

 ایجر هادام در موضعی و سیستمیک هایبیماری و پستان

رعایت زمان منع مصرف و نیز مصرف  عدم. است گشته

بیش از میزان توصیه شده، سبب حضور باقیمانده دارویی 

از  .گرددمی ویژه شیردر مواد غذایی با منشأ دامی و به

ترکیبات دارویی مسبب آلودگی محیط زیست، میان 

، دلیل مصارف پزشکی و دامپزشکی بالاها بهبیوتیکآنتی

 مثال یبرا (.Jeong et al., 2010)ای دارند جایگاه ویژه

ها، نیکلی، تتراسهابتالاکتام یهاهگرو به وانتیم

اشاره  دهایو ماکرول دهایکوزینوگلیآم دها،یسولفونام

 Koenendierick et al., 1995; Zarangush and) داشت

Mahdavi, 2017). 

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

 51بیوتیکی هستند 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

ای برای درمان بیماری ورم پستان گاو به طور گستردهبه

شکل خوراکی و با مقادیر کمتر از دوز درمانی استفاده 

که میزان صورتی . در(Nasseh et al., 2016) شوندمی

های دامی بیش از ها در فرآوردهتتراسایکلین ماندهباقی

ویژه در بیماران، ای جدی را بههحد تحمل باشد، آسیب

سال به دنبال خواهد  12جنین نوزادان و کودکان کمتر از 

ها در تتراسایکلین داشت. براین اساس، پایش باقیمانده

د، اشبپذیر میهای آسیبشیر که اغلب مورد مصرف گروه

 ,.Huang et al) ای برخوردار استاز اهمیت ویژه

2011.)

 

 
 هانیکلیتتراسا عمومیساختار  -(1شکل )

 

نیاز به یک سیستم کارامد برای حذف این رو، از این

ی فرایندها. شودمی ساترکیبات از محیط آبی احس

 فحذ و تجزیه به قادر بلافاض و آب تصفیه ارفمتع

(. Elmolla and Chaudhuri, 2011) ن ترکیبات نیستندای

چون جذب با کربن فعال، مختلفی همهای تاکنون روش

 کی بیولوژیهاهوا، روش با سازیعریان معکوس، زماس

 رای نظییندهای اکسیداسیون پیشرفتهآفرچنین و هم

(، Mahvi and Maleki, 2010)فتوسونواکسیداسیون 

تابش امواج  ،(Bautitz and Nogueira, 2007) فتوفنتون

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

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

ازجمله است.  هگردید فادهتاس دارویی ترکیبات این

ها جذب ترین این روشصرفهبه ترین و مقرونساده

ی اهای اخیر کاربردهای گستردهسطحی است که در سال

ها های صنعتی از آب و پسابدر حذف آلودگی از آن

 ;Shirgholami et al., 2017) گزارش شده است

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

نظر مواد جدید موجود برای فرآیند بازیافت جذاب به

 کی طراحی و نتزساغلب پژوهشگران به دنبال  .رسدمی

 بذتوانایی ج نداشت بر هعلاو کهباشند می مناسب جاذب

 در و تهداش بالایی بجذ ظرفیت مذکور، ترکیبات

 دنباش پایدار کافی به اندازه اسیدی و بازی هایمحیط

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

 ینهزم در فردی هکه دارای خصوصیات منحصر ب پلیمری

 رارق محققین تفادهد اسمور باشند،می ترکیبات جذب

های پلیمری این نوع جاذب صخوا جمله از. اندگرفته

 ،لابا بسیار جذب ظرفیت گزینشی، جذب به توانمی

 یمکانیک و حرارتی یمیایی،زیاد، پایداری شویژه  سطح

 قابلیت چنینهم و جاذب مجدد احیای توانایی و بالا

های . پلیمرنمود اشاره نفتی و آبی ایهمحیط در کاربرد

 های شناساییذرات پلیمری حاوی سایتقالب مولکولی، 

اخیر  دهه باشند، که درانتخابی نسب به مولکول الگو می

 Shojaei et) مورد توجه پژوهشگران قرار گرفته است

al., 2016)مولکول الگو زنی،. در طی فرآیند قالب 

 پلیمری شبکه در تصادفی و غیراختصاصی صورتبه

 بلکه ،نیفتاده دام به خود به مربوط مولکولی قالب پلیمر

 .گیردمی قرار پلیمری شبکه در ویژه صورتبه ا  دقیق

 اعنوا شناساییو  یدر جداساز هشد منجاا یهاشتلا

یک . تـسا دهوـب دهسترـگ ربسیا کـبیوتی یـنتآ مختلف

 یهااز روش دهتفاـسا اـب یقالب مولکول مریپل نوع 

 کـبیوتی یـنتآ یجداسازاز آن برای  وشده  سنتز تعلیقی

 دـجام زاـف اجتخرـسا روش از دهتفاـسا با لـمفنیکاکلر

 Shi etاستفاده شد ) وــمیگو  یرــش یاــههــنمون از

al., 2007) .با استفاده از  نیز سیلینپنی بیوتیکآنتی

طی  بالا رسیاـب ساسیتـح اـب یقالب مولکول یمرهایپل

حذف  یرـتخمی یهالمحلواز فاز جامد  استخراج فرآیند

و  سیدیتها نچوهم هاییرفاکتو ثیرأت محققین نـی. اشد

بر بازده  مرهایپل یشستشودر  دهستفاا ردوـم لمحلو عنو

 . (Javanbakht et al., 2012) کردند یابیکار ارز

روش  یکلینـساتتر اییـشناس ایبر محققیناز  هیوگر

 هــئارا یقالب مولکول مریپل هــپای رــب یدــجدی

 عوـناز  نوـمآز نـیشده در ا هیته مریپل. دــندنمو

. یددگر سنتز سوبدهیروش ر برپایهو  فیلرودـهی

 بذـج انمیزو  ژیفولورمو رـب ثرؤـم لـماعوچنین هم

داد  ننشاها آن نتایج. گرفت اررـق یـسربر ردوـم مرهایپل

بر  یکلینـساتتر بجذ انمیز ،(1/5) هـبهین pHدر هـک

 جهو در غلظت یشازـفا اـبروی پلیمرهای سنتز شده 

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

پذیر قالب مولکولی گزینش یذرات پلیمراین پژوهش در 

 تتراسایکلین از شیربیوتیک اکسیجهت حذف آنتی

هیه سنتز شده است. برای ت ایروش پلیمریزاسیون تودهبه

پلیمر قالب مولکولی، پلیمریزاسیون در حضور مولکول 

دهد. که با منومر تشکیل کمپلکس می ،شودگو انجام میلا

 ، درشودحذف میاز طریق انحلال الگو مولکول سپس 

ل داخل ساختار پلیمر تشکیاختصاصی یک حفره  نتیجه

توانایی پیونددهی اختصاصی با مولکول الگو شود که می

 pHثیر پارامترهای محیطی نظیر أدر ادامه ت دارد.را 
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رات پلیمری و مدت زمان تماس بر محلول، میزان ذ

سازی گردید. روش سطح پاسخ بهینهراندمان حذف به

برای نخستین مرتبه نیز بقایای اکسی تتراسایکلین در 

محلول به کمک یک حسگر الکتروشیمیایی اختصاصی 

 گیری شده است.شناسایی و اندازه

 

 هامواد و روش
 زاتیتجهو مصرفی  مواد -

 لینتتراسایکبیوتیک اکسی در این تحقیق از آنتی

(Sigma Aldrich, USA) عنوان قالب برای ساخت به

متاکریلات دیگلیکول، اتیلنپلیمر قالب مولکولی

(Merck, Germany )کننده،  عنوان عامل شبکهبه

عنوان مونومر و به (Merck, Germany)متاکریلیک اسید 

 پروپیونیتریلمتیل -2زوبیسآ 2-2چنین از ترکیب هم

(Sigma Aldrich, USA )ه شد عنوان آغازگر استفادهبه

های مورد محلول . در تمام مراحل آزمایش برای تهیهاست

هیه . جهت تگردید بار تقطیر استفاده اده از آب دواستف

عنوان الکترولیت حامل، از به  pH= 1/9فسفات  بافر

مولار  1/2 یم هیدروکسید سد مولار و 1/1 اسید فسفریک

شده بلافاصله پس از تهیه  های تهیهشد. محلول استفاده

 گرفتند. مورد استفاده قرار

ررسی بو در محلول تتراسایکلین اکسی ماندهباقی غلظت

های حذف مولکولکارایی پلیمرهای قالب مولکولی در 

 از دستگاهبا استفاده  بیوتیکآنتی

 ,M101  (AUTOLABاستات مدلگالوانواستات/پتانسیو

Netherland )شد. برای جداسازی  گیریاندازه

موعه مجمولکولی از  از پلیمر قالبتتراسایکلین اکسی

 استفاده شد. (Binder, Germany)سوکسله  دستگاهی

لیتر میلی 3/1 ،مولکولی قالب پلیمرذرات  تهیهبرای 

 گرممیلی 6 خشک وکلروفرملیتر میلی 35اسید، متاکریلیک

دقیقه داخل  15مدت عنوان آنالیت بهبهتتراسایکلین اکسی

 لیترمیلی 21قرار داده شدند، سپس  لیترمیلی 111بالن 

 اضافه کننده عنوان شبکهکریلات بهمتادیگلیکولاتیلن

دقیقه  21 مدتبه نیتروژنگردید و جریان گاز حامل 

گاز اکسیژن از درون مخلوط دمیده شد. منظور حذف به

گردید. واکنش پلیمریزاسیون در  آغازگر اضافه گرم 22/1

 24مدت بهگراد درجه سانتی 65 گرم در دمای حمام آب

نمایی از فرآیند تشکیل پلیمر قالب  ساعت انجام شد.

نشان داده شده  (2)تتراسایکلین در شکل مولکولی اکسی

لن شده از با پلیمر تشکیل ،زمانپس از اتمام این  است.

ساعت  24مدت به حاصلپلیمر  پس از آن،گردید.  خارج

 گراددرجه سانتی 111دمای  در آون از پیش گرم شده با

 در یکشده،  پلیمر خشک. دوش تا خشک هقرار گرفت

پودر  صورتبه (Porcelain Mortarآزمایشگاهی )هاون 

مدت حلال متانول به حاویو در سوکسله  درآورده شده

 هایمولکول منتقل گردیده تا ساعت 48

ارج ساختار پلیمری خاز طور کامل بهتتراسایکلین اکسی

ز اتتراسایکلین اکسیروند استخراج مولکول  .گردد

یی های الکتروشیمیاگیریساختار پلیمری براساس اندازه

ات ذر خروجی از سوکسله کنترل گردید. بر روی محلول

ی حاصل، که پلیمر قالب مولکولی پلیمر

نظور مباشند، در مراحل بعدی بهمیتتراسایکلین اکسی

 ذرات پلیمری مشابه در جذب مورد استفاده قرار گرفتند.

دون پلیمرهای بتهیه گردید )تتراسایکلین اکسیغیاب 

 (.قالب مولکولی
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 شماتیک تهیه پلیمر قالب مولکولی اکسی تتراسایکلین (2)شکل 

 

  بیوتیک آنتی محلول تهیه روش -

یونیزه دتتراسایکلین، در آب اکسی بیوتیک محلول آنتی

، متانول بیوتیکشد. جهت انحلال بیشتر آنتی ساخته شده

استفاده گردید. برای این کار، مقدار  عنوان حلالبه

محلول متانول  لیترمیلی 11بیوتیک در از آنتیمشخصی 

 1111 یون به حجم حل گردیده و سپس با آب بدون

 های مختلفهایی با غلظتمحلولرسانده شد.  لیترمیلی

مادر  مناسب از محلولسازی با رقیقتتراسایکلین اکسیاز 

 صورت روزانه تهیه گردید.و به

 ینتتراسایکلاکسی سازی شرایط حذفبهینه -

عنوان تماس پلیمر قالب مولکولی به عواملی نظیر زمان

 ،تتراسایکلیناکسیمحلول، غلظت اولیه  pH، جاذب

میزان جاذب مورد استفاده بر راندمان جذب 

 منظورهبباشد. در این پژوهش، مؤثر میتتراسایکلین اکسی

محلول، مقدار  pHیر پارامترهای زمان تماس، تأثبررسی 

بر  تتراسایکلیناکسیجاذب مورد استفاده و غلظت اولیه 

نین چبر روی جاذب و همتتراسایکلین اکسیمیزان جذب 

از  یرشاز تتراسایکلین اکسیسازی شرایط حذف بهینه

-Designافزار طراحی آزمون )روش سطح پاسخ و نرم

Expert version 7.0.1استفاده گردید. شیوه آماری ) 

های آماری و گروهی از شیوه یرندهبرگ درسطح پاسخ 

ریاضی است که امکان رسیدن به شرایط بهینه در 

د. برای مطالعه از طرح ورآهای پیچیده را فراهم میسیستم

آماری مرکب استفاده گردید، این مدل ترکیبی از مدل 

کنش درجه  مخلوط درجه دوم و مدل فرآوری با برهم

نجام توسط این شیوه آماری برای هر باشد. سرادوم می
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گیری شده( یک معادله درجه های اندازهپاسخ )ویژگی

سازی نیز صورت چنین بهینهدوم محاسبه شد و هم

 گرفت.

 
 یو دامنه مورد بررس رهایمتغ -(1جدول )

 

ها آنمطالعه  های موردمتغیرها و بازه (1)در جدول 

طرح آماری آزمون بر اساس روش  21آورده شده است. 

شده  یینتعهای شده در بازه های یادو معرفی متغیرمرکب 

شده با این های طراحیطراحی شد. آزمون ،افزارنرمبه 

های آزمایشاست.  شده دادهنشان  (2)افزار در جدول نرم

 صورت خلاصه به این منوالبهتتراسایکلین اکسیحذف 

از  لیترمیلی 5، لیترمیلی 11 یبه یک بالن ژوژه انجام شد:

 5و سپس لیتر  گرم بر 1/1با غلظت تتراسایکلین اکسی

اضافه مشخص   pHحلول بافر فسفات با م لیترمیلی

گردیده سپس به حجم رسانده شد. در ادامه به محلول 

 اضافه شد، پلیمر قالب مولکولی مشخص ازمورد مقدار 

گرد هبه درون یک بالن تتتراسایکلین اکسیمحلول  سپس

زن مغناطیسی قرار داده شد، منتقل گردیده و بر روی هم

ی آرامان تعیین شده با کمک مگنت بهتا در طی مدت زم

 غلظتزدن، هم زده شود. پس از پایان فرآیند هم

امتری روش ولتمانده در محلول بهباقیتتراسایکلین اکسی

 . پالس تفاضلی تعیین گردید

 تتراسایکلیناندازه گیری اکسی -

روش بیوتیک در محلول بههای غلظت آنتیگیریاندازه

ح استفاده از الکترود خمیر کربن اصلاالکتروشیمیایی و با 

شده با پلیمر قالب مولکولی صورت گرفته است. 

ه س ستمیس کیدر  ییایمیالکتروش یهایریگاندازه

لاح کربن اص ریشامل الکترود کار )الکترود خم یالکترود

 یکربن یهاو نانولوله یقالب مولکول مریشده با پل

 کی( و نی)الکترود پلات ی(، الکترود کمکوارهیچندد

( انجام شده دکلری نقره – الکترود مرجع )الکترود نقره

های الکتروشیمیایی، در ابتدا، . در کلیه آزمایشاست

الکترود در محلول )چه محلول استاندارد یا محلول 

دقیقه غوطه ور  21مدت دست آمده از فرآیند حذف( بهبه

ترود الک شود. سپس پاسخشده، سپس با آب شسته می

تتراسایکلین در انباشته شده در محلول حاوی اکسی

در محدوده =pH  1/9مولار با  1/1محلول بافر فسفات 

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

 گردد. می

ر تتراسایکلین موجود داکسی غلظت گیریاندازه منظوربه

 ،باشدمی ونیکالیبراس منحنییک  تهیهنیاز به  ابتدا محلول،

 گیریاندازه مجهول هاینمونهغلظت  آن از استفاده با تا

 هایی باکالیبراسیون محلول برای تهیه منحنی .شود

 هیهتتتراسایکلین اکسی از مشخصمتفاوت و  هایغلظت

خ ولتامتری پالس تفاضلی، پاس تکنیک از استفاده با و

 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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حسگر الکتروشیمیایی نسبت به تغییرات غلظت 

 داده نشان (2) شکل در کهسایکلین رسم گردید، تترااکسی

 .است شده

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

 

 افزایش با شودمی مشاهدهطور که در این شکل همان

 یکپ جریانبیوتیک مورد مطالعه، آنتی تظلغ تدریجی

 و مستقیم رابطه یک و شودمی زیادتر نیز آن اکسایش

این  .پیک اکسایش وجود دارد یانرج و غلظت بین یخط
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است ن تتراسایکلیاکسیرابطه خطی، معادله کالیبراسیون 

محاسبات . تشان داده شده اس( ن2)شکل ضمیمه که در 

حظه از مانده در هر لتتراسایکلین باقیتعیین غلظت اکسی

فاده با استفرآیند حذف براساس جریان پیک اکسایش و 

صورت  (3)معادله نشان داده شده در ضمیمه شکل از 

گرفته است.

 

 
شده با پلیمر قالب مولکولی در محلول بافر  -(3شکل ) صلاح  ضلی الکترود خمیر کربن ا ولتاموگرام پالس تفا

ـــفات  با  pHفس ـــ 9برابر  ـــایبا غلظت های مختلف از اکس یان کننده دامنه غلظت  1-6. ارقام نیکلیتتراس ب

ـــ ـــایاکس ـــمیمه مینانومولار  121-611در محدوده  نیکلیتتراس ـــد. ض ـــیون 1باش ( نمودار منحنی کالیبراس

 .نیکلیتتراسایاکس

 

 باقیمانده درصد و جذب ظرفیت محاسبه -

 نیکلیتتراسایاکس

 یوتیکبآنتی برایپلیمر قالب مولکولی  جذب ظرفیت

 :آمد دستهب زیر رابطه از آبی محلول از

 1    )                                         𝑞 =
(𝑪𝒊−𝑪𝒇)×𝑽

𝒎
   

گرم بر )میلی جاذب جذب ظرفیت qرابطه  این در

 اولیّه غلظت Ci)لیتر(،  نمونه حجم V گرم(،

 ماندهباقی غلظت Cf و محلول در نیکلیتتراسایاکس

 از پس (گرم بر لیترمیلی) محلول در نیکلیتتراسایاکس

 فرآیند در رفته کارهب جاذب جرم m و جذب فرآیند انجام

ف حذ نیکلیتتراسایاکس درصد .باشدمی( گرم) جذب

 :گردید محاسبه زیر رابطه از نیزشده 

2)                                            100 (i/CfC -1)= درصد حذف 
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 هایافته 

 مریو پل یقالب مولکول مریذرات پل یمورفولوژ یبررس -

  یبدون قالب مولکول

ر د شکل گرفته ساختار ظاهری پلیمر قالب مولکولی

تتراسایکلین با استفاده از و غیاب اکسی حضور

تصویربرداری میکروسکوپی با دستگاه میکروسکوپ 

الکترونی عبوری نشر میدانی مورد مطالعه قرار گرفت. 

 بدون قالب مریپلتصاویر میکروسکوپی مربوط به 

نشان داده شده است. الف(  -4) در شکلی مولکول

توان ساختاری طور که در تصویر نشان داده شده میهمان

اهده مش یقالب مولکول مریذرات پلموارتر را نسبت به ه

 مریذرات پل مربوط به شکل ظاهری ب(  -4) شکل نمود.

 توان ساختاریباشد، در این شکل میمی یقالب مولکول

.شمار را مشاهده نمودمتخلخل با خلل و فرج بی

 

 
 .برابر 11111 ییب( با بزرگنماذرات پلیمر قالب مولکولی ) و الف() یبدون قالب مولکول مریپل ذرات یمورفولوژ -(4)شکل 

 

 بررسی میزان تخلخل و مساحت سطحی ویژه جاذب  -

 -جذب زیآنالاطلاعات مربوط به  (3)در جدول 

پلیمر بدون قالب  بر روی ذرات تروژنینواجذب با گاز 

. خلاصه شده استذرات پلیمر قالب مولکولی و  مولکولی

گردد مساحت سطحی طور که در جدول مشاهده میهمان

ا ترتیب برابر بویژه، حجم کلی منافذ و ابعاد منافذ به

متر مکعب بر سانتی 52/1، متر مربع بر گرمسانتی 11/18

قادیر سطح ویژه نشان مباشد. مینانومتر  61/42و  گرم

رفته نجام پذیا گیری در پلیمرها به خوبیدهند که قالبمی

 است.

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

 نوع جاذب
 مساحت سطحی ویژه

 مترمربع بر گرم()سانتی

 حجم کلی منافذ

 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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 نیکلیتتراسایاکسحذف بر مختلف  زمان عواملهم ریتأث-

 واسطه جذب بر روی پلیمر قالب مولکولی هب

ین تخمو  نشان دادننمودارهای سطح پاسخ جهت 

ی بر رو نیکلیتتراسایاکسبازده عوامل مؤثر در حذف 

اعمال متغیرهای  واسطهپلیمر قالب مولکولی به

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

 ها تأثیر برهماست. این شکل شده دادهی نمایش بعد

های میان دو عامل از سه عامل مورد بررسی بر کنش

که یدرحالاز محلول را  نیکلیتتراسایاکسراندمان حذف 

شان باشند را ن شده گرفتهدو متغیر دیگر ثابت در نظر 

 دهند.می

مقدار و زمان زمان همتغییرات  یرتأث (الف -5) شکل

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

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

طور که در این شکل مشاهده همان .دهدرا نشان می

 پلیمر قالب مولکولی تماس زمان شود با افزایش مدتمی

. یابدمی افزایش حذف راندمان دقیقه 62 تا محلول در

 در پلیمر قالب مولکولی تماس زمان شدن ترطولانی

 مشاهده حذف راندمان در معناداری تاثیر محلول

 نیلکیتتراسایاکس هایلمولکو رسدمی نظربه. شودنمی

 عاشبا پلیمر قالب مولکولی را سطح 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

 صورتبه حذف راندمان محلول، قالب مولکولی در

  .یابدمی افزایش تدریجبه و پیوسته

( و 11-3)pH زمان همتغییرات  یرتأث (ب-5) شکل

ف حذبر درصد را  پلیمر قالب مولکولیمدت زمان تماس 

لیمر قالب پشرایط ثابت بودن مقدار در  نیکلیتتراسایاکس

طور که . هماندهدرا نشان میبر لیتر  مگر 56/1مولکولی 

 9تا  3از  pHشود، با افزایش در این شکل مشاهده می

و ت یافته استندی افزایش  نسبتا میزان حذف با شیب 

شیب تندی  بامیزان حذف  11تا  9از  pHبا افزایش سپس 

  .یابدکاهش می

 

 
سه -(5) 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

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

 .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 

 پلیمر قالب مولکولیگر بر لیتر  92/1و مقدار دقیقه 

پلیمر بدون قالب مولکولی و  جذب تیظرف .دست آمدبه

در  نیلکیتتراسایاکسبرای حذف  پلیمر قالب مولکولی

های مختلف مورد بررسی قرار در غلظتشرایط بهینه 

آورده شده است. با توجه  (6)گرفت، نتایج آن در شکل 

ب قال گردد که ظرفیت جاذب پلیمربه نمودار مشاهده می

 نیلکیتتراسایاکسبا افزایش غلظت اولیه  مولکولی

لب پلیمر قاافزایش یافته است. حداکثر ظرفیت جذب 

از جذب شونده مشاهده بر لیتر  مگرمیلی 351درمولکولی 

دست بهگرم بر گرم میلی 281برابر با  qگردید و مقدار 

پلیمر بدون قالب  جاذب تیحداکثر ظرفکه آمد. حال آن

گرم بر گرم میلی 41، نیکلیتتراسایاکسنسبت به مولکولی 

 پلیمر قالبکه  است نیا دیمؤ جینتا نیادست آمد. به

 نیکلیتتراسایاکسدر جذب  ییاز قدرت بالا مولکولی

است. به احتمال زیاد، مقادیر کم جذب شده بر برخوردار 

های کنشدلیل برهمبه پلیمر بدون قالب مولکولی تیزروی 

لیمری و ذرات پ نیکلیتتراسایاکسفیزیکی ضعیف میان 

.باشدمی

 

 
( و ذرات پلیمر بدون قالب مولکولی MIP) قالب مولکولی مریجذب ذرات پل تیظرف ســهیمقا -(6)شــکل 

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

 

منظور بررسی عملکرد ذرات پلیمری سنتز در ادامه و به

 از نیکلیتتراسایاکسمقادیر کم  حذفشده برای 

شیر، مقداری از ذرات پلیمری آشامیدنی و  های آبنمونه

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

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

زدن آرام، ذرات پلیمری به کمک دقیقه هم 61طی مدت 

فیلتراسیون با کاغذ صافی واتمن از شیر حذف شدند. 

های بیولوژیک موجود در منظور کاهش تداخل گونهبه

نمونه شیر، محلول پس از حذف ذرات پلیمری به کمک 

 منظوربرابر رقیق شد. در طی آزمایش به 11بافر فسفات 

گیری و قابلیت جذب بالای جاذب، یید روش اندازهأت

ه نیز ب نیکلیتتراسایاکسمقادیر حجمی مختلفی از 
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وجود م نیکلیتتراسایاکسغلظت  ها اضافه گردید.نمونه

ها قبل و پس از افزودن ذرات پلیمر قالب در محلول

 11مولکولی محاسبه شده و مقدار میانگین حاصل از 

 گزارش گردیده است. (4)تکرار در جدول 

 
 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

 ذرات پلیمر قالب مولکولیافزودن 

 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 

 

گیری دارد که مقدار اندازهبیان می (4) نتایج جدول

گرم میلی 8/2 خام در نمونه شیر نیکلیتتراسایاکس شده

از مج بیش از حد این مقداربر لیتر تعیین شده است؛ 

تعیین شده است، اما پس از افزودن ذرات پلیمری 

عنوان جاذب، مقدار های قالب مولکولی( به)پلیمر

 گیری شده در محلول به کمتر ازاندازه نیکلیتتراسایاکس

شاهده چنین مفته است. همگرم بر لیتر کاهش یامیلی 11/1

لین تتراسایکاکسی مختلف افزودن مقادیر شود که بامی

در محلول )آب گرم برلیتر( میلی 111تا  11)در محدوده 

 (6))با توجه به شکل  ذرات پلیمریظرفیت یا شیر(، 

 تواند مقدارای است که میگونهبه گرم(میلی 211حداقل 

گرم بر لیتر میلی 23/1به زیر  شیرتتراسایکلین را در اکسی

 کاهش دهد.گرم بر لیتر( میلی 1/1)و در آب به زیر 

 

 

 گیریبحث و نتیجه

زنی مولکولی یک شیوه جدید برای ایجاد فرآیند قالب

 پذیر برای یک آنالیت درهای اختصاصی و گزینشسایت

 یمریپل ،یقالب مولکول مریپلماتریس پلیمری است. 

 ،یمولکول یگذارنشانه ندیفرا کی یاست که در ط

خاص به درون  اریبس یمولکول شیبا آرا ییهاهیناح

 دیدش لیوارد شده است که موجب م مریاز آن پل یسیماتر

      دشویمولکول خاص م کیکنش با به برهم مریپل نیا

(Davoodi et al., 2014).  در این پژوهش دو نوع ذرات

ز تتراسایکلین سنتپلیمری در حضور و در غیاب اکسی

 یبدون قالب مولکول مریساخت پل یدر ط شده است.

 یط در تتراسایکلیناکسیعدم حضور مولکول  لیدلبه

 لیتشک هجیو در نتمتاکریلیک اسید شدن  یمریپل ندیفرآ
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به  با تخلخل کمتر نسبت یساختار ،وستهیساختار پ کی

که قابل حصول است. حال آن ذرات پلیمر قالب مولکولی

لل و خ پلیمر قالب مولکولیاز  میکروسکوپی ریر تصود

 لیاثر تشک رامر د نی. اشودیمشاهده م یماریبسفرج 

 ندیرآف یمولکول الگو بوده است که در ط رامونیپ مریپل

 ،یمریپل سیاستخراج مولکول و خروج آن از بطن ماتر

خلل و فرج  نیشده است. وجود ا جادیخلل و فرج ا نیا

 مریسطح موثر جهت تماس سطح پل شیبه افزا تواندیم

آن از  یجداساز جهیو در نت نیکلیتتراسایبا مولکول اکس

 (Sahebnasagh et al., 2014) .دیمامحلول کمک ن

 یمرهایپل شیمیایی اریپاید انجام شده روی تمطالعا

 رحضودر  مرهاینوع پل نیا دـهدیم نشاـن یقالب مولکول

 ،(درصد 25)كمونیا(، آM  1/1) کلریک سیدا

 ،اعتـس 24 تمد تا وتوکلاا ییندهاافرو  ینـمآتیلایتر

 حفظرا  فهد لمولکو بجذ هـب لـتمای ناـچنهم

 پیوندهات خصوصیا ظـحف ودحد تا( درصد 65) میکنند

 جهدر 151 وددـح تا مناسب یحرارت متومقاو 

 یقالب مولکول یمرهایپل یاـیامز یگراز د ادسانتیگر

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

لات داشتن اتصا لیدلبه مرهایپل نیا گرید ی(. از سو2004

برخوردارند و  ادییز یکیمکان یداریاز پا اد،یز یعرض

( Ozkara et al., 2011بار استفاده را دارند ) چند تیقابل

مطالعات صورت  نیچنشده و هم ادیبا توجه به موارد 

 ندیر فرآد یمرینوع ذرات پل نیاستفاده از ا نهیگرفته در زم

 نیاز ا توانی( مMaier et al., 2004استخراج جامد )

ه و کرد هیته یستون یهاجاذب کایلیو س یمریذرات پل

قابل شرب  یهانمونه یزسازیو تم یاسازجد یبرا

ان ا امکالبته در این کار آزمایشگاهی، تنه استفاده نمود.

 های کوچک مطالعهتتراسایکلین از نمونهجداسازی اکسی

به  تغلیظ شده است، ذرات پلیمری پس از فرآیند پیش

کمک فیلتراسیون ساده و به کمک کاغذ صافی از محلول 

توان با توجه به پایداری این ذرات پلیمری، می جدا شدند.

فیلترهای ستونی از این ذرات را تهیه و در فرآیند 

 های لبنی مورد استفاده قرار داد.سازی فرآوردهمادهآ

امل فرآیند حذف ش ثیرگذار برأدر این پژوهش سه متغیر ت

محلول انتخاب  pHمیزان ذرات پلیمری، زمان تماس و 

سازی شدند. البته بایستی اشاره داشت که دما نیز و بهینه

در فرآیند حذف یکی از پارامترهای تاثیر گذار است، اما 

ها حساس به دما جایی که برخی از آنتی بیوتیکآن از

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

ه در کتتراسایکلین ویژه در مورد اکسیبهنگهداری شوند. 

 ,.Lye et alمقایسه با تتراسایکلین حساس به دما است )

از سوی دیگر در بیشتر منابع انتشار یافته اشاره (. 2017

 که دمای نگهداری شیر در دمای محیط یا زیرشود می

°C25 رو متغیر دما در شرایط حذف این باشد از اینمی

 بیوتیک در این مطالعه مورد بررسی قرار نگرفته است.نتیآ

به شیوه  هاحذف آلاینده میزان در که عواملی از یکی

 اگر. باشدمی جاذب جرم میزان است، مهم جذب سطحی

 مرحله است ممکن باشد، کمتر لازم مقدار از میزان این

 توسط آنالیت تمامی و نگیرد صورت کامل طور به جذب

. در این مطالعه، با افزایش میزان نگردد جذب جاذب

عنوان جاذب برای که به قالب مولکولیذرات پلیمری 

کار گرفته شده است، با به نیکلیتتراسایاکسحذف 

افزایش میزان ذرات پلیمری راندمان حذف افزایش یافته 

 هایمولکول تعداد بودن ثابت دلیلبهاست. 

 ادتعد افزایش اثر در و محلول در نیکلیتتراسایاکس

 هایمولکول جذب برای فعال هایجایگاه

مر قالب پلی مقدار افزایش با توانمی ،نیکلیتتراسایاکس
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 کمک نیلکیتتراسایاکس حذف فرآیند بهبود به مولکولی

 میزان پلیمرهایثیر أتنتایج مشابهی در خصوص  .نمود

 میکوتوکسین از روغن غلاتقالب مولکولی در حذف 

 (Ali et al., 2010). شده استگزارش 

pH ثیرگذار بر ساختار أمحلول یکی از عوامل ت

باشد، به بیان دیگر، سطح شیمیایی سطحی جاذب می

رت صوجاذب ممکن است در شرایط اسیدی یا قلیایی به

توان متفاوت باردار شود. با بررسی متون منتشر شده می

متاکریلیک اسید، که پلیمر قالب  pKaفور یافت که به

گزارش شده  65/4مولکولی از آن تهیه شده است، حدود 

 COOHهای عاملی است. به این معنی که گروه

به  (<65/4های اسیدی )طمتاکریلیک اسید در محی
+

2COOH تبدیل شده و دارای شارژ جزیی مثبت هستند 

(Gaballa et al., 2013).  این درحالی است که اکسی

های اسیدی دارای بارجزیی تتراسایکلین نیز در محیط

باشد، لذا دافعه میان بارهای مثبت مانع از مثبت می

و  نیکلیتتراسایاکسهای عاملی روهکنش گبرهم

یجه نت شود، درهای کربونیل متاکریلیک اسید میگروه

 ولکولیپلیمر قالب متوسط  نیکلیتتراسایاکسمقدار کمی 

حذف خواهند شد. از سوی دیگر، در محیط اسیدی ملایم 

 COOHای است که گونه( تا خنثی، شرایط به> 65/4)

در حالت باردار منفی  ͞ COOواسطه تبدیل شدن به  به

باشند، در نتیجه شرایط برای بوده و یا حداقل خنثی می

و ذرات پلیمری  نیکلیتتراسایاکسکنش میان برهم

نتیجه بیشترین حذف در ناحیه خنثی  مناسب است، در

، دافعه الکتروستاتیکی pHشود. با افزایش مشاهده می

 درهای عاملی موجود و گروه نیکلیتتراسایاکسمیان 

ه نیز افزایش یافته، درنتیجپلیمر قالب مولکولی سطح 

مر قالب پلیبر روی  نیکلیتتراسایاکسمقادیر کمتری از 

جذب خواهند شد. نتایج مشابهی در خصوص مولکولی 

با کمک پلیمرهای قالب مولکولی  هابیوتیکحذف آنتی

 Su andشده است )گزارش  های دیگرتوسط نویسنده

Lu, 2007; Pan and Xing, 2008). 

 هایکیوتیبیآنت مجاز که، حداکثر مقدارتوجه به این با

و  نیکلیتتراسایاکس ن،یکلیها )تتراسادسته تتراسایکلین

 و یجهان بهداشت از سوی سازمان ن(یکلیکلرتتراسا

 و سازمان تریل در گرمیلیم 1/1ن یچ کشاورزی وزارت

 31/1مجموعا  حداکثر  متحده الاتیا داروی و غذا

 Rahimabadi et) است گرفته نظر در را تریل در گرمیلیم

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

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

پس از افزودن ذرات  (4)های جدول . براساس دادهلیتر(

و با توجه به راندمان حذف بالای پلیمرهای قالب پلیمری 

، نیلکیتتراسایاکسبیوتیک مولکولی در حذف آنتی

 این ذرات پلیمریاز  توانیمتوان نتیجه گرفت که می

در  کیوتیبیحاوی آنتهای آبی محلولسازی پاك منظوربه

 د.استفاده نمو عتیاز رها شدن در طب شیو پ ییمراحل نها

آب آشامیدنی به دلیل عدم وجود پروتئین های نمونه در

های مداخل کننده که در شیر موجود هستند، و سایر گونه

میزان حذف بیشتری توسط ذرات پلیمری مشاهده 

های چنین امکان استفاده از این نوع جاذبهمشود. می

س های لبنی، پها از نمونهبیوتیکپلیمری در حذف آنتی

مرهای قالب مولکولی بر ن پلیثیر افزودأاز مطالعه ت

 گردد.خواص حسی، طعم و مزه شیر پیشنهاد می

در این پژوهش پلیمر قالب مولکولی جدیدی برای 

های آبی از محلول نیکلیتتراسایاکسبیوتیک حذف آنتی

مقدار  از قبیل مختلف پارامترهای ثیرأتو شیر تهیه شد. 

قالب  پلیمرتماس و زمان  pHپلیمر قالب مولکولی، 
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قرار  بررسیمورد  نیکلیتتراسایاکس حذف برمولکولی 

امل ش بهترین شرایطحداکثر ظرفیت جذب در گرفت. 

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

در حذف گردید. عملکرد ذرات پلیمر قالب مولکولی 

 های شیر تهیه شده از دامداریدر نمونه نیکلیتتراسایاکس

ثر مؤتوانند به کاهش ها مین نوع جاذبنشان داد که ای

 های لبنی کمک کنند.های دارویی در نمونهبقایای آلودگی

 تعارض منافع

اعلام  یبرا یگونه تعارض منافعهیچ سندگانینو

 ندارند.
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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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