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 چكيده

اي مناسب در راستاي دستيابي آوري پايه براي فراهماهميت روزافزوني  ساكاريد، پلي -هاي پروتئينبررسي رفتار كلوئيدي سامانه :سابقه و هدف
. پيدا كرده اسـت ) هاي غذايي و فناوري ريزپوشينه كردنمانند توليد ميكرو و نانو ذرات بيوپليمري، طراحي آنالوگ(ها  هاي مختلف آنبه كاربرد

  .ي بتالاكتوگلوبولين و تراگاكانتين بودفازي تجمع يشدر جريان جدا  pH هدف اين پژوهش، بررسي گذارهاي كليدي ناشي از تغيير
 3/0غلضـت كـل پليمـر    (هاي حاوي مخلوط بتالاكتوگلوبولين و تراگاكانتين هاي الكترواستاتيك در پراكنشتشكيل كمپلكس :هامواد و روش

از رئومتري بـه  . ازه ذرات بررسي شدسنجي و آناليز اند با استفاده از طيف) 6-2(pH تابع ) 1به  2ساكاريد -درصد وزني و نسبت پروتئين به پلي
اثـر نـوع و غلظـت نمـك     . موازات اسيدي كردن آرام پراكنش مخلوط، با گلوكونودلتالاكتون، براي پايش گذارهاي ساختاري سامانه استفاده شد

 .حاصل تعيين شد روي تشكيل ميكروذرات

 يشهاي درون پليمري رخ داد و به انجـام جـدا  كمپلكس شانبوه pH =85/4آغاز شد؛ در pH =20/5هاي محلول در تشكيل كمپلكس :هايافته
در نهايت، مخلوط به حالـت  . دهد رخ مي pH =15/4اي شدن مركب در پارامترهاي ثبت شده نشان داد كه توده. منتهي شدpH =30/4فازي در 

ي مركب نوعي فراينـد جمـع و فشـرده شـدن را در     ي ذرات نشان داد كه ساختارها آناليز اندازه. بازگشتpH =50/2ي تك فازي در  يك سامانه
تري از رفتار كلوئيدي سامانه را فراهم آورد و نتـايج در توافـق بـا گـذارهاي      هاي عميقرئومتري دريافت. كنندجريان كمپلكس شدن تجربه مي

  .تشكيل ميكروذرات به شدت وابسته به نمك بود. بود HCl ، تعيين شده با تيتراسيون با pHناشي از 
هـاي  توانـد بـراي تشـكيل گونـه     هاي الكترواستاتيك بتالاكتوگلوبولين و تراگاكانتين مـي كنش ، ميانpHتحت شرايط كنترل شده  :گيري نتيجه

ي  هـاي تحويـل دهنـده    توانند در صنعت غـذا بـه عنـوان سـامانه     اين ميكرو و نانو ذرات حاصل مي. مختلف ذرات بيوپليمري به كار گرفته شود
  .ايگزين چربي به كار روندطبيعي يا ج

  فازي تجمعي، ميكروذرات بيوپليمري يشساكاريد، جداپلي-هاي پروتئينكنشبتالاكتوگلوبولين، تراگاكانتين، ميان :واژگان كليدي
 مقدمه •

طــي دو دهــه اخيــر، انگيــزش چشــمگيري در راســتاي  
كـنش   هـاي چنـدفازي بـا ميـان    سازي سامانهطراحي و بهينه
ــادرشــت ملكــول ــدار شــده اســت  ه ). 1-3(ي طبيعــي پدي

ساكاريدها اغلب در كنار يكديگر در بسياري ها و پلي پروتئين

كنش اين دو پليمـر   هاي غذايي حضور دارند و مياناز سامانه
). 4(نقــش مهمــي در ســاختار و پايــداري مــواد غــذايي دارد 

تواند به عنوان يك عامل  كنش مي كنترل و مديريت اين ميان
هاي نـوين صـنعت غـذا    ها و فرايند وسعه فراوردهكليدي در ت

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 n

sf
t.s

bm
u.

ac
.ir

 o
n 

20
25

-1
1-

06
 ]

 

                             1 / 12

http://nsft.sbmu.ac.ir/article-1-927-fa.html


 و همكاران مهتاب حسندخت فيروز.../  هاي الكترواستاتيك كنش بررسي ميان                                                                 24 
 

 

هـاي عملكـردي    ويژگـي  ،گفتـه  شيپ ـ كـنش  زيرا ميان. باشد
 هاي مربوط به جذب آب هاي غذايي از جمله ويژگيپروتئين

هـم انبـوهي   (هاي سـاختاري   ، ويژگي)حلاليت و ويسكوزيته(
Aggregation قابليـت  (و خصوصيات سـطحي  ) و تشكيل ژل

را بـه شـدت تحـت تـأثير قـرار      ) شكيل كفامولسيفايري و ت
 ). 5(دهد  مي

رقيق اين دو پليمر طبيعي، ) Dispersions(هاي پراكنش
ي بالا بودن انرژي آزاد اختلاط سامانه اغلب ناپايدار  در نتيجه

هنگامي كه برآيند ). 4(شود است و دچار جدا شدن فازي مي
اسـت، از  كنش دو نوع پليمر كه عمـدتاً الكترواسـتاتيك    ميان

 هاي محلـول درون پليمـري  نوع جاذبه باشد، ابتدا كمپلكس

(Intrapolymeric complexes)  ــرفت ــا پيشـ ــپس بـ   و سـ
ــاهش   ــد و ك ــپلكسpHفراين ــري  ، كم ــان پليم ــاي مي  ه

(Interpolymeric complexes)    و در نهايت با گذشـت زمـان
فـاز كواسـرويت يـا تـوده     (فازي كنسانتره و غني از دو پليمر 

فاز ديگـر عمـدتاً   . شودتشكيل مي) Coacervate phaseشده 
اين پديـده كـه از آن تحـت عنـوان     . شامل حلال خواهد بود

يـا   (Associative phase separation) يفازي تجمع يشجدا
شود،  ياد مي (Complex coacervation)اي شدن مركب توده

و تحت  )6، 7( مايع است/فازي به صورت مايع يشنوعي جدا
شايان ذكر ). 8، 9(انجام مي شود زايي و رشد  هستهسازوكار 

هاي شيميايي كمپلكس است اين پديده و خصوصيات فيزيكي
: مانندحاصل از آن بسيار متأثر از عوامل دروني سامانه است، 

pH ساكاريد، غلظت كل  ، قدرت يوني، نسبت پروتئين به پلي
 )و فشار حرارت(عوامل فرايند . پليمر در سامانه و موارد ديگر

  ). 5(نيز تأثيرگذار هستند 
اي شدن مركـب، موضـوع مـورد توجـه بـراي       پديده توده

تحقيقات بنيادي به ويژه درك سازوكار فرايندهاي زيستي در 
از ديدگاه كـاركردي،  . حيطه بيولوژي و نانوبيوتكنولوژي است

بسيار رو به رشد زمينه هاي مختلف اين پديده در استفاده از 
بـا كـارايي بيشـتر و    (سازي پليمرهـا   خالص :انند، مبوده است

، )ي متداولي مانند كروماتوگرافي ها تر در مقايسه با روش ارزان
جـايگزين چربـي، گوشـت و عامـل     (هاي غذايي  فرمولاسيون

هـاي خـوراكي،    پوشـش (، ساخت مـواد زيسـتي   )دهنده بافت
، ريزپوشـينه كـردن مـواد غـذايي و     )پيوند اعضاي مصـنوعي 

و توليد ميكرو و ) ها و مواد مولد طعم نواع ريز مغذيا(دارويي 
  ).2، 5(نانوذرات بيوپليمري 

هاي آب پنير را  پروتئين% 50بتا لاكتوگلوبولين كه حدود 
دهد، پروتئيني كوچك و كروي، بـا وزن ملكـولي   تشكيل مي

ايـــن پــروتئين در تركيـــب  ). 10( دالتــون اســت   18350
ي رژيمـي بـه دليـل    هاي غذاي كـودك و غـذاها  فرمولاسيون
ي  به عنوان يك عامل ساختاردهندهو نيز  اي بالا  ارزش تغذيه

شايان ذكر اسـت، ايـن پليمـر    ). 11( استفاده مي شود ،اوليه
توان از آب پنير بازيافت كرد كه شـامل بخـش    طبيعي را مي

  . شود اي از ضايعات صنايع لبني ميعمده
وژن سـاكاريد منشـعب و هتـر   صمغ كتيرا كه يـك پلـي   

-ي طبيعي حاصل از برخـي گونـه   شده ي خشك است، تراوه
 GRASدر فهرسـت   1996هاي آستراگالوس است و از سال 

(Generally Recognized As Safe)    از . قـرار گرفتـه اسـت
 WHO/FAOغذايي مواد هاي افزودني متخصصان كميتهسوي 

(Joint WHO/FAO Expert Committee on Food Additives) 
ــت ــوا تح ــالاترين نعن ــابي رده ب ــذايي  ارزي ــت غ   امني

 (ADI not Specified)   ــت ــده اس ــدي ش ــه بن ــن . طبق اي
هيدروكلوئيد كه پايداري اسيدي آن بسيار بالاست، به عنوان 

كننده و  امولسيون كننده، پايدار كننده، يك عامل سوسپانسيون
قوام دهنده در صـنايع دارويـي، آرايشـي و بـه ويـژه صـنايع       

صمغ كتيرا از دو جزء اصلي تشكيل شده . اردغذايي كاربرد د
جـزء  (و باسـورين  ) جـزء محلـول در آب  (  تراگاكانتين: است

با استفاده از كروماتوگرافي طـرد  ). 12) (متورم شونده در آب
و دكستران به عنوان استاندارد، وزن   (Size exclusion)اندازه

 3×  106ملكولي جزء محلول صمغ كتيراي ايرانـي در حـدود  
در پژوهشــي ديگــر، وزن ملكــولي ). 13(عيــين شــده اســت ت

گــزارش  6/1×  106تــا  8/1×  105تراگاكــانتين در محــدوده 
ي  هاي انجام شـده در زمينـه   اخيراً، پژوهش). 14(شده است 

انــد كــه  اثــر افــزودن صــمغ كتيــرا بــر دوغ پيشــنهاد كــرده 
هاي شـيري بـا جـزء    هاي الكترواستاتيك پروتئينكنش ميان

مغ در سازوكار پايدارسـازي ايـن نوشـيدني نقـش     محلول ص
  ).15، 16(كليدي دارد 
-هـا و پلـي  هـاي پـروتئين  كـنش  بهينـه از ميـان    استفاده

هاي نـوين صـنعت   ها و فرايندساكاريدها براي توسعه فراورده
از ايـن رو، طـي   . هاي بنيادي استغذا، منوط به داشتن داده

-هـاي پـروتئين   دهه اخيـر، بررسـي رفتـار كلوئيـدي سـامانه     

اي  هاي پايـه  هاي پژوهش ساكاريد يكي از پركارترين حوزه پلي 
   .)1-3، 17(در صنعت غذا بوده است 

اي  ي تـوده  ه پژوهش حاضر بـه تحقيـق و توصـيف پديـد     
شدن مركب ميان بتالاكتوگلوبولين و صمغ كتيراي تراويده از 
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ي مـدل   در يـك سـامانه   آستراگالوس فلوكوسوسگون گونه 
ــا بــه كــارگيري ســه تكنيــك تكميــل . دازدپــر مــي كننــده  ب

رفتـار  ) سنجي نور مرئـي، تفـرق نـور ليـزر و رئولـوژي      طيف(
هاي مختلف ذرات بيوپليمري كلوئيدي سامانه و تشكيل گونه

كه مبين گذارهاي بحراني سـامانه  (هاي كليدي   pHبا تعيين
با توجه به ايـن  . شود پايش مي) كنش هستند در جريان ميان

صمغ تراويده از اين گونـه را جـزء محلـول تشـكيل     % 70كه 
تـر امكـان   هـاي همگـن  و اسـتفاده از سـامانه  ) 18(دهـد  مي

كنـد، طراحـي    هاي بنيـادي را تسـهيل مـي   دستيابي به داده
چنين، اثر  هم. ي جزء محلول صمغ انجام شد ها بر پايه آزمون
هاي كلريد سديم و كلريد كلسيم بر تشكيل ميكروذرات  نمك
  .كنش بررسي شد بهينه ميان  pHل درحاص
  ها مواد و روش •

و خلـوص   HPLC ي بـا درجـه   بتـالاكتوگلوبولين   پودر  :مواد
) ، آمريكــا .Sigma Aldrich Chemichal Co( %90بــالاي 

ِ بيشتر مورد اسـتفاده قـرار    سازيخريداري شد و بدون خالص
 آسـتراگالوس هاي كتيراي تراويده از گون گونـه  نمونه. گرفت

طبيعـي   منـابع  كـل  اداره كارشناسـان  كمـك  بـه  فلوكوسوس
 از آسـياب،  اسـتفاده  ها با نمونه. آوري شد جمع استان سمنان

 هـاي مختلـف،   مـش  بـا  هايالك به كارگيري شده و با پودر

براي آمـاده  . آمد دست به ميكرون 500تا  200 بين پودرهاي
ر درصد وزني آن، د 1سازي جزء محلول صمغ، ابتدا پراكنش 

نتيجه حل كردن پودر صـمغ در آب ديـونيزه بـا اسـتفاده از     
گيـري كامـل آن در    سـاعت و آب  2دار به مدت  همزن مگنت

پـس از آن،  . سـاعت تهيـه شـد    18دماي يخچالي بـه مـدت   
سـاعت، در دمـاي    1به مـدت   g10000 پراكنش حاصل در 

°C35   سانتريفوژ شد و فاز رويي منجمد و سپس با اسـتفاده
هاي حاصل  نمونه. خشك كن انجمادي خشك شداز دستگاه 

ساير مـواد  . هاي بعدي نگهداري شددر دسيكاتور براي آزمون
  . آلمان خريداري شدندMerck شيميايي از شركت 

ــالاكتوگلوبولين و     ــادر بت ــول م ــازي محل ــاده س آم
بتــالاكتوگلوبولين و  هــاي مــادر  محلــول :تراگاكــانتين

هـا در آب   پـودر آن  تراگاكانتين با پراكنش مقـادير مشـخص  
در دمـاي  سـاعت   2بـه مـدت    ،ديونيزه تحـت هـم زدن آرام  

گيـري كامـل    سپس براي اطمينـان از آب . محيط تهيه شدند
سـاعت در دمـاي يخچـالي نگهـداري      18پليمرها بـه مـدت   

 شايان ذكر است براي جلـوگيري از رشـد ميكروبـي    . ندشد

  .ها اضافه شد به نمونه آزيد درصد وزني سديم 02/0

ســازي پــراكنش مخلــوط بتــالاكتوگلوبولين و  آمــاده
ــانتين ــراكنش :تراگاك ــالاكتوگلوبولين  پ ــوط بت و  هــاي مخل

ــادير مشـــخص از محلـــول   ــا افـــزودن مقـ ــانتين بـ تراگاكـ
بتالاكتوگلوبولين به محلول تراگاكانتين به دسـت آمدنـد بـه    

ساكاريد  اي كه غلضت كل پليمر و نسبت پروتئين به پلي گونه
هـا بـا بـه     نمونـه . بـود  1بـه   2درصد وزنـي و   3/0به ترتيب 

ــدريك    ــيد كلري ــارگيري اس ــال  1و  1/0، 01/0ك و در (نرم
اسـيدي   pH =2-7از ) نرمـال   1/0و  01/0صورت نياز سـود  

 مخلـوط در ميـزان مـورد نظـر،    pH پـس از تنظـيم   . شـدند 

ي  سنجي نوري و نمونـه  هاي طيف اي براي انجام آزمون نمونه
. گيري توزيع انـدازه ذرات برداشـت شـدند    اندازه ديگري براي

  pHهاي رئولوژيـك، پـراكنش  مخلـوط بـا     براي انجام آزمون
با به كارگيري گلوكونودلتالاكتون بـه آرامـي اسـيدي     7اوليه 
در ) pH=8/3-7(ي مـورد نظـر    بـراي پوشـش محـدوده   . شد

درصد وزني گلوكونودلتالاكتون به مخلوط اضافه  14/0حدود 
ور حل شدن يكنواخت آن، مخلوط تحـت  سپس، به منظ. شد
پـس از آن،  . قرار گرفـت  C1/0 ± 22°زدن آرام در دماي  هم

هاي رئولوژيك برداشـت شـد و بـه     اي براي انجام آزمون نمونه
تـابع زمـان، درون    pHاي ديگر براي پايش  طور موازي نمونه

لازم بـه  . قرار گرفـت ) ، ايرانCMS5، گستر آزما  فن(انكوباتور 
  pHكـنش در  براي بررسي اثر نمك بر ميزان ميـان  ذكر است

سـامانه بـر حسـب     موجـود در  يغلظت نمـك خـارج  بهينه، 
طراحي آزمون، با استفاده از كلريد سديم يا كلريد كلسيم در 

ــطح   ــنج س ــي 32و 16، 8، 4، 2پ ــد   ميل ــيم ش ــولار تنظ . م
) يـا تراگاكـانتين   حـاوي بتـالاكتوگلوبولين  (هاي شـاهد   نمونه

ابه با پراكنش  مخلوط براي هر آزمون آماده تحت شرايط مش
  .  شدند

ميـزان جـذب سـامانه مـدل بـا       :سـنجي  هاي طيف آزمون
ــي   ــنج مرئ ــف س ــتگاه طي ــتفاده از دس ــنفش  -اس ــاوراي ب   م

)SP-300 PLUS Optima  ، نانومتر  635در طول موج ) ژاپن
هـاي   مشابه با طول موج نور ليزر به كار رفتـه بـراي آزمـون   (

. گيـري شـد   اندازه C22°در دماي ) ي ذرات اندازهگيري  اندازه
نمونـه   ml3هاي طيف سنجي وابسته بـه زمـان،    براي آزمون
ريخته شـد  ) cm1با طول مسير عبور نور برابر با (درون كوت 

 20هـر  ( دقيقـه پـايش شـد     20 طي و ميزان جذب سامانه
  ). ثانيه

پـايش پارامترهـاي    :ي ذرات گيري توزيـع انـدازه   اندازه
ي ذرات موجـود در سـامانه، بـر اسـاس      يف كننده اندازهتوص
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 Cilas particle تكنيك تفرق نور ليزر با استفاده از دستگاه  

size analyzer 1090، فرانسه، با به كارگيري نور ليزر هليوم-
نتـايج در قالـب   . انجـام شـد  ) نـانومتر  635طول موج (نئون 

 .شده اسـت  گزارشD[4,3] و  D0.1،  D0.5 ،D0.9 هاي شاخص

D0.1 ، D0.5  وD0.9 90و % 50، %10گــر  بــه ترتيــب نمايــان %
  . قطري كمتر از مقدار داده شده دارند اند كه ذرات موجود
D[4,3]   ذرات ) ميانگين حجمي قطر(نوعي قطر معادل

   :شود محاسبه مي 1از فرمول  است كه مقدار آن
D [4,3] = ∑i=1 nidi:                 1فرمول

4 / ∑i=1 nidi
3     

                                                                                                                                            
هـا بـا اسـتفاده از    ي آزمـون  كليـه : هاي رئولوژيـك  آزمون

  physica MCR 301 ،Anton paar(دستگاه رئومتر چرخشي 
ژئــومتري مــورد اســتفاده، ژئــومتري . انجــام شــد) ريشاتــ، 

با نسبت شـعاعي   (Concentric cylinder) محور ي هم استوانه
بـا    Peltier plateبراي تنظيم دمـاي سـامانه از  . بود 0846/1

. مجهـز بـه سـيركولاتور آب اسـتفاده شـد      ±01/0حساسيت 
ها در طول آزمـايش بـا    براي جلوگيري از تبخير حلال، نمونه

پـــايش . پوشـــانده شــدند  (Solvent trap) ي حــلال  لــه ت
بر ثانيـه   5ي سامانه تابع زمان در نرخ برش ثابت  ويسكوزيته

 pHبـه طـور مـوازي، پـايش     . صـورت گرفـت   C 22°و دماي 
تشريح اين روش در جاي ديگري . سامانه تابع زمان انجام شد

 ).  19(آورده شده است 
: حراني سـامانه هاي كليدي، مبين گذارهاي ب pHتعيين 

هاي كليدي، مبين گذارهاي بحرانـي سـامانه    pHمجموعه از 
كنش دو پليمر به صورت گرافيكي بـه عنـوان    در جريان ميان

) محل تغييـر شـيب  (ي تلاقي دو خط مماس بر منحي  نقطه
  : در هر روش آزمون تعيين شد

pHSoluble Complexes: هاي محلول  متناظر با تشكيل كمپلكس  
pHComplex Aggregation:  هاي درون  كمپلكس انبوهي هممتناظر با

  پليمري ميانهاي  تشكيل كمپلكسپليمري و 
pHPhase Separation: فازي يشمتناظر با انجام جدا  

pHCoacervation:  متناظر با pH  تشـكيل  (كـنش   ميـان ي  بهينـه
  )ها كواسرويت

pHComplex Suppression  : كنش  ميانمتناظر با بازداشت  
 

ها بـا حـداقل   تمامي آزمون :هاداده آماري تحليل و تجزيه
هـا برحسـب لـزوم بـه     آناليز آماري يافته. سه تكرار انجام شد
-Independentيا ) ANOVA(طرفه  يك روش آناليز واريانس

Samples T-Test    با اسـتفاده از نـرم افـزار ،SPSS14   صـورت
بـراي تجزيـه و   % 5تسـت دانكـن در سـطح احتمـال     . گرفت

  .ها به كار رفتتحليل ميانگين

  هايافته •
كدورت يك پـراكنش تحـت تـأثير     :سنجي نور مرئي طيف

هـاي نـوري    مقدار، وزن ملكولي، اندازه، شكل و ديگر ويژگـي 
گيري كدورت متناظر با  اندازه. ذرات موجود در پراكنش است

اسيدي كردن نمونه، به عنوان يك روش ساده و مبنـا، بـراي   
اي شدن مركب به طـور گسـترده اسـتفاده    تودهپايش فرايند 

از اين رو، در ابتدا رفتار كلوئيدي سامانه با ). 1، 2(ه است شد
  .استفاده از روش طيف سنجي مورد بررسي قرار گرفت

ي  گانـه و سـه   هـاي دوگانـه  پايش جذب سـامانه  1شكل 
مقـادير جـذب   . دهـد نشان مـي  pH=2-6مورد مطالعه را در 

در ) يا تراگاكانتين محتوي بتالاكتوگلوبولين(هاي شاهد نمونه
، اندك و تقريبـاً ثابـت بودنـد، درحـالي كـه      pHكل محدوده 

پروفايــل جــذب ســامانه بتــالاكتوگلوبولين و تراگاكــانتين از  
بـر ايـن اسـاس، يـك طبيعـت      . الگوي مشخصي پيروي كـرد 

كنش اين دو پليمر اسـتنباط   الكترواستاتيك غالب براي ميان
سامانه  pHدير جذب پايين و ثابت بود تا اين كه مقا. شود مي
، pHافـزايش ملايـم جـذب در ايـن     . كـاهش يافـت   20/5به 

پس از . هاي درون پليمري استبيانگر آغاز تشكيل كمپلكس
مقادير جـذب بـه طـور چشـمگيري       pH=85/4اين گذار، از 

انبوهي سـاختارهاي   تواند ناشي از هم افزايش پيدا كرد كه مي
ديـده   pH =30/4حداكثر مقدار جذب در . ه باشدتشكيل شد

شد، جايي كـه بيشـترين تعـداد سـاختارهاي تشـكيل شـده       
 شاخيـر انجـام جـداي    pHشايان ذكر اسـت در  . حضور دارند

فازي و يك ناپايداري ملايم در سامانه به طور ماكروسكوپيك 
مقـادير   pHپس از آن متنـاظر بـا كـاهش    . قابل مشاهده بود
مقـدار   pH=2/ 50سرانجام، درحـوالي . كرد جذب كاهش پيدا

اي شدن مركب به طـور كامـل    جذب بسيار ناچيز شد و توده
  . صمغ است  pkaتر از پايين pHاين . بازداشته شد
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ــابع. 1شــكل  ــايش جــذب ت ــراي   pHپ ي  ســامانه): •(ب

درصد 3/0غلظت كل پليمر (بتالاكتوگلوبولين و تراگاكانتين 
محلول ): ▲(، )1به  2ساكاريد  پروتئين به پليوزني و نسبت 

ــالاكتوگلوبولين ــي  2/0 ( بت ــد وزن محلــول  ): ■(، )درص
خطوط براي هـدايت چشـم هسـتند و    ) . درصد وزني 1/0(تراگاكانتين 

هـاي كليـدي    pH گيري در تعيين  خطاهاي اندازه. هاي كليديpH ها مبين  فلش
  .بودند%  1كمتر از 
  

ي  اي شدن مركـب يـك پديـده    تودهاز ديدگاه مكانيسم، 
هاي زماني  و گذارهايي در مقياس) 20(وابسته به زمان است 

هـاي حـاوي    و پايـداري سـامانه  رخ دهد تواند  مختلف نيز مي
از ايـن  . ذرات كمپلكس يا كواسرويت را تحت تأثير قرار دهـد 

ي بتـالاكتوگلوبولين و تراگاكـانتين    رو، پروفايل جذب سامانه
  .مشخص بررسي شد pHچند  تابع زمان در
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 pH: 3.00

 pH: 4.15

pH:  4.30

 pH: 4.50

pH: 5.00

  
هـاي    pHپروفايل وابسته به زمـان جـذب در  . 2شكل 

ي بتـالاكتوگلوبولين و تراگاكـانتين    مشخص بـراي سـامانه  
درصد وزني و نسبت پروتئين به پلي  3/0غلظت كل  پليمر (

حـداكثر انحـراف   . خطـوط بـراي هـدايت چشـم هسـتند     ). 1به  2ساكاريد 
  .بود%  3استاندارد در ميزان جذب 

ي بـه   شود، سامانه مشاهده مي 2طور كه در شكل  همان
كـدورتي انـدك و ثابـت در طـول      pH=00/5دست آمـده در  
هـاي   دهد كه بيانگر پايداري كامـل كمـپلكس   زمان نشان مي

ي مقادير بالاي بار منفـي   محلول موجود در سامانه، در نتيجه
 مقـادير جـذبِ تـابع زمـان، تغييـر      pH=50/4در . ها است آن

داري نداشتند كه باز هم نشـاني از پايـداري سـامانه در    معني
رسد كه بار منفـيِ   به نظر مي. ي زماني انتخابي است محدوده

انبـوهي  ها از پيشرفت سـريع هـم  ي روي كمپلكس مانده باقي
هـاي بـين پليمـري و در نتيجـه، ناپايـداري      بيشتر كمپلكس

ــي  ــوگيري م ــامانه جل ــدس ــامانه  . كن ــينتيك س ــار س در رفت
30/4=pH پـس از يـك دوره ثبـات    . حالتي حد واسط داشت

شروع به افزايش كـرد؛ بـه    700نسبي، مقادير جذب از ثانيه 
افـزايش  % 20طوري كه در پايان آزمون مقدار جـذب حـدود   

نشـيني  ي تشكيل سـاختارهاي جديـد و تـه    توسعه. يافته بود
. دي اين نكته باش ـ كننده تواند توجيه ها ميبرخي از كمپلكس

تر كاهش پيدا كرد، پروفايل به مقادير پايين pH هنگامي كه 
اي را تابع زمان نشـان   جذب به وضوح گذارهاي قابل مشاهده

افـزايش  % 39ثانيه حدود  120جذب طي pH =15/4در . داد
پيدا كرد و به دنبال آن يك كاهش سريع و بسـيار چشـمگير   

اوليه خـود  مقدار % 9ثانيه به  280؛ به طوري كه طي رخ داد
از نظر ماكروسـكوپي، پـراكنش    . رسيد و پس از آن ثابت ماند

فازي بسيار سريع  يشمخلوط به شدت ناپايدار بود و يك جدا
كنـد كـه بـار    اين  سـينتيك سـريع پيشـنهاد مـي    . ديده شد
 pH =00/3در . ها نزديك به حالت خنثي بوده استكمپلكس

يي مشـابه بـا   پروفايل جذب پراكنش مخلـوط تقريبـاً از الگـو   
تري ديده شد كه  حالت قبل پيروي كرد؛ البته  سينتيك آرام

توانـد ناشـي از عـدم كفايـت خنثـي شـدن بـار         مينكته اين 
ساختارهاي تشكيل شده و وجود دافعه الكترواستاتيك ميـان  

  .ها باشد آن
: ي ذرات كمپلكس و كواسرويت در سامانه توزيع اندازه

اي  ر در ارتباط با فرايند تـوده براي دستيابي به اطلاعات بيشت
شدن مركـب ميـان بتـالاكتوگلوبولين و تراگاكـانتين، آنـاليز      

هاي مختلـف انجـام   pHاندازه ذرات براي پراكنش مخلوط در 
  .  شد

ميـانگين حجمـي    pH20/5-85/4  از 1بر اساس جدول 
رسيد همـراه   نميكرو ~113به  نميكرو ~130قطر ذرات از 

به طور غيـر  . pH50/4 در ) 34%زان به مي( با كاهشي بيشتر 
هاي تشكيل شده يك كـاهش  كمپلكس D [4,3]قابل انتظار، 

  pH 30/4-50/4ي   در محـــدوده) 60(%بســـيار چشـــمگير 

30/4 

50/2 20/5

85/4 
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تــر بــه حــداقل مقــدار خــود در  نشــان داد و بــه بيــان دقيــق
30/4=pH پس از آن، با تغيير  .رسيدpH    سامانه بـه مقـادير

ساختارهاي تشـكيل شـده در    تر، ميانگين حجمي قطر پايين
هر چنـد تفـاوت انـدكي بـين     . يافتسامانه به تدريج افزايش 

وجود   30/4و  15/4هاي  pH ميانگين حجمي قطر ذرات در 
در . ي ذرات سامانه كاملاً متفاوت بـود  داشت، اما توزيع اندازه

بـه طـور قابـل     pH =30/4واقع، پهناي توزيع اندازه ذرات در 
  (Polydispersity) اين موضوع نـاهمگوني  .توجهي بيشتر بود

تـر از ذرات  براي دريافت جامع. دهد بيشتر سامانه را نشان مي
ي ذرات  بيوپليمري تشـكيل شـده در سـامانه، توزيـع انـدازه     

ــل در  ــاي pHحاصـ ــداد   15/4و 20/5هـ ــاس تعـ ــر اسـ   بـ
(On a number basis) افزار دستگاه محاسبه  با استفاده از نرم

به ترتيب برابر با  pH 20/5در  D0.9و  D0.1 ، D0.5مقادير . شد

تر  بسيار كوچك pH=15/4 ن، و درميكرو 74/1، 28/1، 06/1
  .نانومتر بود 60و  20، 10و به ترتيب 

هــاي رئولوژيــك يــك ويژگـي  :رفتــار رئولوژيــك ســامانه
ي پليمري رقيق، به خصوصـيات ذرات موجـود در آن    سامانه

بــار ســطحي، انــدازه، شــكل، دانســيته : ماننــد ،دارد بســتگي
اي هـاي ذره بـديهي اسـت ويژگـي   ). 5(ضخامت لايه آبگيري 
 شي جداي ساكاريد در طول پديده پلي-يك پراكنش  پروتئين

از ايـن  . شـود  فازي تجمعي، متحمل تغييرات چشمگيري مي
رو، بر آن شديم تا از روش رئومتري در جريان اسيدي كردن 

ن و تراگاكـانتين، بـراي پـايش    ي بتـالاكتوگلوبولي  آرام سامانه
ــد     ــول فراين ــامانه، در ط ــاختاري س ــذارهاي س ــونگي گ چگ

   .كمپلكس شدن استفاده كنيم

  
  

هاي  pHتراگاكانتين، در  -بتالاكتوگلوبولين) بر اساس حجم(ذرات سامانه  ي هاي مربوط به توزيع اندازهداده. 1جدول 
  *) 1به  2ئين به پلي ساكاريد درصد وزني و نسبت پروت 3/0غلظت كل پليمر  (مشخص 

  )mµ( توزيع اندازه ذرات                 
pH 

D [4,3]  D0.9 D0.5 D0.1  

h 19/5 ± 91/129  h 50/12 ± 28/256  h 28/5 ± 65/105  e 81/1 ± 25/36  20/5  
g 50/4 ± 35/113  g 97/8 ± 49/224  g 07/2 ± 60/92  d 30/1 ± 53/32  85/4  

ef 90/2 ± 95/74  f 30/3 ± 48/165  f 26/2 ± 65/56  bc 55/0 ± 53/13  50/4  

a 22/1 ± 60/30 
  b 87/2 ± 73/72 a 97/0 ± 49/24  a 36/0 ± 09/9  30/4  

b 32/1 ± 16/44 
a 51/2 ± 92/62  b 20/1 ± 30/32 ab 45/0 ± 22/11  15/4  

c 80/3 ± 75/50 
 c 90/3 ± 68/97 c 23/1 ± 25/41  bc 54/0 ± 53/13  00/4  

d 37/2 ± 28/59 
 d 06/4 ± 12/115  d 96/1 ± 21/49 c 57/0 ± 39/14  85/3  

e 12/2 ± 29/71 
e 71/4 ± 09/157  e 57/1 ± 44/52  c 61/0 ± 44/15  50/3  

f 79/3 ± 85/75 
 f 75/6 ± 97/168 f 28/2 ± 10/57  c 56/0 ± 45/14  00/3  

  ).>05/0p(دار با يكديگر متفاوت هستند  اند، به طور معنيدار شدههايي كه در هر ستون با حروف  انگليسي متفاوت  نشانميانگين*
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در نـرخ بـرش    pH پايش ويسكوزيته ظاهري تابع. 3شكل 
سامانه بتالاكتوگلوبولين و تراگاكـانتين  ): •(براي  s-1 5ثابت 

درصد وزني و نسبت پروتئين به پلـي  3/0ر غلظت كل پليم(
غلظـت  ( محلـول بتـالاكتوگلوبولين  ): ▲(، )1به  2ساكاريد 

غلظـت  (محلول تراگاكـانتين  ): ■(، )درصد وزني 2/0 پليمر
هاي كليـدي و فلـش    pH هاي مورب مبين  فلش). درصد وزني 3/0پليمر

هـاي  pH ين گيـري در تعي ـ  حداكثر خطاي اندازه. افقي مبين مقياس زماني است
 3/0هـا  pH ي گـزارش شـده در ايـن     درصد و در مقـدار ويسـكوزيته   5/0كليدي 

  .درصد بود
  

هاي مخلوط و شـاهد   ي سامانه پايش ويسكوزيته 3شكل 
. دهـد  نشـان مـي  ) pHيا كـاهش  (را تابع زمان اسيدي شدن 

ــان ــي  هم ــه مشــاهده م ــور ك ــول   ط ــود، ويســكوزيته محل ش
ي سـاختار يـافتن    ر نتيجـه بتالاكتوگلوبولين در طول زمان، د

سامانه، كمي افزايش يافت، در حالي كه ويسـكوزيته محلـول   
. به طور ملايم و يكنواخت كاهش يافـت pH تراگاكانتين تابع 
نسـبي   (shrinkage) توان بـه جمـع شـدن     اين كاهش را مي

هـاي تراگاكـانتين، بـه دنبـال كـاهش دافعـه        ساختار ملكول
رونيـك اسـيد پلـي سـاكاريد     الكترواستاتيك ميان واحدهاي ا

طيف مكانيكي پـراكنش مخلـوط، در مقايسـه بـا     . نسبت داد
تــر بــود و گــذارهاي ســاختاري  هــاي شــاهد پيچيــده ســامانه

پس از يـك دوره  . نشان داد pHآشكاري را متناظر با كاهش 
مقـادير   pH=23/5ي سـامانه، از   ثبات در ميـزان ويسـكوزيته  

ويسكوزيته متناظر با زمان اسيدي شدن شـروع بـه افـزايش    
. رسـيد  pH=82/4كرد تا آنجا كه به بيشينه مقـدار خـود در   

ي مخلوط تا رسيدن بـه   پس از اين افزايش اوليه، ويسكوزيته

30/4= pHدر انتهاي طيف . به طور قابل توجهي كاهش يافت
جديد در ) Peak(قله مكانيكي، به طور غيرقابل انتظاري، يك 

  .  مشاهده شد pH=15/4حوالي 
تشـكيل ذرات    pHكـنش در  اثر نمك بر ميزان ميـان 

فازي تجمعي با توجه به ماهيـت   يشپديده جدا: كواسرويت
الكترواستاتيك خود به شدت تحت تأثير قدرت يوني سامانه، 

از ). 5، 21(ي بار پليمرها اسـت   از طريق تأثير آن بر دانسيته
هاي كلريـد سـديم و كلريـد كلسـيم بـر       ثر نمكاين منظر، ا

اي شـدن  كه معياري از ميـزان تـوده   -مقدار كدورت سامانه 
  pHدر -مركب ميان بتـالاكتوگلوبولين و تراگاكـانتين اسـت   

نتايج اين بررسي . سي شدبرر )15/4(ها  كنش  آن بهينه ميان
  . نشان داده شده است 4در شكل 
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و كلريد كلسيم ) •(يم هاي كلريد سد اثر نمك. 4شكل 

)Ο (      در شــش ســطح بــر ميــزان جــذب در ســامانه
غلظت كـل  ( pH=  15/4بتالاكتوگلوبولين و تراگاكانتين در 

 2درصد وزني و نسبت پروتئين به پلي سـاكاريد   3/0پليمر 
  .خطوط براي هدايت چشم هستند). 1به 

  
ها را بر كاهش ميزان اثر قوي حضور ميكرويون 4شكل 
هاي موجود در سامانه به وضوح، نشان ماكرويونكنش  ميان
متناظر با افزايش غلظت نمك، كلريد كلسيم در . دهد مي

مقايسه با كلريد سديم با شيب بيشتري كدورت سامانه را 
كنش  مولار ميان ميلي 8كاهش داد، به طوري كه در غلظت 

ميلي  32به طور كامل متوقف شد؛ حال آن كه در غلظت 
  .بود 3/0ديم كدورت سامانه حدود مولار كلريد س

  
    

 

°  )دقيقه(زمان ٧٠

16/4
30/4

82/4

23/5 
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  بحث •
هاي كليدي، مبين گذارهاي بحراني سـامانه   pHتعيين 

فـازي تجمعـي بتـالاكتوگلوبولين و     ايشدر جريان جد
به دنبال آنـاليز نتـايج حاصـل از سـه تكنيـك      : تراگاكانتين

سـنجي نـور مرئـي، تفـرق نـور ليـزر و        طيـف (كننـده   تكميل
هاي كليدي كـه   pHدي سامانه با تعيينرفتار كلوئي) رئولوژي

كنش دو پليمر اسـت،   مبين گذارهاي كليدي در جريان ميان
ينـد جـدايش فـازي تجمعـي و     ادر ادامه، رونـد فر . پايش شد

هـاي مختلـف ذرات بيـوپليمري در غالـب پـنج       تشكيل گونه
  . مورد بحث قرار خواهد گرفتpH ي محدود شده با  ناحيه

00/6-20/5= pH: محدوده، مقـادير جـذب انـدك و     در اين
اين امـر نشـان از   . و ويسكوزيته سامانه بدون تغيير بود ،ثابت

. دارد (Co-solubility) محلولي -حضور دو پليمر در حالت هم
ي بالاتر pHهاي بتالاكتوگلوبولين كه در در اين حالت، ملكول

هـاي   ملكول نيز قرار دارند، و) 15/5(ايزوالكتريك خود  pHاز 
برآيند واكـنش  از اين رو،  ؛اكانتين بار خالص منفي دارندتراگ
  . ها از نوع دافعه است آن
20/5-85/4= pH:   20/5از حـدود= pH   پارامترهـاي ثبـت

داري شـروع بـه   بـه طـور معنـي   ) جذب و ويسكوزيته ( شده 
هاي محلول و درون اين امر تشكيل كمپلكس. افزايش كردند

ــري را در  ــالاتر از pHپليمــــ يزوالكتريــــــك ا pHي بــــ
در توافـق بـا ايـن مشـاهده     . كنـد بتالاكتوگلوبولين آشكار مي

ي دارا بـودن   گزارش شده است كه ايـن پـروتئين در نتيجـه   
در سطح ملكول خود  (Positive patches)نواحي با بار مثبت 

) 148-132و  83-76، 60-41، 14-1هـــاي  روي پپتيـــد(
هـايي برابـر   pHآنيون به صورت مكاني در  تواند با يك پلي مي

كـنش شـود    ايزوالكتريك خود وارد ميان pHيا كمي بالاتر از 
 pH=23/5همان طور كه پيش از اين بيـان شـد، از   ). 8، 22(

مقدار ويسكوزيته متناظر با زمـان اسـيدي شـدن شـروع بـه      
افــزايش كــرد؛ تــا آن جــا كــه بــه حــداكثر مقــدار خــود در  

82/4=pH اين محـدوده از  . رسيد pH   تشـكيل و  متنـاظر بـا
هـايي   چنين كمـپلكس . هاي محلول است ي كمپلكس توسعه

-هـاي منفـرد پلـي   كه به شدت هيدراته هسـتند، از زنجيـره  
اند كه با تعداد كمـي ملكـول پـروتئين    ساكاريد تشكيل شده

در تشكيل اين ساختارهاي مركب علاوه بـر  ). 3(اتصال دارند 
ــدروژني     ــدهاي هي ــتاتيك، پيون ــاي الكترواس ــان(نيروه  مي

هاي هيدروكسيل، آميـد   هاي استري تراگاكانتين و گروه گروه
نيز ممكن است نقش داشـته  ) و كربوكسيل بتالاكتوگلوبولين

ــانطور  ؛باشــند ــههم ــاران  Girard  ك ــراي ) 2002(و همك ب

انـد   اي حاوي بتالاكتوگلوبولين و پكتين گزارش كـرده  سامانه
دك بود و ي ذرات ان ، كاهش اندازهpHي  در اين محدوده). 8(

ي حـلال و مـنظم شـدن     يابي دوبـاره رسد سازمان به نظر مي
مسـئول افـزايش   ) 23(هـاي آب در سـطح كمـپلكس     ملكول

برخلاف اين مشاهده، گزارش شـده  . ويسكوزيته سامانه است
 EPS B40ي مخلوط بتالاكتوگلوبولين و   است كه ويسكوزيته

ن اي). 24(هاي محلول كاهش يافت  تشكيل كمپلكسpH در 
شـونده بـا بـرش     تواند ناشي از پاسخ نـرم  ي مخالف مي نتيجه

(Shear thinning)    ي ويسـكومتر   نمونه باشد كـه بـه وسـيله
ايجـاد شـده     (Capillary viscometer Ubbelhode) مـوئين 
به طور كلي، اين ويسكومتر در گروه ويسكومترهاي بـا  . است

ه، بـه طـور مشـاب   ). 25(شـود   نرخ برش بالا طبقه بنـدي مـي  
انجـام داديـم،    s-1 85ها را در نرخ برش هنگامي كه ما آزمون

نتايج نشـان داده نشـده   (افزايش در ويسكوزيته مشاهده نشد 
  ).است

85/4-30/4= pH:   دومين گذار در ميزان جذب سـامانه در
85/4= pH ــد ــده ش ــي . دي ــر م ــه نظ ــوهي   ب ــم انب ــد ه رس

بيان به . شودآغاز مي pHهاي درون پليمري از اين  كمپلكس
هـاي بتـالاكتوگلوبولين    ديگر، از آن جا كه دانسيته بارِ ملكول

هـاي   كنـد، پـروتئين  افزايش پيـدا مـي   pHبه موازات كاهش 
تواننـد بـا واحـدهاي تراگاكـانتين كـه در      كمپلكس شده مي

. كـنش شـوند   ، وارد مياننيز هاي ديگر حضور دارند كمپلكس
ز مطـرح شـده   چنان كه اين فرايند در مطالعات پيشين ني هم

ديـده شـد   pH =30/4حداكثر مقدار جذب در ). 6، 26(است 
كه مبين حداكثر تعداد واحدهاي ساختاري كمـپلكس شـده   

ناپايـداري ملايـم    ،pHشايان ذكـر اسـت كـه در ايـن     . است
اگرچـه  . فـازي قابـل مشـاهده بـود     يشسامانه و انجـام جـدا  

ــدن     ــامحلول ش ــي از ن ــي ناش ــور كل ــه ط ــازي ب ــدايش ف ج
هاي هم انبوه شده است، امـا توجـه بـه ايـن نكتـه       كمپلكس

-پلي آنيوني شركت-هاي پروتئينضروري است كه در سامانه
، جداسازي بدون نيـاز بـه خنثـي بـودن     )Associative( پذير

تواند رخ دهد و تحت كنترل يـك نسـبت   ها هم ميكمپلكس
ايـن يافتـه كـه در    ). 26، 227(بحراني اندازه به بار قرار دارد 

پيش گفته، مقادير جذب افزايش پيـدا كـرد،    pHي  دهمحدو
ي ذرات به طور قابل توجهي كاهش يافت،  در حالي كه اندازه

تواند تشكيل تعـداد بسـيار زيـادي سـاختارهاي كوچـك       مي
  . را نشان دهد شده كمپلكس
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توانـد بـه افـزايش جـرم مـولي ذرات       روند مشاهده شـده مـي  
، pHي  ن محـدوده در اي ـ. تشكيل شده نيز نسـبت داده شـود  

طور كه  همان. ي سامانه به شدت كاهش پيدا كرد ويسكوزيته
نوعي  pH=80/4هاي اوليه از حوالي قبلاً بحث شد، كمپلكس
خنثـي شـدن متقابـل درشـت     . كنند هم انبوهي را تجربه مي

هـاي   كه با آزاد شدن ملكول (Macro-reactant)گرها  واكنش
) 28(هاي هيدروژني دو احتمالاً شكسته شدن پيون) 27(آب 

شـدن سـاختارهاي در حـال     به جمع و فشـرده  ،همراه است
در حقيقت، آرايشي فضايي شـبيه  . شودگيري منجر مي شكل

توانـد   اين وقـايع مـي  . شود هاي كروي تشكيل مي به پروتئين
. ي سامانه را توجيه كنـد  كاهش مشاهده شده در ويسكوزيته

نــي داري در ي حاضــر كــاهش مع  در توافــق بــا مطالعــه  
پلـي سـاكاريد در طـول    -هـاي پـروتئين   ي سامانه ويسكوزيته

چنـين رفتـاري   . فرايند كمپلكس شدن گـزارش شـده اسـت   
 پيشـنهاد شـده   Bungenberg de Jongطور كه توسط  همان
هـا   به كاهش ميزان آب به دام افتـاده درون كمـپلكس   است،

  ).   29-31(شود  نسبت داده مي
30/4-15/4= pH :  مقـدار جـذب انـدكي     محـدوده در ايـن ،

پروفايـل جـذب سـامانه تـابع      pH =15/4كاهش يافـت و در  
اين سـينتيك  . فازي بسيار سريعي را نشان داد يشزمان جدا

ها نزديـك بـه حالـت     كند كه بار كمپلكس پيشنهاد مي سريع
از سـوي  . اي شدن مركـب رخ داده اسـت  خنثي است و توده

تشـكيل شـده در    ديگر، ميانگين حجمـي قطـر سـاختارهاي   
ي  و توزيـع انـدازه   بكمي افـزايش يافت ـ pH =30/4مقايسه با 

تر شد، اين موضـوع مبـين ظهـور جمعيـت     ذرات نيز هموژن
. اي شدن مركـب اسـت   جديدي از ذرات در نتيجه انجام توده

 pHشايان ذكراست توزيع انـدازه ذرات بـر اسـاس تعـداد در     
نـانو ذرات  پيش گفته حاكي از حضـور تعـداد بسـيار زيـادي     

همان طور كه پيش از اين . بيوپليمري مركب در محيط است
اشاره شد، در انتهاي طيف مكانيكي سامانه، به طور غيرقابـل  

مشاهده شـد؛   pH=15/4انتظاري، يك پيك جديد در حوالي 
 بوده اي شدن مركب بهينه تودهpH رسد  جايي كه به نظر مي

اين رفتار . نه استقدرت نيروهاي الكترواستاتيك بيشينيز، و 
رئولوژيك ممكن است ناشي از يك سري تغييرات در آرايـش  

ي ذرات  افـزايش انـدازه  . پذير باشـد  فضايي پليمرهاي شركت
تواند توضيح ديگري براي  ها مي سامانه و نيز هموژن بودن آن

  .   اين پديده باشد
15/4-50/2= pH :      كـاهش ميـزان جـذب سـامانه در ايـن

توان به كم شدن تعـداد ذرات هـدف در    را مي pHي  محدوده

جوشـي   محيط نسبت داد، اين موضوع در ابتـدا ناشـي از هـم   
هـا   كمـپلكس  ،ترهاي پايينpHدر . واحدهاي ساختاري است

رونـد و سـرانجام    دوباره به سـوي محلـول شـدن پـيش مـي     
اي شــدن مركــب بــه طــور كامــل تــوده pH=50/2درحــوالي 
هـاي تراگاكـانتين   ط ملكولزيرا در اين شراي. شود متوقف مي
هاي با بار مثبت بتالاكتوگلوبولين به كنش با ملكول براي ميان

ي  متنـاظر بـا كـاهش جاذبـه    . تعداد كافي بـار منفـي ندارنـد   
هـاي   دهنده، ملكـول الكترواستاتيك ميان واحدهاي كمپلكس

گردنـد و   تراگاكانتين به آرايش فضايي گسترده خود بـاز مـي  
اختارهاي تشـكيل شـده بـه تـدريج     ميانگين حجمي قطر س ـ

  .كند افزايش پيدا مي
تشـكيل ذرات    pHكـنش در  اثر نمك بر ميزان ميـان 

متناظر با افزايش غلظت نمـك، مقـادير جـذب      :كواسرويت
ايـن  . تراگاكـانتين كـاهش يافـت    -سامانه  بتـالاكتوگلوبولين 

مشاهده حـاكي از اثـر قـوي نمـك بـر تشـكيل كمـپلكس و        
كـنش ايـن دو پليمـر     كترواستاتيك ميانتأييدي بر ماهيت ال

هـاي پيشـين اسـت كـه      اين يافته در توافق با پژوهش. است
اي ي تـوده  كند حضور نمـك باعـث تضـعيف پديـده     بيان مي

تاري هـاي حاصـل سـاخ    شـود و كمـپلكس   شدن مركب مـي 
غلظت هـاي  حضور ؛ وحتي در هتروژن و آبكي خواهند داشت

شـود   مل متوقف مـي تشكيل كمپلكس به طور كا، نمك يبالا
افزايش غلظت نمك باعث كاهش مؤثر طول دباي ). 24، 32(

(Debye Length)     و كمتر شدن آن در مقايسـه بـا ميـانگين
مثبـت پـروتئين و نقـاط منفـي پلـي       )Site( ي نقـاط   فاصـله 

در نتيجـه، بـار سـطحي پليمرهـا توسـط      . شـود  ساكاريد مي
). 21، 33( شـود  هاي موجود در سامانه پوشيده مي ميكرويون

در چنين شرايطي پـروتئين و پلـي سـاكاريد بـار لازم بـراي      
. كـنش الكترواسـتاتيك را نخواهنـد داشـت     شركت در ميـان 

تر خـود، در مقايسـه بـا     كاتيون كلسيم با شعاع يوني كوچك
ي بيشتري داشت، به طوري كه  كاتيون سديم نقش بازدارنده

نش كــ ميلــي مــولار باعــث توقــف كامــل ميــان 8در غلظــت 
  . بتالاكتوگلوبولين و تراگاكانتين شد

، pH اين پژوهش نشان داد تحت شـرايط كنتـرل شـده   
هاي الكترواستاتيك بتالاكتوگلوبولين و تراگاكانتين كنش ميان

هـاي  هاي مختلف بيوپليمري مانند كمپلكسبه تشكيل گونه
پليمري و ذرات كواسرويت منتهـي   هاي مياناوليه، كمپلكس

توانند براي ريزپوشينه وذرات طبيعي حاصل ميميكر. شود مي
كردن، محافظت و تحويـل تركيبـات عملگـرا و فعـال ماننـد      

هــا و هــاي چــرب، آنــزيم هــا، مــواد معــدني، اســيد ويتــامين
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اين ذرات ممكـن اسـت بـه    . ها به كار گرفته شوندپروبيوتيك
يـا قـدرت يـوني محـيط نهـايي دسـتخوش        pHدنبال تغيير 

توانـد بـه عنـوان يـك      برخي موارد مـي جدايش شوند كه در 
اما رويكردهايي مانند تيمـار حرارتـي   . محدوديت مطرح شود

ايـن مطالعـه   . براي رويارويي بـا ايـن محـدوديت وجـود دارد    
هاي بعدي در راستاي  اي براي پژوهش تواند به عنوان پايه مي

   .باشدو نانو ذرات بيوپليمري پايدار  دستيابي به ميكرو
  
  

  سپاسگزاري
مطالعـه برخـي   "حاصل بخشي از طـرح پژوهشـي    ،اين مقاله

 -هاي بتا شيميايي مؤثر بر تشكيل كمپلكس-وعوامل فيزيكي

هــاي  لاكتوگلوبــولين و صــمغ كتيــرا تراويــده از گــون گونــه 
، است " آستراگالوس گوسيپينوس و آستراگالوس فلوكوسوس

تحقيقـات تغذيـه و صـنايع غـذايي      انستيتوو با حمايت مالي 
گروه تحقيقـات   هاي مالي  به اين وسيله از حمايت. م شدانجا

مركز اسـتعدادهاي درخشـان دانشـگاه علـوم      و صنايع غذايي
  .شود تشكر و قدرداني مي پزشكي شهيد بهشتي

  
  

  
  

• References

1. Cooper C, Dubin P, Kayitmazer A, Turksen S. 
Polyelectrolyte–protein complexes. Curr Opin 
Colloid Interface Sci 2005;10(1):52-78.  

 2. Schmitt C, Turgeon SL. Protein/polysaccharide 
complexes and coacervates in food systems. Curr 
Opin Colloid Interface Sci 2011;167(1):63-70.  

 3. Turgeon SL, Laneuville SI. Protein+polysaccharide 
coacervates and complexes: from scientific 
background to their application as functional 
ingredients in food products. modern biopolymer 
science: Bridging the Divide Between Fundamental 
Treatise and Industrial Application. 2009:327.  

 4.Tolstoguzov V. Some thermodynamic considerations 
in food formulation. Food Hydrocoll 2003;17(1):1-
23.  

5. Schmitt C, Sanchez C, Desobry-Banon S, Hardy J. 
Structure and technofunctional properties of 
protein-polysaccharide complexes: a review. Crit 
Rev Food Sci Nutr 1998;38(8):689-753.  

6. Kaibara K, Okazaki T, Bohidar H, Dubin P. pH-
induced coacervation in complexes of bovine serum 
albumin and cationic polyelectrolytes. 
Biomacromolecules 2000;1(1):100-7. 

 7. Weinbreck F, Whey protein- polysaccharide 
coacervates: structure and dynamics [PhD thesis]. 
The Netherlands: Utrecht Univrsity; 2004. 

8. Girard M, Sanchez C, Laneuville SI, Turgeon SL, 
Gauthier SF. Associative phase separation of β-
lactoglobulin/pectin solutions: a kinetic study by 
small angle static light scattering. Colloids Surf. B: 
Biointerfaces 2004;35(1):15-22. 

9. Sanchez C, Mekhloufi G, Renard D. Complex 
coacervation between β-lactoglobulin and Acacia 
gum: A nucleation and growth mechanism. J colloid 
Interface Sci. 2006;299(2):867-73. 

10. Hambling SG, McAlpine AS, Sawyer L. β-
Lactoglobulin. In:  Fox PF, editor. Advanced dairy 
chemistry. London:  Blackie Academic & 
Professional; 1997.  

11. Evans MTA, Gordon JF. Why proteins. In: Grant 
AR, editor. Applied protein chemistry .London: 
Applied sciences; 1979. 

 12. Weiping W, Branwell A. Tragacanth and karaya. 
In: Phillips GO, Williams PA, editor. Handbook of 
Hydrocolloids. Cambridge: Wood head publishing 
Ltd; 2000. 

13. Kiumarsi A. The gum tragacanth from Iranian 
Astragalus Microcephalus [PhD thesis]. New 
Zealand: University of Otago; 1997. 

14. Mohammadifar MA, Musavi SM , Kiumarsi A, 
Williams PA. Solution properties of tragacanthin 
(water-soluble part of gum tragacanth exudate from 
Astragalus gossypinus). Int J Biol Macromol 2006; 
38:31-9. 

15. Azarikia F, Abbasi S. On the stabilization 
mechanism of Doogh (Iranian yoghurt drink) by 
gum tragacanth. Food Hydrocoll 2010;24(4):358-
63.  

16. Gorji EG, Mohammadifar MA, Ezzatpanah H. 
Influence of gum tragacanth, Astragalus 
gossypinus, addition on stability of nonfat Doogh, 
an Iranian fermented milk drink. Int J Dairy Tech 
2011; 64: 262-8. 

17. Hassandokht Firouz M, Mohammadifar MA. 
Characterization of complexation and coacervation 
between β-lactoglobulin and soluble fraction of gum 
tragacanth: Approached by spectroscopic, 
rheometric and light scattering methodologies. 
Proceedings of the 6th International Symposium on 
Food Rheology and Structure, 2012 Aprile 10-13, 
Zurich, Switzerland (Talk); pp.124. 

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 n

sf
t.s

bm
u.

ac
.ir

 o
n 

20
25

-1
1-

06
 ]

 

                            10 / 12

http://nsft.sbmu.ac.ir/article-1-927-fa.html


 33                                                                             1391 زمستان، 4، شماره هفتممجله علوم تغذيه و صنايع غذايي ايران، سال 

18. Balaghi S, Mohammadifar MA, Zargaraan A. 
Physicochemical and rheological characterization of 
gum tragacanth exudates from six species of Iranian 
Astragalus. Food Biophys. 2010;5(1):59-71. 

19. Hasandokht Firooz M, Mohammadifar MA, 
Haratian P. Self-assembly of β-lactoglobulin and 
the soluble fraction of gum tragacanth in aqueous 
medium. Int J Biol Macromol 2012;5:925-31. 

20. Sanchez C, Mekhloufi G, Schmitt C, Renard D, 
Robert P, Lehr CM, et al. Self-assembly of β-
lactoglobulin and acacia gum in aqueous solvent: 
Structure and phase-ordering kinetics. Langmuir 
2002;18(26):10323-33. 

21. Seyrek E, Dubin PL, Tribet C, Gamble EA. Ionic 
strength dependence of protein-polyelectrolyte 
interactions. Biomacromolecules 2003;4(2):273-82. 

22. Girard M, Sanchez C, Laneuville SI, Turgeon SL, 
Gauthier SF. Associative phase separation of β-
lactoglobulin/pectin solutions: a kinetic study by 
small angle static light scattering. Colloids Surf. B: 
Biointerfaces 2004;35(1):15-22. 

23. Jelesarov I, Bosshard HR. Isothermal titration 
calorimetry and differential scanning calorimetry as 
complementary tools to investigate the energetics of 
biomolecular recognition. J Mol Recognit 1999; 
12(1):3-18. 

24. Weinbreck F, Nieuwenhuijse H, Robijn GW, de 
Kruif CG. Complex formation of whey proteins: 
exocellular polysaccharide EPS B40. Langmuir 
2003;19(22):9404-10. 

25. Shawki S, Hamielec A. The effect of shear rate on 
the molecular weight determination of acrylamide 

polymers from intrinsic viscosity measurements. J  
Appl Polym Sci 1979;23(11):3323-39. 

26. Mekhloufi G, Sanchez C, Renard D, Guillemin S, 
Hardy J. pH-induced structural transitions during 
complexation and coacervation of β-lactoglobulin 
and acacia gum. Langmuir 2005; 21(1):386-94. 

27. Xia J, Dubin PL, Kim Y, Muhoberac BB, 
Klimkowski VJ. Electrophoretic and quasi-elastic 
light scattering of soluble protein-polyelectrolyte 
complexes. J Phys Chem 1993;97(17):4528-34. 

28. Aberkane L, Jasniewski J, Gaiani C, Scher J, 
Sanchez C. Thermodynamic Characterization of 
Acacia Gum− β-Lactoglobulin Complex 
Coacervation. Langmuir. 2010; 26(15):12523-33. 

 29. Bungenberg de Jong H. Crystallisation–
coacervation–flocculation. In: Kruyt HG editor. 
Colloid science. Amsterdam: Elsevier; 1949: vol 2, 
232-58.  

30. Koh G, Tucker I. Characterization of sodium 
carboxymethylcellulose‐gelatin complex 
coacervation by viscosity, turbidity and coacervate 
wet weight and volume measurements. J Pharm 
Pharmacol 1988;40(4):233-6. 

31. Malay Ö, Bayraktar O, Batıgün A. Complex 
coacervation of silk fibroin and hyaluronic acid. 
Intel. J. of Biol. Macromol. 2007;40(4):387-93. 

32. Weinbreck F, De Vries R, Schrooyen P, De Kruif 
C. Complex coacervation of whey proteins and gum 
arabic. Biomacromolecules 2003;4(2):293-303. 

33. Bowman W, Rubinstein M, Tan J. Polyelectrolyte-
gelatin complexation: Light-scattering study. 
Macromolecules 1997;30(11):3262-70.  

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 n

sf
t.s

bm
u.

ac
.ir

 o
n 

20
25

-1
1-

06
 ]

 

                            11 / 12

http://nsft.sbmu.ac.ir/article-1-927-fa.html


Iranian Journal of  Nutrition Sciences & Food  Technology 
Vol. 7, No. 4, Winter 2013 

 

34

Studies on the electrostatic interactions between β-lactoglobulin and 
tragacanthin:The first step towards fabrication of biopolymeric micro- and nano-

particles 
 

Hassandokht Firouz M1, Haratian P2, Komeili Fanood R3, Mohammadifar MA 4 
 

1- M.Sc. in Food Science and Technology, National Nutrition & Food Technology Research Institute, Faculty of Nutrition Sciences 
and Food Technology, Shahid Beheshti University of Medical Sciences, Tehran, Iran. 

2- Lecturer, Dept. of  Food Science and Technology, National Nutrition & Food Technology Research Institute, Faculty of Nutrition 
Sciences and Food Technology, Shahid Beheshti University of Medical Sciences, Tehran, Iran. 

3- Researcher, Dept. of  Food Technology Research, National Nutrition & Food Technology Research Institute, Faculty of Nutrition 
Sciences and Food Technology, Shahid Beheshti University of Medical Sciences, Tehran, Iran. 

4- *Corresponding author:  Associate Prof, Dept. of  Food Science and Technology, National Nutrition & Food Technology 
Research Institute, Faculty of Nutrition Sciences and Food Technology, Shahid Beheshti University of Medical Sciences, 
Tehran, Iran. 

  

Received 5 Jun, 2012                                                                                              Accepted 8 Sept, 2012 
 
Background and Objective: Investigation of the colloidal behaviour of protein-polysaccharide systems is 
becoming increasingly important to provide a foundation for their applications in areas such as production 
of biopolymer micro-and nano-particles, designing food analogues, and microencapsulation technology. 
The aim of the present study was to investigate the pH-induced critical transitions during associative phase 
separation between β-lactoglobulin (BLG) and tragacanthin (T). 

Materials and Methods: The formation of electrostatic complexes in BLG/T dispersions (0.3wt.% total 
concentration; BLG:T ratio 2:1) was investigated as a function of pH (2.00-6.00) by spectrophotometry 
and particle size analysis. In addition, coupling of slow in situ acidification of the blend, with glucono-
delta-lacton, and rheometry were used to monitor the structural transitions during the associative phase 
separation. The influence of salt type and concentration on the formation of micro-particles were also 
determined. 

Results: The formation of soluble complexes started at pH ~5.20, and at pH ~4.85 the aggregation of 
intrapolymeric complexes occurred, followed by a bulk phase separation at pH ~4.30. The data indicated 
that coacervation occurred at pH 4.15. Finally, the mixture returned to a mono-phasic system at pH 2.5. 
Particle size analysis showed that the assembled structures experienced a contraction process upon 
complexation. Rheometry provided deeper insights into the colloidal behaviour of the system and the 
results were in good agreement with quiescent pH-induced transitions established by HCl titration. The 
formation of the micro-particles was strongly salt-dependent. 

Conclusion: Under controlled pH conditions, electrostatic interactions between β-lactoglobulin and 
tragacanthin can be used to form a variety of biopolymer particles. These biopolymeric micro- and nano-
particles may be used in the food industry as natural delivery systems or fat-replacers. 

Keywords: β-Lactoglobulin, Tragacanthin, Protein-polysaccharide interactions, Associative phase 
separation, Biopolymer micro-particles 
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