
Abstract

BACKGROUND: Plastics that are used in our daily lives 

largely end up in the environment. In agricultural environ-

ments, plastic wastes and microplastics can be found due 

to the uses and improper management of plastic products 

(e.g., vinyl greenhouses and mulching vinyl). Microplas- 

tics can also interact with contaminants in the agricultural 

environment. Therefore, this study was set to investigate 

the sorption characteristics of tetracycline, one of widely 

used antibiotics, on microplastics.

METHODS AND RESULTS: The sorption tests were 

carried out with the tetracycline solutions (0-30 mg L-1) 

and microplastic films prepared from low density poly-

ethylene (LDPE) and polyvinyl chloride (PVC). The re-

sidual tetracycline concentrations were analyzed and fit-

ted to the Freundlich and Langmuir isotherm models. The 

tetracycline sorption patterns on LDPE and PVC films 

were described better with the Freundlich isotherm model 

than the Langmuir isotherm model. The isotherm model 

parameters suggested that the maximum sorption amount 

of tetracyline was greater for PVC, while the sorption af-

finity was greater for LDPE.

CONCLUSION(S): Different types of microplastics can 

have different sorption characteristics of tetracycline. 

Therefore, there is a need for continuous research on the 

interaction of various types and shapes of microplastics 

and contaminants in the environment.

Key words: LDPE, Microplastics, PVC, Sorption, Tetra- 

cycline

서 론

플라스틱은 온도와 압력을 가해 원하는 형태로 변형하기 

용이하여 일상생활에서 광범위하게 사용된다[1]. 이로 인해 사

용 후 환경으로 유입된 플라스틱 및 이로부터 발생하는 미세

플라스틱에 대한 관심이 증가하고 있다. 미세플라스틱은 크기

가 5 mm 이하인 플라스틱을 말한다. 이러한 미세플라스틱은 

생활용품(예: 섬유 유연제, 치약, 바디 스크럽 등)에 직접 사용

되기고 하고, 일반 플라스틱 제품 사용 후 폐기되는 플라스틱

의 풍화에 의해서도 발생할 수 있다.

농업환경에서는 사용한 비닐하우스 비닐, 멀칭 비닐 등과 

같은 플라스틱 제품을 사용 후 적절히 처리하지 않아 잔류 플

라스틱이 농경지에 존재할 수 있고, 이로 인해 농업환경이 미

세플라스틱에 노출될 수 있다[2]. 국내 한 지역의 농경지 토양 

중 미세플라스틱을 조사한 결과, 폴리프로필렌(polypropy- 

lene; PP), 폴리에틸렌(polyethylene; PE), 발포폴리스티렌

(expanded polystyrene; EPS) 유형의 미세플라스틱이 검출

되었다. 주로 파편(fragment)과 필름(film) 형태의 미세플라
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스틱이 검출되었고, 섬유질(fiber) 형태도 검출되었다[3]. 또 

다른 지역의 국내 농경지 경우도 PE와 PP가 검출되었고, 폴

리스티렌(polystyrene; PS), 폴리에틸렌테레프탈레이트(poly- 

ethylene terephthalate; PET), PVC가 추가로 검출되었다

[4]. 마찬가지로 중국의 농경지 토양에서도 PE, 레이온(rayon; 

RY), PP 등 다양한 유형의 미세플라스틱이 검출되었다[5].

미세플라스틱은 환경 중 오염물질을 흡착하여 오염물질의 

거동에 영향을 줄 수 있다[6,7]. 예를 들어, 기존 연구에서 섬유

질 형태의 나일론(nylon) 미세플라스틱이 중금속(Cu, Zn, Ni) 

흡착 능력을 가지는 것을 확인하였고[6], 비드(bead) 형태의 

PS 미세플라스틱이 항균제로 사용되는 트라이클로산(triclosan)

을 2.26 mg g-1 정도 흡착하는 것을 확인하였다[7]. 이렇게 흡

착된 오염물질은 미세플라스틱과 함께 이동하기도 하고, 환경 

중에서 다시 탈착 과정을 거치며 배출될 수 있다. 예를 들어, 

PS 비드에 흡착한 트라이클로산의 26.5%가 다시 탈착하였다

[7]. 이러한 미세플라스틱의 오염물질 흡착 및 탈착 특성은 미

세플라스틱 및 오염물질이 생태계에 미치는 영향에도 영향을 

줄 수 있다.

농업환경에는 다양한 화학물질이 사용되기 때문에 농경지 

토양에서는 농약, 항생제 등의 물질이 검출될 수 있다. 항생제

는 질병의 치료, 예방을 위해 사용하는 물질 중 하나로 축산 

분야에서도 많이 사용된다. 축산 분야에서 사용된 항생제는 대

부분 가축 분뇨를 통해 배출되고, 이 분뇨를 퇴비로 사용하게 

되면 항생제가 농업환경으로 유입될 수 있다[8]. 기존 연구에

서 항생 물질 중 하나인 노르플록사신(norfloxacin)의 PS, PE

와 같은 플라스틱에 대한 흡착 정도가 플라스틱 유형, pH 조

건, 이온 강도 조건에 따라 달라질 수 있음을 확인하였다[9]. 

또한 칼럼 실험을 통해 토양 중 미세플라스틱의 양이 많을수

록 옥시테트라사이클린의 이동성이 커지는 것을 확인하였다

[10]. 테트라사이클린과 PS 사이의 흡착은 다분자 과정, 비평

행 과정 모두 관련이 있고, 중금속 이온이 흡착 과정에 유의미

한 영향을 미칠 수 있다[11].

다양한 유형의 플라스틱이 사용되고 있기 때문에 환경 중

에도 다양한 유형과 형태의 미세플라스틱 존재할 수 있다. 유

기 오염물질에 대한 흡착 거동은 미세플라스틱의 형태에 따라 

달라질 수 있다. 미세플라스틱의 형태가 불규칙할수록 더 높은 

흡착 용량을 가진다[12]. 하지만 기존 연구들은 대부분 섬유질 

형태 또는 비드 형태의 미세플라스틱을 이용한 연구를 주로 

수행하였다[13]. 농업환경에서는 비닐 형태의 플라스틱 제품이 

많이 사용되기 때문에 비닐 형태의 미세플라스틱이 존재할 수 

있다. 따라서 본 연구에서는 농업 등 여러 분야에서 많이 사용

하고 있는 플라스틱 유형 중 하나인 저밀도 폴리에틸렌(low 

density polyethylene; LDPE)과 염화폴리비닐(polyvinyl 

chloride; PVC)을 비닐 형태의 미세플라스틱으로 준비하여 

축산 분야에서 많이 사용하여 퇴비를 통해 토양으로 유입될 

수 있는 테트라사이클린(tetracycline; TC) 흡착 특성에 대한 

연구를 수행하였다.

재료 및 방법

미세플라스틱 및 용액 준비

본 연구에서는 LDPE와 PVC를 대상 플라스틱 필름으로 

사용하였다. 농업용으로 사용하는 LDPE 필름(한중화학, 대한

민국)과 PVC 필름(화신산업, 대한민국)을 구매하여 면적이 5 

mm x 5 mm 이하가 되도록 잘라 미세플라스틱으로 준비했

다. 테트라사이클린(98.0-102.0%, Sigma-Aldrich Co. Ltd., 

Louis, MO, USA)을 대상 항생제로 사용하였다. TC를 증류

수에 녹여 30 mg L-1의 원액(stock solution)을 만든 후 희석

하여 실험에 사용할 TC용액(초기농도 0-30 mg L-1)을 준비하

였다.

등온 흡착 실험

등온 흡착 실험을 위해 50 mL 튜브에 0.5 g의 미세플라스

틱(LDPE 또는 PVC)과 50 mL의 TC 용액을 담은 후 72시간 

동안 수평 교반기(SH30L, FinePCR, 대한민국)에서 교반(45 

rpm)하였다[14]. 실험은 상온에서 세 번 반복 수행하였다. 미

세플라스틱 없이 TC 용액만 넣은 시료를 대조군으로 사용하

였다. 72시간  후, 용액을 0.45 µm 필터(SN25P045NL, 현대

마이크로㈜, 대한민국)로 거른 후 High performance liquid 

chromatography (HPLC, LC-20AD, Shimadzu, Japan)를 

이용하여 TC 잔류 농도를 분석하였다. 칼럼은 Capcell core 

C18 (150 mm X 2.1 mm X 2.7 μm)을 사용하였다. 분석 

결과를 통해 미세플라스틱의 TC 흡착량을 식 1을 이용하여 

계산하였다.

 


 ×
(1)

여기서 qe:항생제 흡착량(mg g-1), C0:초기 농도(mg L-1), 

Ce: 평형상태 농도(mg L-1), V: 용액의 부피(mL), W: 미세플

라스틱의 무게(g)이다.

등온 흡착 모델

등온 흡착 실험 결과를 Freundlich 및 Langmuir 등온 

흡착 모델에 적용하였다. 식 2는 Langmuir 등온 흡착 모델

의 계산식이고, 식 3은 Freundlich 등온 흡착 모델의 계산식

이다. Langmuir 등온 흡착 모델은 단층으로 흡착이 균질하

게 이루어진다고 가정하고, 흡착된 분자 사이에 방해 및 상호

작용이 없어야 한다고 가정한다[15]. Freundlich 등온 흡착 

모델은 Langmuir 모델과는 다르게 다층 흡착이 이루어진다

고 가정한다.

 








(2)

 



 (3)

여기서 Qm: 단층 최대 흡착능(mg g-1), KL: 흡착세기와 관
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련된 흡착 상수(L mg-1), KF: 흡착능 관련 상수(mg1-1/nL1/ng-1), 

nF: 흡착 강도 관련 상수(단위없음)이다.

결과 및 고찰

LDPE의 TC 흡착 특성

농업환경에서는 비닐하우스, 멀칭 비닐과 같은 형태의 플라

스틱을 찾아볼 수 있고, 이들이 환경 중으로 배출되어 미세플

라스틱을 생성할 수 있다. 미세플라스틱은 오염물질을 흡착한 

후 농경지 토양에 잔류할 수 있고, 토양 환경 및 작물에도 영

향을 줄 수 있다. 현재까지 진행된 연구들은 여러 형태의 미세

플라스틱 중에서도 섬유질 형태와 비드 형태의 미세플라스틱

을 많이 활용하였지만, 농경지에서 직접 사용하는 필름 형태의 

미세플라스틱을 사용한 연구는 적은 편이다. 본 연구에서는 필

름 형태의 LDPE, PVC를 사용해 항생제인 TC의 흡착 능력

을 확인하였다. LDPE와 PVC 모두 Langmuir 등온 흡착 모

델보다 Freundlich 등온 흡착 모델이 흡착 특성을 설명하기

에 더 적합하였다. 또한 농경지에서 사용하는 필름을 만드는데 

사용하는 LDPE의 TC에 대한 흡착친화도는 높은 편이었지만 

최대 흡착량은 PVC가 더 높았다. 이와 같이 다양한 유형의 

미세플라스틱에 의한 오염물질의 흡착 특성은 다를 수 있다. 

따라서 환경 중에서 검출되는 다양한 유형 및 형태의 미세플

라스틱과 오염물질의 상호작용에 대한 지속적인 연구가 필요

하다.

LDPE의 TC 흡착 실험 결과를 Fig. 1에 나타내었다. TC 용

액의 농도가 높아질수록 LDPE의 TC 흡착량이 증가하는 것을 

볼 수 있다(Fig. 1(a)). 흡착 결과를 Langmuir와 Freundlich 

등온 흡착 모델에 적용하였고, 두 모델 모두 선형 관계를 가지

는 것을 알 수 있다(Fig. 1(b)-1(c)). 두 모델을 통해 흡착 특성

을 나타내는 매개변수를 구하여 Table 1에 나타내었다. 두 모

델의 R2값을 비교해 보면, LDPE의 흡착 특성은 Langmuir 

모델(R2=0.497)보다는 Freundlich 모델(R2=0.783)이 더 잘 

Fig. 1. (a) Data obtained from equilibrium sorption experiments, (b) fitted results to linearized Langmuir isotherm, (c) 
fitted results to linearized Freundlich isotherm for tetracycline(TC) sorption on low-density polyethylene (LDPE).

Plastic type
Langmuir Freundlich

Qm (mg g-1) KL (L mg-1) R2 KF (mg1-1/n L1/ng-1) nF R2

LDPE 0.127 0.149 0.497 0.018 2.010 0.783

PVC 0.192 0.082 0.351 0.013 1.258 0.930

Table 1. Parameters of different isotherm models for the sorption of tetracycline (TC) on low-density polyethylene (LDPE)
and polyvinyl chloride (PVC)
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나타낸다(Table 1). 이는 LDPE에 대한 TC 흡착이 단층보다

는 다층으로 이루어진다는 것을 의미한다[15].

Table 2는 LDPE를 사용한 다른 연구들의 Langmuir와 

Freundlich 등온 흡착 모델에 대한 매개변수 값을 보여준다. 

기존 연구에서 PE를 이용하여 TC와 TC 계열 항생제인 옥시

테트라사이클린(Oxytetracycline; OTC) 및 클로르테트라사

이클린(Chlortetracycline; CTC)으로 흡착 실험을 수행하였

고[16], 본 연구에서와 마찬가지로 세 물질 모두 Langmuir 

모델보다 Freundlich 모델이 PE에 대한 테트라사이클린 계

열 물질의 흡착 특성을 더 잘 설명하는 것을 알 수 있다(Table 

2). Freundlich 모델의 경우 본 연구와 기존 연구의 TC 흡착

능 관련 상수(KF)와 흡착 강도 관련 상수(nF)를 비교해보면 

KF는 0.018-0.019 정도로 흡착능은 비슷한 수준이었고, nF도 

1.790-2.010 정도로 흡착 강도도 비슷한 수준이었다(Table 2). 

Freundlich 모델에서 도출한 nF값이 1보다 큰 경우 화학적 

흡착보다는 물리적 흡착이 일어났음을 의미한다[14,15].

PVC의 TC 흡착 특성

PVC의 TC 흡착 실험 결과는 Fig. 2에 나타내었다. 각 등

Microplastic
(shape, size)

Antibiotics*

Langmuir Freundlich

ReferenceQm

(mg g-1)
KL

(L mg-1)
R2 KF

(mg1-1/nL1/ng-1)
nF R2

PE
(particle, 0.15-0.425 mm)

CTC 0.356 0.035 0.667 0.024 1.746 0.956

[16]OTC 0.353 0.035 0.731 0.023 1.700 0.966

TC 0.254 0.040 0.784 0.019 1.790 0.973

PVC
(particle, 75-100 μm)

CIP 0.67 1.580 0.985 0.457 7.981 0.823
[17]

TC 0.96 1.404 0.982 0.600 5.960 0.895

PVC
(particle, 1-74 μm)

OFL 2.472 0.315 0.947 1.783 0.361 0.948 [18]

Table 2. Sorption isotherm parameters derived from other studies for sorption on polyethylene (PE) and polyvinyl 
chloride (PVC)

Fig. 2. (a) Data obtained from equilibrium sorption experiments, (b) fitted results to linearized Langmuir isotherm, (c) 
fitted results to linearized Freundlich isotherm for tetracycline(TC) sorption on polyvinyl chloride (PVC).
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온 흡착 모델의 매개변수 값은 Table 1에 나타내었다. PVC도 

LDPE와 마찬가지로 TC 농도가 높아질수록 흡착량이 늘어나

는 경향을 보였다(Fig. 2(a)). 흡착 결과를 Langmuir와 Freun- 

dlich 등온 흡착 모델에 적용하였고, 이 등온흡착실험의 결과

는 선형화된 두 모델로 잘 설명할 수 있었다(Fig. 2(b)-2(c)). 

Langmuir 모델의 R2 값은 0.351이고, Freundlich 모델의 R2 

값은 0.930으로, Langmuir 모델보다 Freundlich 모델이 

PVC의 TC 흡착 특성을 설명하기에 더 적합하였다(Table 1). 

이는 PVC도 LDPE와 마찬가지로 다층 흡착을 한다는 것을 

의미한다.

Table 2는 본 연구와 같은 항생제인 TC와 퀴놀론계 항생

제인 레보플록사신(Levofloxacin; OFL)과 시프로플로사신

(Ciprofloxacin; CIP)을 사용하여 PVC에 대한 흡착 실험을 

진행한 연구에서 도출한 매개변수 값들을 보여준다. 기존 연구

[17]에서는 Langmuir 등온 흡착 모델이 PVC의 TC 흡착을 

더 잘 설명하지만(R2=0.982), R2 값을 볼 때 두 모델 모두 적

합하다고 할 수 있다(R2=0.895-0.982) (Table 2). 퀴놀론계 항

생제들도 Langmuir 모델과 Freundlich 모델 모두 흡착을 

잘 설명할 수 있었다(Table 2).

LDPE와 PVC 흡착 능력 비교

LDPE와 PVC 모두 TC의 흡착은 Freundlich 등온 흡착 

모델이 더 잘 설명하였다. Freundlich 모델의 KF값은 흡착능

과 관련된 상수로, 이 값이 클수록 흡착능이 크다고 할 수 있

다. LDPE와 PVC 중 KF값은 LDPE가 높은 편으로, LDPE의 

흡착능이 PVC보다 크다고 할 수 있다(Table 1). 또한 LDPE

와 PVC 모두 TC의 흡착에 대해 nF값이 1보다 컸고, 이는 TC

의 화학적 흡착보다는 물리적 흡착이 더 선호된다고 할 수 있

다[14]. Langmuir 모델의 경우, 최대 흡착량인 Qm값은 PVC

가 더 높았고, 흡착친화도를 나타내는 KL값은 LDPE가 더 높

았다(Table 1). 두 모델에서 도출한 매개변수 값들은 최대 흡

착량은 PVC가 더 크지만, Freundlich 모델의 KF값과 Lang- 

muir 모델의 KL값으로 볼 때 LDPE의 흡착친화도/흡착능이 

더 크다는 것을 보여준다.
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