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آلودگی خاک و آب و سلامت محصولات کشاورزیور مقاله: مح  

 باکس بنکن طرح های آبی بوسیله دیاتومیت با استفاده از روش سطح پاسخ بر مبنایبهینه سازی جذب مس از محلول
 5، محمد علیزاده خالد آباد4، خلیل فرهادی3، عباس صمدی2، ابراهیم سپهر*1مرضیه پیری

 علوم خاک، دانشکده کشاورزی، دانشگاه ارومیهدکتری گروه دانش آموخته  1
 دانشیار گروه علوم خاک، دانشکده کشاورزی، دانشگاه ارومیه 2

 دانشگاه ارومیه ،استاد گروه علوم خاک 3
 دانشگاه ارومیه ،استاد گروه شیمی 4

 دانشگاه ارومیه ،استاد گروه صنایع غذایی 5

 چکیده

نههدف این پژوهش بهی. ها استفاده شودموثر در فرایند جذب فلزات سنگین به وسیله جاذبعوامل  سازیتواند در بهینهروش سطح پاسخ می

متغیرهای  یابی اثرارز برایآزمایشات ناپیوسته جذب سطح پاسخ بر مبنای مدل باکس بنکن، با استفاده از روش  سازی جذب مس بوسیله دیاتومیت

با  .شد ها استفادههحلیل داداز روش ذکر شده انجام گردید. آنالیز واریانس یک طرفه برای تجزیه و ت ، قدرت یونی و غلظت با استفادهpHمستقل شامل 

د. آنالیز واریانس یک باشها مناسب می(، مدل بدست آمده برای تحلیل دادهadj2R=99/0متعادل شده ) 2R( و2R=99/0توجه به مقادیر ضریب تعیین )

ا افزایش ب مسیزان جذب نتایج نشان داد مباشد. درجه دو بهترین مدل برای تعیین برهمکنش متغیرهای مطالعه می( نشان داد مدل p<0001/0طرفه )

بی به آهای از محلول به وسیله دیاتومیت مسشرایط بهینه برای جذب حداکثر قدرت یونی کاهش یافت.  افزایش افزایش و با pHغلظت اولیه فلز و 

شده جذب برای شرایط  بینیپیش مقدار مول بر لیتر  بدست آمد.  03/0میلی گرم بر لیتر و قدرت یونی  9/199غلظت ،  pH 99/5ترتیب در محدوده 

 میلی گرم بر گرم شد. 88/47به ترتیب  مسبهینه ذکر شده برای جذب 

 جذب، مس، دیاتومیت ،روش سطح پاسخ: کلمات کلیدی

 

 مقدمه
هن ونی و فقر آخاعث کم بات است، اما مقدار زیاد آن با ایجاد اختلال در جذب آهن و روی، مس یکی از عناصر ضروری برای گیاهان و حیوان

 یشینهب(  2008) یاشت جهانسازمان بهدنهد. اگر مس بیش از حد نیاز به بدن برسد بر باروری تاثیر منفی می. (2006و همکاران،  Xu) شوددر بدن می

مس در انسان  یلاغلظت با(. Larous ،2012و  Meniai) کرده است پیشنهاد تریل در گرمیلیم 5/1را کمتر از  یدنیغلظت مجاز مس در آب آشام

 و به دنبال یعصب مستیس کیتحر ه،یاختلالات کل ،یکم خون ،یکبد، مشکلات گوارش بیآس ،یرگیگسترده مو بیآس لیاز قب یمشکلات جادیمنجر به ا

 زدودن اخیر هایالس در انسان سلامت بر فلزات سنگینآلودگی  دلیل پیامدهای منفی به. (2011و همکاران،  Senthilkumar) شودی میآن افسردگ

 است. گرفته قرار پژوهشگران از بسیاری توجه آبی آلوده مورد منابع از هاآن

معکوس،  حی، اسمزن، جذب سطتوان به تبادل یوهای آبی بکار رفته است که از آن جمله میهای مختلفی برای حذف فلزات سنگین از محلولروش

ادی و ه دلایل اقتصها بشیند تفکیک پیوسته اشاره نمود. در حال حاضر برخی از این روآالکترودیالیز، حذف زیستی، استخراج حلال، لخته شدن و فر

است.  ی قرار گرفتهه زیادر مورد توجهای اخیفنی در داخل و خارج از کشور پذیرفته نیستند. روش جذب سطحی به دلیل کارایی و کاربرد آسان در سال

 ی صورت گرفتهی و خاکهای آبهای زیادی برای تولید و توسعه مواد ارزان قیمت برای حذف و کنترل آلودگی ناشی از فلزات سنگین از محلولتلاش

منظور  نده برای اینغیر ز های زنده وانیسماست. طیف چنین موادی وسیع بوده از انواع مختلف مواد طبیعی معدنی و آلی و حتی گاهی اوقات میکروارگ

 (.2010و همکاران،  Srinivasa) استفاده شده است 

های فیزیکی دیاتومیت دارای ویژگی .ها به طور چشم گیری افزایش یافته استاخیرا تمایل به استفاده از مواد معدنی به عنوان جاذب، برای حذف آلاینده

متر مربع بر گرم( و ظرفیت جذب  70تا  16درصد(، اندازه کوچک ذرات، مساحت سطح ویژه مناسب ) 80تا  90) شیمیایی مناسبی نظیر فضاهای خالی

 هایسیلیکایی با منشاء آلی دارای گروهماده معدنی دیاتومیت به عنوان یک و همچنین به فراوانی و با هزینه کم قابل دسترس می باشد.  خوب است

معادن دیاتومیت در بسیاری از مناطق (. Tulun ،2015و  Bilgin) ها دارندبرای واکنش با ترکیبات قطبی و سایر گروهتمایل زیادی  که سیلانول فعال
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 مهمترین نهشته های دیاتومیت در ناحیه آذربایجان مشاهده شده استدر ایران جهان یافت شده و در مقادیر زیاد با کمترین هزینه در دسترس است. 

 ( و زنجان نیز معادن دیاتومیت وجود دارد.روستای اسفزار-بخش مود-مرکزیت بیرجند شهرستان سربیشهاسان جنوبی )ولی در استان های خر

سخ ش سطح پاهای آماری و ریاضی زیادی برای طراحی فاکتورهای موثر در فرایندهای شیمیایی بکار رفته است. روهای اخیر روشدر سال

(Response surface method( یا )RSM) تواند بررسیش میهای آماری و ریاضی برای طراحی و بهینه سازی فرایندها است. این رویکی از روش 

های قدیمی تر از روشبسیار کارا RSMاثرات پارامترهای مستقل و اهمیت نسبی برهمکنش بین دو یا چند متغیر را بر روی فرایند نشان دهد. روش 

چندگانه  ات دوگانه یاآنالیز اثر وکند. این روش آماری، توانایی تحلیل صرف زمان، فضا و مواد اضافی جلوگیری میسازی تک پارامتری است، زیرا از بهینه

این روش را  .نمایدشنهاد میکند بلکه مدل رگرسیونی مناسب را نیز پیمتغیرها را بطور همزمان دارد. روش سطح پاسخ تنها شرایط بهینه را مشخص نمی

ه غلظت ختلفی از جملمتورهای رح مرکب مرکزی و یا باکس بنکن انجام داد. علاوه بر نوع جاذب و نوع فلز، میزان جذب وابسته به فاکتوان به روش طمی

هش این پژو لذا هدف(، Oguz  ،2003 و Nuhoglu ؛2013و همکاران،  Sheshmani) غلظت و قدرت یونی محلول استمحلول،  pHفلزات، مقدار 

 ابل متغیرهایرسی اثر متقبرو بعلاوه های آبی با استفاده از روش سطح پاسخ بر مبنای مدل باکس بنکن از محلولدیاتومیت سیله به وجذب مس  بررسی

 باشد.، غلظت و قدرت یونی در وضعیت ناپیوسته میpHمستقل موثر بر فرایند جذب شامل 

 

 هامواد و روش
از روش  تفاده شد.اس مسواقع در شهر بیرجند، به عنوان جاذب برای جذب  قاین از شرکت زرین خاک تهیه شده در این مطالعه دیاتومیت

استفاده  تدیاتومی به وسیله (مس متغیرهای مستقل بر عملکرد پاسخ )جذب فلز سنگینتأثیر سطح پاسخ بر مبنای طراحی باکس بنکن جهت ارزیابی 

(. 1بودند )جدول 1و  -1در دو سطح حداقل و حداکثر   (C(، قدرت یونی )B) pH  (،Aشد. متغیرهای مستقل در این مطالعه شامل غلظت اولیه فلز )

 Cتعداد متغیرها و  Kتعداد نمونه آزمایش،  Nه کشود تعیین می N=2K(K-1)+Cتعداد آزمایشات مورد نیاز با استفاده از مدل باکس بنکن از رابطه 

 06/0تا  01/0قدرت یونی  ومیلی گرم درلیتر  200تا  0، غلظت اولیه فلز در محدوده 6تا  3در محدوده  pHباشد. پارامترهای تعداد نقطه مرکزی می

 (.2مولار قرار گرفتند )جدول 

 پارامترهای مورد استفاده در طراحی به همراه مقادیر و محدوده در نظر گرفته شده -1جدول 

 

 

 

 

 

 

با  لیتر محلول فلزیمیلی 25ها و به هر یک از لوله لیتری ریختهمیلی 50سانتریفیوژ های لولهدر داخل  دیاتومیت گرم از 1/0ها، بعد از طراحی آزمایش

ساعت تکان داده شدند. پس از  3ریخته و به مدت  2با قدرت یونی ارائه شده در جدول  سدیمتراتهای طراحی شده در محلول زمینه نیشرایط آزمایش

( اندازه AA 6300، مدل 1)شیمادزو ها، غلظت عناصر باقی مانده در محلول رویی صاف شده با استفاده از دستگاه جذب اتمیسانتریفوژ کردن نمونه

 مس  (eq( )1-mg gای اسید هیدروکلریک و هیدروکسید سدیم یک نرمال انجام گردید. میزان جذب )هبا استفاده از محلول pHگیری شد. تنظیم 

  :زیر محاسبه شد رابطهاز طریق   دیاتومیتتوسط 

[1] 
 

میزان . باشدر( میلیتمیلی25حجم محلول ) Vگرم( و  05/0جرم جاذب ) m(،mg L-1غلظت تعادلی ) eC(،mg L-1فلز) غلظت اولیه iCکه در آن، 

ی به هاها، مقدار پارامترها و در نهایت آنالیز دادهن تعداد آزمایشبرای تعیی Design-Expert 7.0نرم افزار  و ازجذب فلز در نرم افزار اکسل محاسبه 

 .دست آمده پس از انجام فرایند مورد استفاده قرار گرفت

 

                                                           
1 Shimadzu 

 

 متغیرهای مستقل
 

 سطح کد داده شده

 1+  1- 

 A 200  0 (mg L-1ه )غلظت اولی

pH B 6  3 

 C 06/0  01/0 (mol L-1قدرت یونی )
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 نتایج و بحث

 یتمدلسازی جذب مس به وسیله دیاتوم

نکن بنای مدل باکس بمبه وسیله دیاتومیت به روش سطح پاسخ بر  ، قدرت یونی و غلظت اولیه بر میزان جذب مسpHثیر فاکتورهای بررسی تأنتایج 

. به منظور ست آمدمیلی گرم بر لیتر بد 200 مولار و غلظت 03/0در قدرت یونی ( mg/g) 47مسحداکثر میزان جذب آورده شده است.  2در جدول 

ای توصیف فرایند جذب ( توسط نرم افزار برQuadraticهای مختلف، یک مدل درجه دوم )یافتن بهترین مدل، پس از آنالیز واریانس مربوط به مدل

 (.2پیشنهاد شد )جدول دیاتومیتبه وسیله  مس
 دیاتومیتبه وسیله  مسنتایج روش باکس بنکن جذب  -2جدول

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 
 

 

 

 

 

 

 

 
 

از  مسمدل پیشنهادی برای شبیه سازی جذب  دهد کهبرای مدل نشان می 0001/0کوچکتر از  P-valueو مقدار  3940برابر  F-valueمقدار 

 دوی(،، قدرت یونpH دارای اهمیت است. مدل ارائه شده برای سیستم شامل سه ترم اثرات تک جزئی یا خطی )غلظت، دیاتومیتهای آبی توسط محلول

ز این ا حذف برخی ابداشته و اثر انحنا یا درجه دوم است. اما همه این پارامترها در مدل تأثیر معنی دار و مهم ن  یکانه یا برهمکنشی و دو گ اثر

 شود. تر میپارامترها مدل ساده

 

 

 

 

 

 

Response(sorption mg 

)1-g 
IS pH Ci Run 

Cu(II) 1-mol L  1-mg L  

0 03/0 3 0 1 

20/44 03/0 3 200 2 

0 03/0 6 0 3 

65/47 03/0 6 200 4 

0 01/0 5/4 0 5 

44/46 01/0 5/4 200 6 

0 06/0 5/4 0 7 

06/43 06/0 5/4 200 8 

91/22 01/0 3 100 9 

31/24 01/0 6 100 10 

18/21 06/0 3 100 11 

82/21 06/0 6 100 12 

38/23 03/0 5/4 100 13 

32/23 03/0 5/4 100 14 

35/23 03/0 5/4 100 15 

50/23 03/0 5/4 100 16 

54/23 03/0 5/4 100 17 
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 مدل درجه دو برای جذب مس به وسیله دیاتومیت نتایج آنالیز واریانس -3جدول 

Source Sum of squares df Mean square F value P value 

Model 95/4130 6 49/688 25/3940 0001/0> 

A-Con 70/4111 1 70/4111 35/23531 0001/0> 

B-pH 78/3 1 78/3 62/21 0009/0 

C-IS 23/7 1 23/7 39/41 0001/0> 

AB 98/2 1 98/2 06/17 0020/0 

AC 86/2 1 86/2 36/16 0023/0 

2C 39/2 1 39/2 70/13 0041/0 

Residual 75/1 10 17/0   

Lack of Fit 71/1 6 28/0 52/29 0028/0 

Pure Error 039/0 4 64/9E-003   

Cor Total 69/4132 16    

 

 

 99/0 برابر (2R-Adjمقدار پارامتر مجذور مربعات فواصل تنظیم شده ) و (2R-Pre) 2پارامتر مجذور مربعات پیش بینی شده، (2R) مقدار ضریب تعیین

ه نویز نشان دهنده نسبت سیگنال ب 3همچنین پارامتر دقت مناسب (.3دارای صحت قابل قبولی است )جدول  دهد که مدلنشان می است،دست آمد به

های پس از تحلیل (.3)جدول باشد که نشان دهنده مقدار مطلوب دقت مناسب استمی 187که این پارامتر  قابل قبول است 4است که نسبت بزرگتر از 

توسط نرم افزار ارائه شد که در رابطه های زیر نشان داده شده  به صورت معادله درجه دو جذب مس به وسیله دیاتومیت آماری مدل پیشنهادی برای 

 است: 
      2C*75.0-0.85*A*C-C+0.86*A*B*0.95-=+23.22+22.67*A+0.69*B (Cu)Y  

Y پارامترهای سپیولیتبه وسیله سرب  پاسخ پیش بینی شده برای جذب ،A ،B ،C  ،به ترتیب غلظتpH ند.باشو قدرت یونی می 

 

 ، غلظت و قدرت یونیpHفاکتورهای  بهینه سازی

-1طور در شکل . هماندهد، غلظت اولیه فلز و قدرت یونی را نشان میpHبه صورت تابعی از  مس به وسیله دیاتومیتنمودارهای مربوط جذب  1شکل

ثیر رامترهای تعریف شده، تأدر محدوده پا به عنوان پارامترهای انتخابی هستند که مس( فلز conو غلظت اولیه ) pHشود، دو پارامتر الف مشاهده می

گذاری نسبی تأثیر pHگیرد و پارامتر محلول بیشتر است و با تغییر غلظت فرایند جذب بیشتر دستخوش تغییرات قرار می pHغلظت فلز نسبت به 

( و con)بل پارامترهای غلظتب اثرات متقا-1 و غلظت میزان جذب فلز مورد مطلالعه به وسیله جاذب بیشتر شد. در شکل pH کمتری دارد. با افزایش 

یونی اثر  است. افزایش قدرت پارامترهای انتخابی هستند که در این شکل نیز تأثیر غلظت بیشتر از قدرت یونی 5/4ثابت برابر  pH( در IS)قدرت یونی

ده است. همانگونه شج نشان داده -1گرم بر لیتر در شکل  میلی 100( در غلظت ثابت IS)و قدرت یونی pHمعکوس بر میزان جذب دارد. اثرات متقابل 

 یابد. و کاهش قدرت یونی میزان جذب فلز افزایش می pHکه مشاهده می شود با افزایش 

 

 

 

 

                                                           
2 Predicted R-squared 
3 Adequate Precision 
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  )ب( )الف( 

 

 

  

 

 

 

 
 )ج(

 
( و IS، ب: اثرات متقابل قدرت یونی )03/0نی ثابت ( در قدرت یوConلظت )و غ pHالف: اثرات متقابل  مس به وسیله دیاتومیت نمودار سه بعدی جذب -1شکل

 میلی گرم بر لیتر 100( در غلظت ثابت ISو قدرت یونی) pHج: اثرات متقابل  5/4برابر pH( در Conغلظت )

 

با   H+بیشتر  موجب رقابت پروتون های کم ، افزایش یونpHدر  .افزایش پیدا کرد مس به وسیله دیاتومیتمیزان جذب  6به  3از  pHبا افزایش 

های اسیدی کاهش pHدر  مسدر نتیجه جذب (. Ting ،2005و  Deng) شودهای فلزی جذب جاذب میبه جای یون H+های محلول شده و کاتیون

و  ouZh)شود های فلزی افزایش یافته و باعث افزایش درصد حذف فلز میمقدار جذب یون H+به علت کاهش نیز های بالاتر pHدر  .کندپیدا می

Kiff ،1991.) ها بسته به کاتیونpH تر شوند. افزایش بیشهای هیدروکسیدی و رسوب یافت میهای یون، کمپلکسبه شکلpH سبب افزایش مقادیر 
-OH محلول شده و موجب ایجاد پیوندهایMOH (M: می )ول شود که سبب کلاته شدن و ایجاد حالت پایدار در فلز مورد نظر موجود در محلیک فلز

 (.Saha ،2010و  Chowdhury) شودگردد. این امر سبب کاهش احتمال انتقال و تماس فلز با جاذب و کاهش درصد حذف میمی

یزان قدرت یونی محلول م های جذب شده و جاذب در فاز محلول است. به طور کلی با افزایشگذار بر تعادل گونهقدرت یونی نیز عاملی مهم و تأثیر

رب بر روی سدر بررسی جذب سه فلز کادمیوم، مس و Richard (1999 ) و  Lui(. 1999و همکاران،  Sanchezکند )ش پیدا میجذب فلز کاه

(در 1390زاده و سپهر )شیر کند.میزان جذب هر سه فلز کاهش پیدا میمولار  8/0به  02/0هومیک اسید مشاهده کردند که با افزایش قدرت یونی از 

 صری و همکاراننا ند. را گزارش کردرروی نانو اکسید تیتانیوم و آلومینیم کاهش میزان جذب کادمیم با افزایش قدرت یونی بررسی جذب کادمیم ب

اسخ مشاهده کردند که پهای آهن با استفاده از روش سطح جاذب استفاده از  ( در بهینه سازی غیر متحرک سازی آرسنیک در خاک لوم شنی با2014)

 ها بدست آمد. میلی گرم بر لیتر( حداکثر جذب بوسیله جاذب 200) در بیش ترین غلظت

ط بهینه م افزار شراینظور در نرمنرم افزار انجام شد. به این با  به وسیله دیاتومیت مسبهینه سازی مدل و یافتن مقدار بهینه متغیرها در فرایند جذب 

غلظت  طدر این شرای یم شد.ر رنج مربوط به طراحی و میزان جذب در حداکثر مقدار تنظسازی مربوط به هر متغیر و پاسخ تعیین شد و همه پارامترها د

ی شرایط بهینه ذکر برا مسبینی شد. مقادیر پیش بینی شده جذب پیش سربمولار برای  03/0و قدرت یونی  98/5برابر  pH(، mg/L)90/199برابر 

 ( شد.mg/g) 88/47شده به ترتیب 

 

 گیرینتیجه
، pH مستقل به روش سطح پاسخ بر مبنای طراحی باکس بنکن، برای بررسی اثر پارامترهایدیاتومیت با استفاده از  مسذب سازی جمدل

توان ( می99/0متعادل شده ) 2R( و 99/0) 2Rقدرت یونی و غلظت بر روی فرایند جذب با یک مدل درجه دو قابل توضیح است. با توجه به مقدار بالای 
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عنوان ست آمده نشان داد غلظت به مدل رگرسیونی بد باشد.مناسب می دیاتومیتبه وسیله  مسهای جذب ه برای تحلیل دادهگفت مدل بدست آمد

 دارد.  دیاتومیتتوسط  مسد و قدرت یونی اثر معکوس در جذب باشعملکرد پاسخ )جذب( میافزایش مؤثرترین پارامتر بر 
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Abstract 

Response surface method can be useful for optimization the effective factors in the sorption process of heavy metals by 

sorbents. The purpose of this study was to optimize sorption of Cu from aqueous solutions by diatomite using response 

surface method and Box–Behnken methods. The batch experiment was conducted to evaluate the effects of independent 

variables such as pH, metal concentration, and ionic strength on the metal sorption by mentioned methods. One-way 

analysis of variance (ANOVA) was applied for data analysis. High value for R2 (0.99) and adjusted R2 (0.99) showed that 

sorption of Cu can be described by response surface method. One-way ANOVA showed (p < 0.001) that quadratic model 

was the best model for determining the interaction variables. The results showed that sorption of Cu by diatomite intensified 

by increasing initial concentration and pH but ionic strength had inverse effect. The optimal conditions determined for Cu 

initial concentration, pH and ionic strength were 199.9, 5.99 and 0.03 M, respectively. The predicted adsorption at these 

settings for sorption of Cu by diatomite is 47.88 mg g-1.  
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