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  )Populus nigra(خاك اره صنوبر حذف مس از محیط آبی توسط سازي مدل
  با استفاده از طرح مرکب مرکزي
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  21/01/1395تاریخ پذیرش: ؛ 13/11/1394تاریخ دریافت: 

  چکیده
هاي مهم ب از نگرانیآویژه به منابع  زیست و به آزاد شدن فلزات سنگین در محیط :سابقه و هدف

هاي عنوان یکی از فلزات سنگین پرکاربرد در فعالیت مس به .استهاي اخیر محیطی در سالزیست
رو حذف مس  از این .ردزمینی داری در آلودگی منابع آب سطحی و زیهمصنعتی و کشاورزي، سهم م

عنوان یک  شود. خاك اره بهعنوان یک چالش مهم در پالایش منابع آب محسوب می از محیط آبی به
تواند فلزات سنگین از شود، که میارزان و در دسترس براي فلزات سنگین محسوب می طبیعی جاذب

سازي کمی حذف حاضر مدل بی حذف نماید. بنابراین هدف از مطالعههاي آجمله مس را از محیط
، غلظت مس، pHگذار بر کارایی حذف مس شامل ثیرأمس از محیط آبی و تعیین نقش پارامترهاي ت

  بود.مقدار خاك اره و زمان تماس 
عنوان یک  بهمیکرومتر  250-600اندازه  با دامنهدر این پژوهش از خاك اره صنوبر  :هامواد و روش
ها، خاك اره با استفاده از آب مقطر شسته قبل از انجام آزمایش در دسترس استفاده شد. جاذب طبیعی

هاي جذب مس در شرایط بسته براساس طرح مرکب شده و در دماي آزمایشگاه خشک شد. آزمایش
تغییرات  ام شد. دامنهگرم بر لیتر انجمیلی 1- 25هاي اولیه مس برابر با اي از غلظتمرکزي و با دامنه
 5-25دقیقه و  5-185، 2-10ترتیب برابر  ، زمان تماس، مقدار خاك اره بهpHها شامل براي سایر متغیر
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دستگاه جذب گرم بر لیتر بود. پس از اتمام هر آزمایش، غلظت مس باقیمانده در محلول با استفاده از 
  بین غلظت اولیه و نهایی تعیین شد. گیري شده و درصد مس حذف شده از اختلاف اتمی اندازه

 34/3درصد و  R2= 907/0نتایج نشان داد که مدل طرح مرکب مرکزي توانایی مطلوبی ( ها:یافته
=RMSE (بینی حذف مس از محیط آبی را دارد. براساس تحلیل پارتو زمان تماس، مقدار پیش در

یر را در قابلیت حذف مس از محیط ثأو همچنین غلظت مس محیط به ترتیب بیشترین ت pHخاك اره، 
سبب افزایش کارایی حذف مس شد. همچنین افزایش مقدار  7تا  2 محدوده در pHبی دارند. افزایش آ

که کارایی  بی داشت. در حالیآخاك اره و زمان تماس نیز نسبت مستقیم با مقدار جذب مس از محیط 
  بی کاهش یافت.آبا افزایش غلظت مس در محیط  حذف

 درویژه  مطلوب بوده و کارایی حذف آن به جاذب طبیعیعنوان یک  به خاك اره صنوبر گیري:هنتیج
رسد. تغییر شرایط محیط از جمله تنظیم می) mgg-133/0( درصد 94هاي کم مس به بیش از غلظت

pH با توجه به قیمت ارزان و در دسترس شود. سبب بهبود کارایی حذف مس می 7تا  6 در محدوده
  شود. ویژه مس توصیه می ن خاك اره، استفاده از آن در فرآیند پالایش آب از فلزات سنگین بهبود

  
  سازي، مدلجاذب طبیعیآلودگی آب، فلزات سنگین،  کلیدي: هاي واژه

  
  مقدمه

محیطی محسوب شده و به  هاي جدي زیستفلزات سنگین یکی از چالش منابع آب با آلودگی  
اثرات  هاي مربوط بهنگرانیبر گسترش فرآیندهاي مرتبط با صنایع،  اهاي اخیر بویژه در سال

مس از جمله نیز افزوده شده است. هاي واحدهاي صنعتی محیطی فلزات سنگین در پساب زیست
هاي مرتبط با از فعالیتتواند مید. مس شوطبیعت به وفور یافت می در که است فلزات سنگین سمی

 هاي صنعتی و خانگیها و پسابکشهاي شیمایی، آفتکود الکتریکی، کاوي، رنگرزي،صنایع معدن
تواند از مواد حفاظتی صنایع چوب نیز به مس همچنین می .)3( زیست افزوده شود به محیط

مهم براي منابع آب  عنوان یک آلاینده مس بهاین رو  زا .)28، 27زیست و منابع آبی اضافه شود ( محیط
آشامیدنی را  بیشینه غلظت قابل قبول مـس در آب ازمان بهداشت جهانیسد. شوو خاك محسوب می

 1هـاي سـطحی  آلاینده مس در تخلیه به آب حد مجـاز .گرم در لیتر توصیه کرده استمیلی 1/5
از  .)23( گرم در لیتر توصیه شده استمیلی 0/2مصارف کشاورزي و آبیاري  گـرم در لیتـر و در میلـی



 و محسن برین فرخ اسدزاده

147 

عنوان یکی از  هاي آبی بههاي مختلف براي حذف مس، از محیطستفاده از روشرو ابداع و ا این
  شود.هاي اخیر محسوب میسالهاي اصلی در چالش

هاي آبی و دهد که در رابطه با جذب و جداسازي فلزات سنگین از محیطبررسی منابع نشان می  
 ، فرآیندهاي غشایی)11( ژیکیهاي بیولوروش مختلفی از جمله هايتکنیکها کاهش اثرات سمی آن

و استفاده از  )16( کوسعماسمز  ،)10( ، ترسیب شیمیایی)8( یونی لدبات ،)19( ، الکترودیالیز)6(
کاهش  هاي مورد استفاده،به رغم تنوع روش. اندکار برده شده به) 9هاي طبیعی و مصنوعی (جاذب
هاي محیط جمله مس از فلزات سنگین ازحذف  هاي مرتبط باترین چالشهاي عملیاتی از مهمهزینه

منظور جذب فلزات  هاي ارزان قیمت و در دسترس بهآبی است. این امر سبب شده تا استفاده از جاذب
استفاده از بقایاي مربوط  ،در این بین. )2، 12( بیش از پیش مورد توجه قرار گیردها سنگین از پساب

دلیل صرفه  به شوندشناخته می طبیعیهاي عنوان جاذب بهکه  هاي کشاورزي و منابع طبیعیبه فعالیت
ذف فلزات سنگین از محیط آبی حاهمیت زیادي در و در دسترس بودن  بالا ، کارایی نسبتاًاقتصادي

هاي کشاورزي و مربوط به فعالیتضایعات بسیاري از  هاي اخیرپژوهش. در )3، 25، 29، 30( دارد
، پوست چغندرقندهاي آفتابگردان، کاه و کلش گندم، شلتوك برنج، تفاله بقایاي ساقه مانند منابع طبیعی

حذف فلزات سنگین از  برايهاي طبیعی جاذب عنوان خاك اره به و ها، زغال چوبو میوه درختان
پوست درختان از  )2007آلتون و پهلیوان ( . براي نمونه)20( دانبی مورد مطالعه قرار گرفتهآمحیط 

بی استفاده نموده و بیان کردند که پوست گردو در آعنوان جاذب مس از محیط  دام بهگردو، فندق و با
درختان فندق و بادام توانایی بیشتري در حذف مس از محیط آبی دارد. این پوست مقایسه با 

عنوان شرایط بهینه براي حذف مس  را به 6معادل با  pHدقیقه و  120پژوهشگران زمان تماس برابر با 
عنوان  ) نیز پوست نارگیل را به2010. اویدجی و اوسین ()5( اندها معرفی نمودهن جاذبتوسط ای

برابر با  7تا  5 بین pH یی آن را در حذف مس از محیط آبی در دامنهجاذب مس استفاده نموده و کارا
  . )20( انددرصد گزارش نموده 92

توانایی جذب فلزات سنگین از آب و  هک استهایی ترین جاذب ترین و فراوان از ارزانخاك اره   
فرآوري چوب، تولید  طور گسترده از صنایع مـرتبط بـا خاك اره به . همچنـین)14، 26د (پسـاب را دار

 40-50عنوان یک ماده زیستی شامل ترکیبات سلولز ( خاك اره به .)4( شده و در دسترس است
. خاك اره داراي مقدار )22( د) استدرص 20-40درصد) و لیگنین ( 20- 40سلولز (درصد)، همی

 .)22سنگین نظیر مس را دارند ( تهاي فعال فنولی است که توانایی جذب و انباشت فلزازیادي گروه
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عنوان یک جاذب کارا در حذف مس از محیط آبی معرفی  ، خاك اره را به)1998اجمل و همکاران (
یو . )3( درصد کاهش دهد 81محیط آبی را تا  تواند غلظت مس ازنموده و بیان داشتند که خاك اره می

) قابلیت خاك اره را در حذف مس و سرب از محیط آبی مورد مطالعه قرار 2001و  2000و همکاران (
، زمان تماس و همچنین مقدار pHداده و اظهار نمودند که شرایط محیطی نظیر غلظت مس در محیط، 

 ها نشان داد کهیی حذف مس از محیط هستند. نتایج آنثیرگذار در کاراأخاك اره از متغیرهاي اصلی ت
. این یابدمیافزایش  نیز کارایی حذف مس از محیط آبی ،افزایش مقدار خاك اره در محیط با

عنوان زمان بهینه براي نیل به حداکثر کارایی حذف  ساعت را به 3پژوهشگران زمان تماس معادل با 
) ظرفیت جذب مس توسط خاك 2007لی و همکاران ( .)29، 30( مس توسط خاك اره معرفی نمودند

گرم بر گرم گزارش میلی 58/6گراد را برابر با  درجه سانتی 25و دماي  4 برابر با pHاره صنوبر در 
نیز از خاك اره تیمار شده با کلرید کلسیم براي حذف مس  )2015بیسواس و میشرا (. )15( اندنموده

  . )7( درصد را در شرایط بهینه گزارش نمودند 95کارایی حداکثر معادل با استفاده کرده و  آبی از محیط
خاك مقدار بی، آ، غلظت مس در محیط pHدهد که متغیرهایی مانند طور کلی مرور منابع نشان می به  

ترین پارامترهاي تعیین کننده حذف مس توسط خاك اره اره و زمان تماس محلول با خاك اره از اصلی
هاي ناشی از افزایش دلیل محدودیت ها به. همچنین در اغلب پژوهش)23، 25، 29، 30( باشد یم

) بقیه متغیرها نظیر غلظت خاك اره، pHها، براي بررسی اثر یک متغیر (مانند تصاعدي تعداد آزمایش
سازي حذف مس از شده که تاکنون مدلشوند. این امر سبب غلظت مس و زمان ثابت نگه داشته می

  صورت جامع و با در نظر گرفتن اثر توام این متغیرها صورت نگرفته باشد.  بی توسط خاك اره بهمحیط آ
 2هامنظور طراحی آزمایش هاي آماري و ریاضی بهیک تکنیک ترکیبی از روش 1روش پاسخ سطح  

 عنوان ثیر تعدادي عامل بهأبینی کننده است که توانایی ارزیابی تبا هدف ایجاد مدل ریاضی پیش
). در حقیقت روش 18عنوان متغیر وابسته دارد ( متغیرهاي مستقل را بر روي یک پاسخ مطلوب به

طور همزمان استفاده نموده و با  ها بهپاسخ سطح از اطلاعات کمی حاصل از تعداد مناسبی از آزمایش
نماید. سازي مینهبینی و یا بهیها از طریق تحلیل معادلات چندپارامتري، متغیر پاسخ را پیشتلفیق آن

پذیر است. با توجه انجام 3هاي مختلف مانند طرح مرکب مرکزيروش پاسخ سطح با استفاده از طرح

                                                
1- Response Surface Methodology (RSM) 
2- Design of Experiments (DOE) 
3- Central Composite Design (CCD) 
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هاي عنوان ابزاري توانمند در پژوهش هاي اخیر این روش بهبه کارایی روش پاسخ سطح، در سال
استفاد قرار گرفته است ی مورد زیستسازي فرآیند در علوم مهندسی و سازي و بهینهمربوط به مدل

مناسب، هدف  جاذب طبیعیعنوان یک  کید منابع مختلف بر اهمیت خاك اره بهأ). با توجه به ت1، 17(
، غلظت مس، مقدار خاك اره و همچنین زمان pHسازي اثر توام متغیرهایی نظیر حاضر مدل از مطالعه

  حیط آبی است.تماس بر کارایی حذف مس از م
  

  هامواد و روش
ارزان و در  جاذب طبیعیعنوان یک  به) Populus nigraدر این تحقیق از خاك اره صنوبر (  

 250-600( مش 30-60ذرات  اي از آن با دامنهنمونهاستفاده شد. پس از تهیه خاك اره، دسترس 
ده از شد. نمونه خاك اره پس از الک کردن با استفا آمادههاي آزمایشگاهی استفاده از الکبا  میکرومتر)

  شد.  خشک آب مقطر شستشو داده شده و در دماي آزمایشگاه
، غلظت محلول با خاك اره ، زمان تماسpHهاي مستقل مورد مطالعه در این تحقیق شامل متغیر  

مورد استفاده براي هر یک از این متغیرها در  اولیه مس در محلول و همچنین مقدار خاك اره بود. دامنه
ها با ترکیب مقادیر مختلف هر یک از متغیرهاي مستقل با ت. طراحی آزمایشارائه شده اس 1جدول 

در این روش مقدار هر یک از  .استفاده از روش پاسخ سطح و بر مبناي طرح مرکب مرکزي انجام شد
  )1شود (میکدبندي  1 نظر با استفاده از رابطه موردمتغیرهاي 

)1(  X୧ =
x୧ − x଴
∆x

 
  

متغیر، مقدار واقعی هر متغیر و میانگین  ترتیب نشان دهنده مقدار کدشده به x0و  Xi، xiدر این رابطه  
براي  x0مقدار  1هر پارامتر است. براساس جدول  1مقدار تغییر گامنیز  x∆هر متغیر است.  دامنه

ر لیتر، گرم ب 13، 6ترتیب برابر با  و همچنین زمان تماس به خاك اره، غلظت مس، مقدار pHمتغیرهاي 
در  45و  5، 6، 2ترتیب برابر با  نیز براي این متغیرها به x∆است. مقدار  دقیقه 95گرم بر لیتر و میلی 15

هاي مربوط به طرح مرکب مرکزي با استفاده از لازم به ذکر است که تجزیه و تحلیل نظر گرفته شد.
 آزمایش با هفت نقطه 31جموع بر مبناي طرح مرکب مرکزي در م انجام شد. MINITAB 14افزار  نرم

 ).2متغیرهاي مورد استفاده است، طراحی و اجرا گردید (جدول  مرکزي که معادل با مقادیر میانگین دامنه

  
                                                
1- Step Change 
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  .سازيدامنه مقادیر آزمایشی متغیرهاي مورد استفاده در مدل -1جدول 
Table 1. Range of independent variables used in the modeling processes. 

  هاي مستقلمتغیر
)Independent variable(  

  فاکتور 
)Factor(  

  دامنه و مقادیر
)Range and values(  

Xi +2  0  -2  
  pH(  x1  10  6  2اسیدیته (

 Cu concentration) (mgl-1(  x2  25  13  1غلظت مس (
  Sawdust dosage)(gl-1(  x3  25  15  5غلظت خاك اره (

  Time) (min(  x4  185  95  5زمان (
  

) Cu(NO3)2. 3H2Oاز نمک نیترات مس ( ،هاي مختلف مسهاي با غلظتمحلول منظور تهیه به  
 و هیدروکسید سدیم )HNO3( با استفاده از اسید نیتریک براي هر آزمایش، pHتنظیم استفاده شد. 

)NaOH(1/0  ظت با غل لیتر از محلول مسمیلی 100 حجمانجام شد. براي انجام هر آزمایش مولار
در  شد. افزودهخاك اره به آن  وآن تنظیم  pHلیتر ریخته شده سپس میلی 250در یک ارلن  مشخص

اوربیتالی  در شیکر خاك اره و محلول مس، نویسوسپانس هر آزمایش بسته به زمان تماس مدنظر،
Thermolab،  ول ل، محتکان داده شد. پس از اتمام زمان هر آزمایش )30، 29( دور در دقیقه 70با دور

دور در  2000مدت دو دقیقه با سرعت  به) Universal 230(مدل تعادلی از طریق سانتریفیوژ کردن 
نوع و غلظت مس در محلول با استفاده از دستگاه جذب اتمی  )30 ،29( دقیقه از خاك اره جدا شده

ین شد. پس تعیدر آزمایشگاه گروه علوم خاك دانشگاه ارومیه  AA-6300-Shimadzuاي مدل شعله
  رابطه زیر محاسبه شد. قاز تعیین غلظت مس در محلول نهایی، درصد حذف مس از محلول از طری

)2(  R = ൬
C଴ − Cୣ

C଴
൰× 100 

  

درصد حذف مس، غلظت اولیه مس در محلول و  ترتیب نشان دهنده به Ceو  R ،C0در این رابطه  
   است. غلظت نهایی مس در محلول پس از اتمام هر آزمایش

 

  نتایج و بحث
مقادیر  مبناي بر آزمایش طراحی شده 31براي هر یک از  تغییرات مقادیر هر کدام از متغیرها دامنه  

درصد حذف مس اي ارائه شده است. همچنین در این جدول مقادیر مشاهده 2کد شده در جدول 
  ارائه شده است. نیز براي هر آزمایش
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) که شامل 3 اي درجه دو کامل (معادلهز تابع چندجملهسازي طرح مرکب مرکزي، ادر مدل  
  ). 24برهمکنش بین همه متغیرها است، استفاده شد (

)3(  Y = β଴ +෍β଴X୧ +෍β୧୧X୧
ଶ + ෍෍β୧୨X୧

୩

୨ୀଶ

୩ିଵ

୧ୀଵ

X୨ + ε						i ≠ j
୩

୧ୀଵ

୩

୧ୀଵ

 
 

تعداد  kمستقل کد شده،  هايمتغیر Xjو  Xi)، درصد حذف مسمتغیر پاسخ ( Y ،معادلهاین در  
، β0 ،βi ،βiiو اي و برآورد شده مدل) هاي مدل (اختلاف بین مقادیر مشاهدهباقیمانده ε، متغیرهاي مستقل

βij  اثر عرض از مبدأ، اثر توابع خطی، درجه دو و برهمکنش بین متغیرها است. ترتیب نشان دهنده بهنیز  
  

  .سازي روش طرح مرکب مرکزيدر مدل * و واقعی دهماتریس مقادیر متغیرهاي کد ش -2جدول 
Table 2. Central composite design matrix for coded and uncoded*variables. 

  شماره آزمایش
Run 

  )Coded  and uncodedvariablesمتغیرها ( و واقعی مقادیر کد شده
  )درصد( حذف مس

Cu Removal  pH  
  غلظت مس

)Cu concentration(  
  خاك اره ارمقد

)Sawdust dosage(  
  زمان

)Tim(  
1 0 (6) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 83.08 
2 0 (6) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 83.08 
3 0 (6) -2 (1) 0 (15) 0 (95) 88.06 
4 1 (8) -1 (7) -1 (10) -1 (50) 68.44 
5 0 (6) 2 (25) 0 (15) 0 (95) 73.94 
6 0 (6) 0 (13) 0 (15) 2 (185) 92.07 
7 -1 (4) 1 (19) 1 (20) 1 (140) 81.09 
8 -1 (4) -1 (7) -1 (10) -1 (50) 65.90 
9 0 (6) 0 (13) 0 (15) -2 (5) 63.52 
10 -1 (4) 1 (19) -1 (10) -1 (50) 57.65 
11 0 (6) 0 (13) 2 (25) 0 (95) 94.03 
12 0 (6) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 83.08 
13 -1 (4) 1 (19) -1 (10) 1 (140) 69.50 
14 1 (8) 1 (19) -1 (10) -1 (50) 61.13 
15 1 (8) -1 (7) -1 (10) 1 (140) 84.52 
16 1 (8) -1 (7) 1 (20) 1 (140) 93.41 
17 1 (8) 1 (19) -1 (10) 1 (140) 73.76 
18 0 (6) 0 (13) -2 (5) 0 (95) 83.08 
19 0 (6) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 83.08 
20 1 (8) -1 (7) 1 (20) -1 (50) 84.82 
21 -2 (2) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 43.59 
22 -1 (4) -1 (7) 1 (20) -1 (50) 79.87 
23 0 (6) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 83.08 
24 1 (8) 1 (19) 1 (20) -1 (50) 78.24 
25 1 (8) 1 (19) 1 (20) 1 (140) 86.12 
26 0 (6) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 83.08 
27 -1 (4) -1 (7) -1 (10) 1 (140) 79.60 
28 2 (10) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 79.57 
29 -1 (4) -1 (7) 1 (20) 1 (140) 87.93 
30 -1 (4) 1 (19) 1 (20) -1 (50) 73.70 
31 0 (6) 0 (13) 0 (15) 0 (95) 83.08 

  )min؛ زمان، gl-1؛ مقدار خاك اره، mgl-1* اعداد داخل پارانتز براي هر متغیر معادل مقدار واقعی آن متغیر است (غلظت مس، 
*Numbers in parenthesis represent the real values of each variable (Cu concentration, mgl-1; Sawdust 
dosage, gl-1; Time, min) 
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، غلظت مس، مقدار جاذب و pHهاي مستقل (شامل براي متغیر 2هاي جدول اساس ورودي بر  
بینی درصد حذف مس براي پیش 4 تماس) و متغیر پاسخ (درصد حذف مس) معادلهزمان همچنین 

  دست آمد.  به

)4(  
Cu	Removal	(%) = 83.079 + 4.464Xଵ − 3.815Xଶ + 5.275Xଷ + 
5.790Xସ − 5.479Xଵଶ − 0.624Xଶ

ଶ + 1.026Xଷ
ଶ − 1.043Xସ

ଶ − 
0.037XଵXଶ + 0.298XଵXଶ + 0.261XଵXସ + 2.597XଶXଷ − 
1.418XଶXସ − 1.395XଷXସ 
Rଶ = 90.8%						Rୟୢ୨.

ଶ = 82.7% 
 

، غلظت مس، مقدار خاك pH ترتیب مربوط به مقادیر کد شده  به X4و  X1 ،X2 ،X3در این معادله  
هاي طرح مرکب درصد حذف مس مشاهده شده در آزمایش 1در شکل باشند. ن تماس میاره و زما

) ترسیم 4 مرکزي در مقابل درصد حذف مس محاسبه شده از روي مدل طرح مرکب مرکزي (معادله
طور مطلوبی درصد حذف مس مشاهده شده را برآورد نموده  شده است. مدل طرح مرکب مرکزي به

درصد  8/90توان گفت که قدار ضریب تبیین مدل طرح مرکب مرکزي، می). براساس م1است (شکل 
توسط این مدل قابل تبیین است. ریشه میانگین مربعات خطا براي مدل  درصد حذف مساز تغییرات 

توزیع مقادیر باقیمانده مدل طرح  2است. همچنین براساس شکل  درصد 34/3مذکور نیز برابر با 
توان مدل می و براساس علامت (مثبت و یا منفی بودن) مقادیر باقیمانده مرکب مرکزي نیز نرمال بوده

برآوردي سیستماتیک بوده و جهت خطاي آن برآوردي و یا کمنتیجه گرفت که مدل مذکور فاقد بیش
  و حالت تصادفی دارد. مقدار درصد حذف مس نبودهتابعی از 

  
  .بینی شده آن با استفاده از مدل طرح مرکب مرکزيمقدار پیش حذف مس با گیري شدهمقایسه مقدار اندازه -1شکل 

Figure 1. Comparison between predicted values and experimental results  of Cu removal  

y = 0.908x + 7.233
R² = 0.908

RMSE = 3.34%
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 3ارائه شده است. نتایج جدول  3ریانس مربوط به مدل طرح مرکب مرکزي در جدول تجزیه وا  
اثر تمامی متغیرها بر کارایی حذف مس از محیط آبی  ،در بخش خطی مدل بیانگر این مطلب است که

دار بر مقدار حذف مس معنی pH). در بخش درجه دو مدل نیز تنها اثر >001/0Pدار است (معنی
، غلظت برهمکنش بین غلظت مس با مقدار جاذببراي برهمکنش بین متغیرها،  ).>001/0Pاست (

  ).>05/0Pدار است (همچنین مقدار خاك اره و زمان معنی مس با زمان و
  

  .بینی درصد حذف مسطرح مرکب مرکزي براي پیش ضرایب تابع چند جمله -3جدول 
Table 3. Coefficient of the central composite design full quadratic model for prediction of Cu removal. 

  بخش مدل
)Part of model(  

  پارامترهاي مدل
)Model parameters(  

  یباضر
)Coefficients(  

  Tآماره 
)T value(  

  Pآماره 
)P value( 

- Constant 83.079 47.37 0.000 *** 

  خطی
)Linear( 

pH 4.464 4.713 0.000 *** 
Cu Concentration -3.815 -4.028 0.001 ** 
Sawdust dosage 5.275 5.569 0.000 *** 

Time 5.970 6.303 0.000 *** 

  درجه دو
 )Square(  

pH × pH -5.479 -6.315 0.000 *** 
Cu Concentration × Cu Concentration -0.624 -0.719 0.483 ns 

Sawdust dosage × Sawdust dosage 1.026 1.457 0.164 ns 
Time × Time -1.043 -1.644 0.120 ns 

برهمکنش 
)Interaction(  

pH × Cu Concentration -0.037 -0.032 0.975 ns 
pH × Sawdust dosage 0.298 0.257 0.800 ns 

pH × Time 0.261 0.225 0.825 ns 
Cu Concentration × Sawdust dosage 2.597 3.514 0.009 ** 

Cu Concentration × Time -1.418 -2.360 0.020 * 
Sawdust dosage × Time -1.395 -2.310 0.021 * 

  

  .هاي مدل طراحی ترکیبی مرکزيتوزیع باقیمانده -2شکل 
Figure 2. Distribution of CCD model residuals.  
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بندي اثر پارامترهاي مدل طرح مرکب مرکزي منظور تفسیر بهتر نتایج مدل و رتبه در این زمینه به  
محاسبه  5 معادلهو با کاربرد  1)، درصد اثر هر یک از این پارامترها با استفاده از تحلیل پارتو3 (معادله

  ). 21گردید (
)5(  P୧ = 	 ቆ

β୧ଶ

∑β୧ଶ
ቇ× 100						i ≠ 0 

 

ضرایب معادله  نیز βiدرصد اثر هر یک از متغیرهاي طرح مرکب مرکزي و  Piدر این رابطه؛  
درصد اثر هر یک از پارامترهاي مدل طرح مرکب مرکزي در ) است. 4 اي درجه دو (معادله چندجمله

، pHتوان دوم ، زمانترتیب  شان داده شده است. از بین متغیرهاي مستقل بررسی شده بهن 3شکل 
ثیر را بر أبیشترین ت برهمکنش غلظت مس با مقدار خاك اره و ، غلظت مسpHمقدار خاك اره، 
، 24/21، 22/25ترتیب برابر با  متغیر به 5که درصد اثر این  ). به طوري3دارند (شکل  درصد حذف مس

درصد است.  3/95متغیر نیز برابر با  5بوده و مجموع درصد اثرات این  77/4و  30/10، 10/14، 68/19
توان می 4 براي ضرایب معادله 3جدول داري ارائه شده در بر این اساس و با توجه به سطح معنی

 4دار نیست از معادله ناچیز بوده و از نظر آماري نیز معنی حذف مسها بر ثیر آنأمتغیرهایی را که ت
  ارائه داد. 6 حذف نموده و مدل طرح مرکب مرکزي خلاصه شده را به شکل معادله

)6(  
Cu	Removal	(%) = 83.079 + 4.464Xଵ − 3.815Xଶ + 5.275Xଷ + 
5.790Xସ − 5.479Xଵଶ + 2.597XଶXଷ − 
1.418XଶXସ − 1.395XଷXସ 

 

 
  .بر درصد حذف مس يمدل طرح مرکب مرکز ي ورودياثر پارامترها سهیمقا يپارتو برا لیتحل جینتا -3شکل 

Figure 3. Pareto graph analysis for independent variables of Cu removal. 
                                                
1- Pareto analysis 

14.10
10.30

19.68
25.22

21.24
0.28

0.75
0.77

0.00
0.06
0.05

4.77
1.42
1.38

0 5 10 15 20 25 30

pH
Cu Conc

Sawdust dosage
Time

pH × pH
Cu Conc ×Cu Conc

Sawdust dosage × Sawdust dosage
Time × Time

pH × Cu Conc
pH × Sawdust dosage

pH × Time
Cu Conc × Sawdust dosage

Cu Conc × Time
Sawdust dosage × Time

درصد تاثیر هر متغیر
Precentage effect of each variable 



 و محسن برین فرخ اسدزاده

155 

 هکه بر مبناي نتایج تحلیل آماري ضرایب مدل طرح مرکب مرکزي خلاصه شده است ب 4معادله   
افزایش کارایی حذف مس از محیط آبی ) بر X4(زمان تماس محلول افزایش مثبت روشنی بیانگر اثر 

افزایش غلظت مس در  گیري نمود کهتوان نتیجهمی 4 از سوي دیگر بر مبناي ضرایب معادلهاست. 
وان تگردد. همچنین براساس این معادله میمحلول اولیه سبب کاهش کارایی حذف مس از محیط می

منظور  هشود. ببی میآبیان نمود که افزایش مقدار خاك اره سبب بهبود کارایی حذف مس از محیط 
نمودار  زمان تماس، غلظت مس و همچنین مقدار خاك اره، pHنشان دادن اثر ترکیبی متغیرها شامل 

ح صورت دو به دو و بر اساس مدل طر براي این متغیرها به درصد حذف مسسه بعدي تغییرات 
شود که با مشاهده می ارائه شده است. براساس این شکل 4مرکب مرکزي ترسیم شده و در شکل 

در  ،افزایش زمان تماس محلول با خاك اره، ابتدا کارایی حذف مس به سرعت زیاد شده و پس از آن
در رسد که نظر می به یابد.تري افزایش میدقیقه کارایی جذب با شیب کم 100هاي بیش از زمان
هاي آزمایش ظرفیت سطح خاك اره براي جذب مس بالا بوده و با گذشت زمان مکان هاي اولیه زمان

یو و یابد. شود و در نتیجه کارایی حذف نیز با شیب کمتري افزایش میجذبی به تدریج اشغال می
دقیقه سبب  180تا  5 اند که افزایش زمان آزمایش در محدوده) نیز بیان نموده2001و  2000همکاران (

افزایش قابل توجه کارایی حذف مس توسط خاك اره شده و پس از این زمان افزایش جذب مس 
. در رابطه با زمان تماس محلول مس با خاك اره، اجمل و )29، 30( توسط خاك اره ناچیز است

یسواش و میشرا . نتایج ب)3( انددقیقه را گزارش نموده 90) نیز زمان تقریبی برابر با 1998همکاران (
لازم براي رسیدن زمانی  عنوان محدوده دقیقه به 100دهد که زمان تماس برابر با ) نیز نشان می2015(

  ).7دقیقه افزایش حذف مس ناچیز است ( 100به حداکثر کارایی جذب مناسب است و پس از 
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  .ل طرح مرکب مرکزينمایش سه بعدي تغییرات درصد حذف مس در مقابل متغیرهاي ورودي مد -4شکل 
pH) ؛ زمانTime, min) ؛ غلظت خاك اره(Sawdust dosage, gl-1غلظت مس ( )؛Conc, mgl-1(  

Figure 6. Response surface plots of the Cu removal as function of pH, contact time (min),  
Cu concentration (mgl-1) and sawdust dosage (gl-1). 

  
این تحقیق نشان داد که بین زمان تماس و غلظت مس و همچنین مقدار جاذب  البته نتایج  

عبارت دیگر زمان تماس مطلوب به غلظت اولیه  . به)3(جدول  داري وجود داردبرهمکنش معنی
شود که افزایش همچنین مشاهده می 4محلول و همچنین مقدار جاذب نیز بستگی دارد. براساس شکل 

شود. نتایج مشابهی در رابطه ه سبب کاهش کارایی حذف مس از محیط میغلظت مس در محلول اولی
)، یو و 2015با اثر غلظت اولیه مس بر میزان حذف آن از محیط آبی توسط بیسواش و همکاران (

. با این حال مزیت )7، 29( ) براي جذب مس توسط خاك اره مشاهده شده است2000همکاران (



 و محسن برین فرخ اسدزاده

157 

دهد بین غلظت مس و مقدار خاك اره برهمکنش وجود دارد. ان مینتایج این پژوهش این است که نش
شود. تر میطوري که با افزایش غلظت مس در محیط آبی اثر افزایش مقدار جاذب بر حذف مس کم به

هاي جذبی در دسترس و همچنین مقدار مس موجود در محیط عامل به احتمال قوي، ارتباط بین مکان
افزایشی  7تا  2 بر حذف مس در محدوده pH. اثر افزایش )29، 30( اصلی وجود این برهمکنش است

در کنترل فرآیندهاي مرتبط با جذب فلزات سنگین توسط محققین مختلف گزارش و  pHاست. اثر 
سبب  +H3Oهاي هاي کم افزایش غلظت یون pHدر  ).4، 22، 25، 29( کید قرار گرفته استأمورد ت

براي جذب بر روي سطح خاك اره شده و در نتیجه  +Cu2هاي ونها و یبروز رقابت بین این یون
جذب مس بر روي خاك اره افزایش یافته  7تا  2 از pHبا افزایش یابد. کاهش می ،ذف مسحکارایی 

یابد. دلیل این امر این است که سطح خاك اره و در نتیجه کارایی حذف آن از محیط نیز افزایش می
هاي عاملی هاي عاملی نیز از نوع گروهکه درصد بالایی از این گروه ی استهاي عاملی فعالداراي گروه

) OHهاي هیدروکسیلی () و جذب مس توسط خاك اره با استفاده از رفتار گروه22فنولی است (
دلیل دارا بودن جفت  ها بهفنولها قابل توجیه است. اکسیژن گروه هیدروکسیل موجود در پلیفنول پلی

که کمبود  +Cu2 با آزاد خود را يهاعنوان یک باز لوئیس قوي عمل کرده و الکترون به الکترون آزاد
مس از طریق تشکیل کمپلکس در سطح خاك اره  نتیجه، و در )25( ن دارد به اشتراك گذاشتهوالکتر

  ).5شود (شکل جذب می

  

  .)25ل از منبع (به نق هاي عاملی سطحی خاك ارهمکانیسم تشکیل کمپلکس مس با گروه -5شکل 
Figure 5. Formation of metal complexes with the functional groups on the sawdust 
surface (According to Taty-Costodes et al., 2003). 
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که  7برابر با  تقریبی pHدر که  شود به طوريهاي مختلفی از مس تشکیل میگونه pHبا افزایش   
هاي یونی مس به شکلی است که تنها بخش اندکی از یی جذب است، توزیع گونهبرابر با حداکثر کارا

و  +CuOHهاي وجود دارد و بخش قابل توجهی از آن به شکل زوج یون +Cu2مس به شکل 
Cu(OH)2 و هم از  )8و  7(معادلات  هم از طریق مکانیسم تبادل یونی ي یونیهااست. این گونه

  . )3( قابلیت جذب بر روي سطح خاك اره را دارند )9 (معادله طریق پیوند هیدروژنی
)7(  2(−ROH) + Cuଶା → 2(RO)Cu + 2Hା 
)8(  −ROH + CuOHା → (RO)CuOH + Hା 
)9(  2(−ROH) + Cu(OH)ଶ → (−ROH)ଶCu(OH)ଶ 
  

دلیل رسوب  به 7هاي بیش از pHبی در آحذف مس از محیط رسد کاهش کارایی نظر می به  
  .)7در محیط باشد ( -OHهاي دلیل افزایش غلظت یون مس موجود در محلول بههاي یونی  گونه

  
  گیري کلینتیجه

نتایج کلی این تحقیق بیانگر این واقعیت است که خاك اره صنوبر توانایی مطلوبی در حذف مس   
 درصد 94ثیرگذار، کارایی حذف مس از محیط به أت عواملبه نحوي که با تغییر  بی داردآاز محیط 

)mgg-1 33/0( مدل  بی آلوده به مس استفاده نمود.آتوان براي پالایش منابع رسد بنابراین از آن میمی
بینی میزان حذف مس از توانمندي مطلوبی در پیش ،توسعه داده شده با استفاده از روش پاسخ سطح

اهش تعداد عنوان یک ابزار سودمند براي ک تواند بهسازي میمحیط آبی داشته و این روش مدل
ها و همچنین بررسی توام اثر چندین متغیر مورد استفاده قرار گیرد. افزایش زمان تماس خاك آزمایش

دقیقه  100حذف مس داشته و زمان تماس تقریبی معادل با  ارتقاءاره با محلول مس نقش مهمی در 
 6-7در محدوده  pH. تنظیم دست آمد بهعنوان زمان بهینه براي نیل به حداکثر درصد حذف مس  به

  .شودسبب افزایش قابل توجه کارایی حذف مس از محیط آبی می
  

 تشکر و قدردانی
هاي مربوطه در نژاد براي انجام آزمایشها قهرمانی و هاشمنویسندگان مقاله از زحمات خانم

  آزمایشگاه گروه علوم خاك دانشگاه ارومیه کمال تشکر و قدردانی را دارند.
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Abstract 
Background and objectives: The release of heavy metals into the environment, 
especially to the water resources is one of the main environmental concerns of the 
last few years. Copper is a common heavy metal in agricultural and industrial 
activities which significantly contributes to the pollution of surface and ground 
water resources. Since copper is a widely used material, its removal from aqueous 
solutions is a main challenge in water purification. Sawdust as a cost effective and 
locally available bioadsorbent, is a promising material for the removal of heavy 
metals especially copper from aqueous solutions. The aim of this study was to 
quantitative modeling of the effects of pH, copper concentration, sawdust dosage, 
and contact time on the copper removal from aqueous solutions. 
 
Materials and methods: In this study, the sawdust of Populus nigra with grain 
size of 250-600 µm, was used as a bioadsorbent for the removal of copper from 
synthetic  aqueous solution. Sawdust sample was washed with distilled water and 
dried in the laboratory conditions. The sorption of copper on sawdust has been 
studied by using the batch technique. The central composite design was carried out 
with aqueous solution of copper containing various concentrations ranging from 1-
25 mgl-1 The ranges of variation for the other variables including pH, sawdust 
dosage and contact time are 2-10, 5-25 gl-1, and 5-185 minutes, respectively. At 
the end of the each experiment, the equilibrium concentration of the copper was 
determined by atomic adsorption spectrometer and the removal percentage of the 
copper was calculated from the difference between the initial and equilibrium 
concentrations. 
 
Results: The results of the central composite design model demonstrated the high 
efficiency (R2= 0.907 and RMSE=3.34%) of the predictive model for copper 
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removal by sawdust. Pareto analysis of the central composite design model 
indicated that, among four variables, contact time, sawdust dosage, pH and initial 
copper concentration shave the highest effects on the copper removal respectively. 
Increasing of the pH at the range of 2 to 7, leads to the increase of the copper 
removal. The copper removal was also increased at high contact times and sawdust 
dosages. There was a negative relationship between the initial copper concentration 
and the removal percentage of the copper. 
 
Conclusion: It has been demonstrated that the Populus nigra sawdust can be 
considered as a suitable bio adsorbent of heavy metals. The efficiency of the 
copper removal by sawdust may be reach up to the 94 percent especially at low 
initial concentrations of the copper. Adjusting  pH of the solution at the range of 6 
to 7 leads to the high efficiency of copper removal by sawdust. Considering the 
low cost and availability of sawdust, it can be recommended as a bio adsorbent for 
purification of water resources from copper pollution. 
 
Keywords: Water pollution, Heavy metals, Bioadsorbent, Modeling 
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