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XAÙC ÑÒNH ÑIEÀU KIEÄN TOÁI ÖU CUÛA PHAÛN ÖÙNG TAÏO PHÖÙC  
GIÖÕA 4-(2-PIRIÑYLAZO)RESOXINOL (PAR) VÔÙI Cu(II)  

BAÈNG KEÁ HOAÏCH THÖÏC NGHIEÄM CÖÏC TRÒ 

Ñoã Vaên Hueâ*, Hoaøng Ñình Duõng† 

1. Môû ñaàu 

Vieäc tìm ñieàu kieän toái öu cho moät quaù trình hoaù hoïc noùi chung, cuõng nhö 

cuûa phaûn öùng taïo phöùc noùi rieâng, thöïc chaát laø giaûi quyeát baøi toaùn cöïc trò baèng 

thöïc nghieäm. Theo phöông phaùp truyeàn thoáng : laàn löôït thay ñoåi töøng yeáu toá, 

trong khi giöõ nguyeân caùc yeáu toá coøn laïi. Do vaäy, phöông phaùp chæ cho pheùp tìm 

kieám söï phuï thuoäc giöõa chæ tieâu ñaùnh giaù vaø caùc yeáu toá aûnh höôûng moät caùch 

rieâng bieät. Töø nhöõng naêm 20 cuûa theá kæ tröôùc, Fisher ñaõ ñaët neàn moùng cho 
phöông phaùp keá hoaïch thöïc nghieäm : thay ñoåi ñoàng thôøi moät soá (hoaëc taát caû) 

caùc thoâng soá theo moät chieán löôïc thöïc nghieäm ñöôïc löïa choïn. 

ÔÛ Vieät Nam, töø nhöõng naêm 70 cuûa theá kæ XX, qui hoaïch thöïc nghieäm 

ñöôïc baét ñaàu öùng duïng [1] vaø cho ñeán nay trong ngaønh hoaù hoïc cuõng chæ trong 

moät soá lónh vöïc nhö coâng ngheä hoaù hoïc, coâng ngheä vaät lieäu, … Haàu nhö chöa 

coù coâng trình naøo coâng boá vieäc aùp duïng phöông phaùp naøy trong nghieân cöùu 

phaûn öùng taïo phöùc. Trong thoâng baùo naøy trình baøy keát quaû nghieân cöùu tìm ñieàu 

kieän toái öu cuûa phaûn öùng taïo phöùc giöõa 4-(2-piriñylazo)resoxinol (PAR) vôùi 

Cu(II) baèng phöông phaùp keá hoaïch thöïc nghieäm cöïc trò. 

2. Phöông phaùp thöïc nghieäm 

Phaûn öùng taïo phöùc giöõa PAR vôùi Cu(II) laø moät phaûn öùng maøu ñöôïc öùng 
duïng trong phaân tích traéc quang ñeå ñònh löôïng Cu(II), vì vaäy caàn phaûi chuyeån 

                                            
* TS, Khoa Hoaù hoïc Tröôøng ÑHSP Tp.HCM  
† Khoa Hoaù hoïc Tröôøng ÑHSP Tp.HCM 
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toaøn boä löôïng Cu(II) vaøo phöùc Cu-PAR. Ñeå ñaït ñöôïc ñieàu naøy, chuùng toâi ñaõ 
tieán haønh khaûo saùt aûnh höôûng ñoàng thôøi ba yeáu toá : pH, löôïng thuoác thöû dö vaø 

moâi tröôøng ion (löïc ion) thoâng qua vieäc xaùc laäp moâ hình thoáng keâ cuûa phaûn 

öùng theo moät keá hoaïch thí nghieäm tröïc giao caáp moät, keá tieáp tìm ñeán mieàn 

döøng theo kieåu böôùc nhaûy Box-Wilson vaø khaûo saùt beà maët ñaùp öùng ôû mieàn 

döøng ñeå xaùc ñònh ñieàu kieän cöïc trò theo keá hoaïch thí nghieäm caáp hai coù tính 

taâm quay kieåu Box-Hunter [2]. 

Caùc hoaù chaát söû duïng ñeàu laø loaïi tinh kieát loaïi PA. Nöôùc caát hai laàn (maùy 
caát Hamilton Laboratory Glass LTD). Maùy quang phoå UV-VIS Biochrom 4060 

(Anh). 

3. Keát quaû nghieân cöùu vaø thaûo luaän 

3.1. Khaûo saùt aûnh höôûng cuûa caùc yeáu toá ñeán phaûn öùng taïo phöùc giöõa PAR 

vôùi Cu(II) 

Caùc yeáu toá aûnh höôûng ñeán phaûn öùng taïo phöùc giöõa PAR vôùi Cu(II) bao 

goàm pH - yeáu toá thöù nhaátø Z1 ñöôïc thieát laäp baèng dung dòch ñeäm borac, tæ leä 

noàng ñoä (mol/L) PAR/Cu - yeáu toá thöù hai Z2 vaø yeáu toá thöù ba Z3 laø moâi tröôøng 

löïc ion söû duïng muoái NaNO3. Caùc yeáu toá naøy ñöôïc maõ hoaù veà daïng khoâng thöù 

nguyeân xj = (Zj - 0
jZ )/Zj. Trong ñoù, Zj = ( max

jZ - min
jZ )/2, ôû ñaây max

jZ  : möùc treân, 
min
jZ  : möùc döôùi vaø 0

jZ  = ( max
jZ + min

jZ )/2 laø möùc cô sôû. Caùc giaù trò töông öùng ôû 

caùc möùc thí nghieäm nhö sau : 
Caùc bieán ñaõ maõ hoaù Möùc maõ hoaù 
    
 -1 0 +1 

x1 9,8 10,4 11 
 x2.104 2,0 2,5 3,0 

x3 2,50 3,25 4,0 

AÛnh höôûng ñoàng thôøi cuûa ba yeáu toá treân ñeán phaûn öùng taïo phöùc Cu-PAR 
ñaõ ñöôïc khaûo saùt trong caùc thí nghieäm tieán haønh theo phöông aùn baäc moät hai 
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möùc toái öu cuûa Box-Wilson (keá hoaïch 2k- toaøn phaàn) 23 = 8, boá trí theo moät ma 
traän tröïc giao caáp moät nhö sau : 

Baûng 1 : Ma traän thí nghieäm vaø ma traän môû roäng 23 cuøng vôùi giaù trò maät ñoä 
quang A thu ñöôïc taïi böôùc soùng 512nm 

N 
t. nghieäm x0 X1 x2 x3 

x1.x2 
(töông taùc 

ñoâi) 

x1.x3 
(töông taùc 

ñoâi) 

x2.x3 
(töông 

taùc ñoâi) 

x1.x2.x3 
(töông taùc 

ba) 
A 

1 +1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 -1 0,393 
2 +1 +1 -1 -1 -1 -1 +1 +1 0,396 
3 +1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 +1 0,444 
4 +1 +1 +1 -1 +1 -1 -1 -1 0,468 
5 +1 -1 -1 +1 +1 -1 -1 +1 0,388 
6 +1 +1 -1 +1 -1 +1 -1 -1 0,395 
7 +1 -1 +1 +1 -1 -1 +1 -1 0,441 
8 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 0,463 

 

Ma traän thí nghieäm 23 

Ma traän môû roäng 23 
 

Phöông trình hoài qui baäc moät moâ taû phaûn öùng trong quan heä phuï thuoäc 

giöõa ñoä haáp thu quang AÂ cuûa phöùc Cu-PAR vôùi pH, tæ leä noàng ñoä PAR/Cu(II) 

vaø löïc ion coù daïng :  

 AÂ = b0 + 
3

j j
j=1

b x + ji j i
j i

b x x

 + jiu j i u

j i u

b x x x
 
   (1) 

trong ñoù AÂ laø giaù trò maät ñoä quang, b laø caùc heä soá hoài qui. Töø keát quaû thu ñöôïc 

ôû baûng 1, tính giaù trò caùc heä soá hoài qui cuûa phöông trình (1) theo coâng thöùc :  

 bj = 
N

ji i
i=1

1 x y
N  (2)  

vaø caùc heä soá bji ; bjiu ñöôïc tính töông töï. Keát quaû thu ñöôïc :  

b0 = 0,4235 ; b1 = 0,007 ; b2 = 0,0305 ; b3 =  0,00175 ;  

b12 = 0,0045 ; b13 = 0,00025 ; b23 =  0,00025 vaø b123 =  0,00075. 
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Treân cô sôû 5 thí nghieäm ôû taâm, ñoä haáp thu quang A0 thu ñöôïc : 
0
1A  = 0,444 ; 0

2A  = 0,440 ; 0
3A  = 0,441 ; 0

4A  = 0,438 ; 0
5A  = 0,443 vaø giaù trò trung 

bình 
5

0 0
v

v=1

1A A
5

   = 0,4412. Phöông sai laëp : 
5

2 0 0 2
v

v=1

1S (A A )
4

 l = 5,7.10-6, vaø 

ñoä leäch phaân boá cuûa b ñöôïc tính theo : 
2
t.h

b
Ss
N

  = 
65,7.10

8



 = 8,44.10-4. 

Söï coù nghóa cuûa caùc heä soá hoài qui döïa vaøo chuaån soá Student :  

 j
j

b

b
t

s
  (3) 

thu ñöôïc t0 = 501,7 ; t1 = 8,29 ; t2 = 36,1 ; t3 = 2,1 ; t12 = 5,3 ; t13 = 0,3 ; t23 = 0,3 

vaø t123 = 0,9. Giaù trò t chuaån tra baûng t(0,05,4) = 2,78, vì t3 ; t13 ; t23 vaø t123 < t(0,05,4) 

neân caùc heä soá b3 ; b13 ; b23 vaø b123 khoâng coù yù nghóa, nhö vaäy caùc bieán töông 

öùng bò loaïi boû. Ma traän thöïc nghieäm cuûa caùc bieán coøn laïi vaãn giöõ ñöôïc tính 

chaát cuûa moät ma traän tröïc giao, do ñoù phöông trình (1) coù daïng : 

 AÂ = 0,4235 + 0,007x1 + 0,0305x2 + 0,0045x1.x2  (4) 

Keát quaû thu ñöôïc trong baûng 2 cho thaáy giaù trò A thu ñöôïc töø thöïc nghieäm 
phuø hôïp toát vôùi keát quaû tính toaùn AÂ theo phöông trình (4). 

Baûng 2 : So saùnh keát quaû thöïc nghieäm vaø tính toaùn theo phöông trình (4) 

N Athöïc nghieäm AÂtính theo (4) (A – AÂ)2.106 

1 0,393 0,3905 6,25 
2 0,396 0,3995 0,25 
3 0,444 0,4425 2,25 
4 0,468 0,4655 6,25 
5 0,388 0,3905 6,25 
6 0,395 0,3955 0,25 
7 0,441 0,4425 2,25 
8 0,463 0,4655 6,25 

Tính chuaån soá Fisher ñeå kieåm tra tính töông thích cuûa phöông trình (4) 
nhö sau : 
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5N
2

i
i=1

1 3.10S (A - Â)
8 4



 
2

dö N - l
 = 7,5.10-6, 

trong ñoù l laø soá heä soá coù nghóa trong phöông trình hoài qui vaø 
6

6

7,5.10 1,32
5,7.10



 
2
dö
2

SF =
Sl

 < 4
4 0,05F  = 6,4, neân phöông trình hoài qui (4) töông thích 

vôùi thöïc nghieäm. 

Moâ hình (4) cho thaáy roõ aûnh höôûng cuûa pH, tæ leä CPAR/CCu(II) vaø aûnh höôûng 

qua laïi giöõa hai yeáu toá naøy ñeán giaù trò maät ñoä quang cuûa phöùc Cu-PAR. 

3.2. Xaùc ñònh ñieåm cöïc trò ( 1 ,opt opt
2x x ) cuûa haøm AÂ = f(x1,x2) 

Maëc duø phöông trình (4) laø töông thích vôùi thöïc nghieäm, nhöng ñoä cong 

coù nghóa vì : 0b y = 1,7.10-2 > Sb.tpf2 = 2,3.10-5, chöùng toû vuøng thöïc nghieäm ôû 

vuøng phi tuyeán. Ñeå ñi veà vuøng phi tuyeán, trong baûng 3 trình baøy caùc böôùc nhaûy 

kieåu Box-Wilson ñeå ñi veà mieàn gaàn döøng theo phöông gradient keå töø taâm thí 

nghieäm vôùi caùc böôùc nhaûy tyû leä theo heä soá hoài qui bj vaø khoaûng bieán ñoåi Zj, 

yeáu toá moâi tröôøng (löïc ion I) ñöôïc giöõ nguyeân laø 3,25. Töø keát quaû thu ñöôïc 

trong baûng 3, mieàn gaàn döøng laø mieàn laân caän vôùi caùc ñieàu kieän thí nghieäm 10 

(vì coù A cao nhaát). Do ñoù, thí nghieäm soá 10 ñöôïc choïn laøm taâm cuûa keá hoaïch 

thí nghieäm baäc hai coù tính taâm quay vôùi vai 2   . Trong keá hoaïch thí 

nghieäm naøy vaãn giöõ nguyeân yeáu toá löïc ion. Khoaûng bieán thieân : Z1 = 0,4.10-4 

vaø Z2 = 0,5. 

Baûng 3 : Keát quaû caùc böôùc nhaûy veà mieàn gaàn döøng 

 Z1 Z2  
bj 0,0070 0,0305 

bj.Zj 0,0042 0.01525 
 

N0 Z1 Z2.104 Ath.nghieäm 
0 10,2 2,00 0,394 
9 10,3 2,36 0,441 
10 10,4 2,72 0,462 
11 10,5 3,08 0,445 
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Giaù trò cuûa Z1 vaø Z2 ôû caùc möùc bieán ñoåi trong keá hoaïch thí nghieäm nhö 
sau : 

Caùc bieán ñaõ maõ hoaù Möùc maõ hoaù 
      
 2  -1 0 +1 2  

x1 9,83 10 10,4 10,08 10,97 
 x2.104 2,0 2,2 2,7 3,2 3,4 

Caùch boá trí ma traän thí nghieäm ñeå ñaûm baûo tính taâm quay vôùi k = 2, cuøng 
vôùi caùc keát quaû nhaän ñöôïc töø thöïc nghieäm ñöôïc trình baøy trong baûng 4. 

Baûng 4 : Ma traän thí nghieäm baäc 2 vôùi k = 2 vaø caùc keát quaû thu ñöôïc 

N0 x0 x1 x2 x1x2 
2
1x  2

2x  A 

12 +1 -1 -1 +1 +1 +1 0,422 
13 +1 +1 -1 -1 +1 +1 0,418 
14 +1 -1 +1 -1 +1 +1 0,442 
15 +1 +1 +1 +1 +1 +1 0,455 
16 +1 2  0 0 +2 0 0,451 
17 +1 + 2  0 0 +2 0 0,462 
18 +1 0 2  0 0 +2 0,412 
19 +1 0 + 2  0 0 +2 0,436 
20 +1 0 0 0 0 0 0,472 
21 +1 0 0 0 0 0 0,473 
22 +1 0 0 0 0 0 0,469 
23 +1 0 0 0 0 0 0,466 
24 +1 0 0 0 0 0 0,468 

Phöông trình hoài qui moâ taû mieàn döøng coù daïng toång quaùt : 

 AÂ = b0 + b1x1 + b2x2 + b12x1x2 + b11
2
1x  + b22

2
2x   (5) 

Caùc heä soá hoài qui cuûa phöông trình (5) cuøng vôùi caùc phöông sai ñöôïc xaùc 

ñònh theo caùc coâng thöùc [2] vôùi a1 = 0,2 ; a2 = 0,1 ; a3 = 0,125 ; a4 = 0,25 ; 

a5 = 0,1251 ; a6 = 0,0187 ; a7 = 0,1 (öùng vôùi k = 2, N = 13, n0 = 5 vaø α = 2 ) 

nhö sau : 
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N k N 13 2 13
2 2

0 1 i 2 ji i i ji i
i=1 j=1 i=1 i=1 j=1 i=1

b  = a . y  - a . x .y = 0,2. y  - 0,1. x .y     = 0,4696  

N 13

j 3 ji i 1 1i i
i = 1 i = 1

b  = a . x y   b = 0,125. x y   = 0,0031 

13

2 2i i
i = 1

  b = 0,125. x y   = 0,0114 

N 13

ju 4 ji ui i 12 1i 2i i
i = 1 i = 1

b  = a . x x y   b  = 0,25. x x y   = 0,0043 

N k N N
2 2

jj 5 ji i 6 ji i 7 i
i=1 j=1 i=1 i=1

b  = a . x y  + a . x .y - a . y    

13 2 13 13
2 2

11 1i i 1i i i
i = 1 j = 1 i = 1 i = 1

 b  = 0,1251. x y  + 0,0187. x .y  - 0,1. y    =  0,008 

13 2 13 13
2 2

22 2i i 2i i i
i = 1 j = 1 i = 1 i = 1

 b  = 0,1251. x y  + 0,0187. x .y  - 0,1. y    =  0,0243 

0n 5
2 0 0 2 0 0 2
th u u

u=1 u=10

1 1S  = (y - y )  = (y - y )
n -1 5-1  = 8,3.10-6 

0

2 2
b 1 thS  = a S   = 1,66.10-6.

0b S   = 1,29.10-3 ;  

1

2 2
b 2 thS  = a S   = 1,04.10-6. 

1b S  = 1,02.10-3. 

2

2 2
b 3 thS  = a S  = 1,04.10-6. 

2b S  = 1,02.10-3 ;  

12

2 2
b 4 thS  = a S  = 2,08.10-6. 

12b S  = 1,44.10-3. 

11

2 2
b 5 6 thS  = ( a  +a  )S  =1,19.10-6 .

11b S  = 1,09.10-3. 

22

2 2
b 5 6 thS  = ( a  +a  )S   =1,19.10-6 .

22b S  = 1,09.10-3. 

Caùc chuaån soá Student ñöôïc tính theo (3) thu ñöôïc : 
t0 = 364 ; t1 = 3,0 ; t2 = 11,3 ; t12 = 3,0 ; t11 = 7,3 ; t22 = 22,3 

Caùc giaù trò tj ñeàu nhoû hôn giaù trò Student chuaån t(0,05,4) = 2,78. Nhö vaäy, taát 

caû caùc heä soá hoài qui ñeàu coù nghóa. Do ñoù, phöông trình hoài qui moâ taû mieàn 
döøng coù daïng : 

 AÂ = 0,4696 + 0,0031x1 + 0,0114x2 + 0,0043 x1x2 - 0,008 2
1x  - 0,0243 2

2x  (5’)  
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Söï töông thích cuûa phöông trình (5’) vôùi thöïc nghieäm ñöôïc kieåm chöùng 
theo tieâu chuaån Fisher [2] nhö sau : 

�
N 13

2 2 -4
d i i

i =1 i =1

1 1S = (y  -  y )  = 1,771.10
N- 13-6l  ö = 2,53.10-5 

2 2 5 -6
2 d d th th
tt

tt

S .  -S .  2,53.10 .7 - 8,3.10 .4 S  =  =
(7 - 4)

f f
f


ö ö = 4,80.10-5 

fdö = N - l = 13 – 6 = 7 ; fth = n0 – 1 = 5 – 1 = 4 ; ftt = fdö – fth 
2 -5
tt
2 -6
th

S 4,8.10F =  = 
S 8,3.10

= 5,8 < tt

th

3
4F = Ff

f  = 6,6  

Do ñoù, phöông trình (5’) töông thích vôùi thöïc nghieäm. Nhö vaäy, phöông 
trình (5’) moâ taû ñuùng vuøng thöïc nghieäm.  

Laáy ñaïo haøm baäc nhaát phöông trình (5’) theo x1 vaø theo x2 roài cho hai 
phöông trình naøy baèng khoâng ta tìm ñöôïc x1 = 0,261 vaø x2 = 0,258, thay vaøo 
(5’) ta thu ñöôïc AÂmax = 0,4715. Töø bieán maõ hoaù x1 vaø x2 chuyeån veà bieán thöïc : 
Z1 = pH = 10,5 vaø Z2 = CR/CM = 2,83. 

Kieåm tra baèng thöïc nghieäm ôû ñieàu kieän toái öu vöøa thu ñöôïc, chuùng toâi 
pha dung dòch goàm 2,00ml Cu2+ 104M ; theâm 6,905g NaNO3 vaø 5,66ml PAR 
104M roài ñònh möùc baèng ñeäm pH = 10,5 ñeán 25,00 ml, ño maät ñoä quang cuûa 
dung dòch ôû böôùc soùng 512nm thu ñöôïc A = 0.470. Döôùi ñaây laø phoå haáp thuï cuûa 
dung dòch. 

 
Phoå haáp thuï cuûa phöùc Cu-PAR ôû pH = 10,5 ; CR/CM = 2,83 ; I = 3,25 

Abs 
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Nhö vaäy, giöõa keát quaû tính toaùn theo (5) AÂmax = 0,4715 so vôùi keát quaû 
thöïc nghieäm A = 0,470 chæ sai khaùc 0,32%. Keát quaû naøy laø hoaøn toaøn chaáp 

nhaän. 

4. Keát luaän 

Baèng phöông phaùp keá hoaïch thöïc nghieäm cöïc trò ñaõ xaùc ñònh ñöôïc ñieàu 

kieän toái öu cuûa phaûn öùng taïo phöùc giöõa PAR vôùi Cu(II) laø : ôû pH = 10,5 vaø tæ leä 
giöõa thuoác thöû PAR vôùi Cu(II) laø 2,83, phaûn öùng khoâng phuï thuoäc moâi tröôøng 

(löïc ion). Ñaõ kieåm tra caùc ñieàu kieän naøy baèng thöïc nghieäm, keát quaû thu ñöôïc laø 

phuø hôïp. 

Ñaõ xaây döïng ñöôïc phöông trình toaùn hoïc bieåu dieãn söï phuï thuoäc cuûa giaù 

trò maät ñoä quang vaøo pH vaø tæ leä giöõa thuoác thöû PAR vôùi Cu(II). Qua ñoù, cho 

thaáy möùc ñoä aûnh höôûng cuûa pH, tæ leä giöõa thuoác thöû PAR vôùi Cu(II) cuõng nhö 

aûnh höôûng qua laïi giöõa hai yeáu toá naøy ñeán giaù trò maät ñoä quang. 
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Toùm taét : 

Xaùc ñònh ñieàu kieän toái öu cuûa phaûn öùng taïo phöùc giöõa 4-(2-piriñylazo) 
resoxinol (PAR) vôùi Cu(II) baèng keá hoaïch thöïc nghieäm cöïc trò 

Nghieân cöùu söï phuï thuoäc cuûa phaûn öùng taïo phöùc giöõa PAR vôùi 
Cu(II) vaøo pH, tæ leä löôïng PAR/Cu(II) vaø löïc ion thoâng qua giaù trò maät ñoä 
quang baèng keá hoaïch thöïc nghieäm cöïc trò. Keát quaû thöïc nghieäm cho thaáy 
giaù trò maät ñoä quang cuûa phöùc khoâng phuï thuoäc löïc ion vaø phöông trình 
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hoài qui baäc hai phuø hôïp vôùi söï bieán ñoåi cuûa pH vaø tæ leä löôïng PAR/Cu(II). 
Giaù trò maät ñoä quang cöïc ñaïi ñaït ñöôïc taïi pH = 10,5, tæ leä löôïng 
PAR/Cu(II) baèng 2,83 cuøng vôùi phöông trình phuï thuoäc : 

AÂ = 0,4696 + 0,0031x1 + 0,0114x2 + 0,0043 x1x2 - 0,008 2
1x  - 0,0243 2

2x  
trong ñoù x1 laø pH vaø x2 laø tæ leä löôïng PAR/Cu(II). 

 

Abstract : 

Determining the optimal provisos of complex reaction between 4-(2-
pyridylazo) resocinol (PAR) with Cu(II) by the extreme experimental design 

The complex reaction between PAR with Cu(II) depending on the 
pH, ratio of quantity of the PAR to Cu(II) and ionic strength through 
luminous flux density was investigated by the extreme experimental 
design. The experimental results showed that the absorbance of complex 
Cu-PAR does not depend on the ionic strength and the quadratic 
regression equation model fits in with the changes of pH and the ratio of 
quantity of the PAR to Cu(II). The maximal absorbance was obtained with 
pH = 10.5, the ratio of quantity of the PAR to Cu(II) = 2.83 and the 
ancillary equation : 

AÂ = 0.4696 + 0.0031x1 + 0.0114x2 + 0.0043 x1x2 - 0.008 2
1x  - 0.0243 2

2x  
with x1 : pH and x2 : ratio of quantity of the PAR to Cu(II). 

 


