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 چکیده

های آبی توسط پوسته میوه تمبرهندی اصلاح شده با اسیدسولفوریک بررسی ( از محلولVIز سنگین کروم )در این تحقیق، میزان پتانسیل حذف فل
( توسط ذرات پوسته میوه تمبرهندی اصلاح شده به کار رفت..  VIسازی جذب کروم )برای بهینه D-optimalشد. روش سطحی پاسخ بر اساس روش 
(، غلظت. اولیته   1-10اولیته محلتول برابتر )    pH(، 200rpm-50)شیکر( برابتر )  (، سرع. لرزاننده7g/L-1پنج متغیر مستقل از جمله، دز جاذب برابر )

( به کار رف.. اهمی. VIبینی بازدهی حذف فلز سنگین کروم )( برای پیش120min-30و زمان تماس برابر ) 150mg/L-5)( برابر )VIمحلول کروم )
، سترع.  3g/Lسازی به مقادیر بهینه دز جتاذب برابتر   ( بررسی شد. با استفاده از بهینهANOVA) ریانسمتغیرهای مستقل و تقابل آنها توسط آنالیز وا

( VIبه بیشینه ظرفی. جذب محلتول کتروم )   90minو زمان تماس برابر  150mg/L ، غلظ. محلول کروم برابر1برابر  200rpm ،pHلرزاننده برابر 
 ایشات جذب با مدل ایزوترم فرندلیچ سازگاری بیشتری داش..دسترسی پیدا کردیم؛ نتایج آزم 23mg/gبرابر 
 

  D-optimalبار مثب.،  6محلول کروم  ،پاسخ روش رویهپوسته میوه تمبرهندی، سازی، بهینه کلیدی: هایواژه
 

   1 مقدمه

سازی، آبکاری، فرآوری فلزات، تولید چتوب، نقاشتی و   صنایع چرم
ازی از صنایع اصتلی آلتودگی   سها، نساجی، ساخ. فولاد و بطریرنگ

حال. اکسیداسیون اصتلی   2کروم در  (.5) به فلز سنگین کروم هستند
تتر،  ( خطرنتا  VI( قترار دارد. کتروم )  III( و کروم )VIشامل کروم )

( متی IIIتر از موجودات زنده در مقایسه با کتروم ) زاتر و سمیسرطان
جت  بتروز   توانتد مو ( متی VIباشد. به عتلاوه، غلظت. پتایین کتروم )    

( IIIمشکلات سلامتی از جمله آسی  به کبتد در مقایسته بتا کتروم )    
تواند موجت  بتروز   ( میVIتر کروم )های پایینگردد. همچنین، غلظ.

. (27) مشکلات سلامتی از جمله آسی  به کبد و سرطان پوس. گردد
هتای  ( بترای تللیته بته آب   VIمحدوده قابل پتذیرش بترای کتروم )   

 باشدمی 0.05mg/lو  0.1امیدن به ترتی  برابر سطحی و آب قابل آش
( بتا غلظت. بتالا و    VI. بنابراین تصتفیه فالاتلاب حتاوی کتروم )    (3)

رستتیدن بتته ستتطب مطلتتوب لاتتروری استت.. چنتتدین روش شتتامل   
کاهش شیمیایی، تعویض یتونی، الکترودیتالیز، ترستی      -اکسیداسیون
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  الکتروشتتیمیایی، تبلیتتر، استتتلرا  حتتلال، استتمز معکتتوس، ترستتی
( از محلتول آب و فالاتلاب   VIشیمیایی و جذب برای کاهش کروم )

هتا هزینته   ترین عی  خیلی از ایتن روش . اصلی(20) شودمیاستفاده 
باشد. در میان تکنیتک اجرایی بالا و مشکلات دفع لجن باقیمانده می

ها، روش جذب به دلیل سادگی، شرایط اجرایتی و اقتصتادی متوستط    
های فیزیکی و شتیمیایی  فرآیند جذب، ویژگی شود. درترجیب داده می

جاذب برای دستیابی به بازدهی جذب بالا خیلتی اهمیت. دارد. اخیترا،    
های کربن فعال با قیم. پایین که از مواد موجتود و ارزان تهیته   جاذب
کتربن فعتال    (.1و  31) اندگردند؛ به میزان زیادی توسعه پیدا کردهمی

صتیات محتیط میکترو متلللتل و     به دلیل مساح. سطب بتالا، خصو 
طبیع. شیمیایی سطب آن، پتانسیل بالایی برای حذف فلزات ستنگین  

باشد. تعتدادی از مطالعتات بترای حتذف     از فالالاب صنایع را دارا می
های استفاده شده از قبیل کتربن میتوه   ( با استفاده از جاذبVIکروم )
ال زغتال  ، کتربن فعت  (9) . کربن فعال پوس. نارگیتل (13 و 18) گردو
و  16) ، کربن سبوس بترنج (24) ، کربن تایر(1) ، کربن سویا(4) چوب
 غیره گزارش شده اس.. و (22و  8) ، کربن پوسته انار(17

در مطالعه حالار، ذرات کربن فعال پوسته میوه تمبرهنتدی فعتال   
( از محلتول آبتی   VIشده با اسید سولفوریک برای بهبود حذف کروم )

( در یتک سیستتم   VIد جذب، حذف فلتز کتروم )  استفاده شد. در فرآین

 )علوم و صنایع كشاورزي( آب و خاك نشریه
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گسسته بستگی به چندین متغیر فرآیند از جمله غلظ. اولیته محلتول   
محلول، سرع. لرزاننده و زمان تمتاس و غیتره دارد.    pH(، VIکروم )
سازی متغیرهای فرآیند برای دستیابی به بیشینه بتازدهی فرآینتد   بهینه

عامل به طتور جداگانته    برای حذف آلاینده لاروری اس.. بررسی هر
رویکترد طراحتی    (.12) بتر است.  ( خیلی زمتان VIبرای حذف کروم )

دهتد؛ متدل   آماری آزمایشگاهی که تعتداد آزمایشتات را کتاهش متی    
کند و اثر تقابتل متغیرهتا را   سازی فرآیند ایجاد میمناسبی برای بهینه

 کند. اخیرا، چندین نوع روش طراحتی آزمتایش  برای پاسخ ارزیابی می
، 11، 7) سازی فرآیند شیمیایی چند متغیره به کار رفتته است.  در بهینه
 Response surface of. روش رویه سطب پاسخ )(28و  26، 23، 19

methodology    یک مجموعه روش آماری و ریالاتی ختاب بترای )
 طراحی آزمایش در این زمینه اس..

م ستازی حتذف کترو   ای در متورد بهینته  با این وجود، هیچ مطالعه
(VI   توسط ذرات پوسته تمبرهندی اصلاح شده با استید ستولفوریک )

گزارش نشده اس.. بنابراین در مطالعه حالار، بررستی کتاهش کتروم    
(VI        از محلول آبی توستط پوستته میتوه تمبرهنتدی فعتال شتده بتا )

سازی آزمایشگاهی متغیرهای اسیدسولفوریک از طریق طراحی و بهینه
ند رویه سطب پاسخ انجام شد. تاثیر متغیرهای فرآیند با استفاده از فرآی

اولیته محلتول،    pH(، VIهای کروم )اجرایی از قبیل غلظ. اولیه یون
سازی کاهش دز جاذب، زمان تماس و سرع. لرزاننده به منظور بهینه

( از محلول آبی توسط ذرات پوسته میتوه تمبرهنتدی   VIحذف کروم )
 بررسی شد.

 

 هامواد و روش

 مواد 

( توسط حل کردن مقادیر از پیش تعیتین شتده   VIکروم ) محلول
( در آب مقطتر آمتاده شتد.    7O2Cr2Kوزنی پودر پتاسیم دی کرومات )

هتای غالت  کتروم    ملاحظه می شود؛ نمونته  1همانطور که در شکل 
 )4CrO2H(برابتر   1کمتر از  pHو  mg/L 1000 ازبرای غلظ. کمتر 

بتین   pH و mg/L  1000و نمونه غال  کروم برای غلظ. بیش تر از
نمونته غالت     6.5بتیش تتر از    pHو برای  7O2(Cr(2-برابر  6.5تا  1

باشد. لازم بته ذکتر است. فترم غالت       می CrO)4(2-کروم به صورت 
در  (VI) و غلظ. آلاینده کروم pHمحلول کروم با توجه به محدوده 
 باشد.می CrO)4(2-و HCrO)4(- این تحقیق بیش تر به صورت

 

 سازی ذرات پوسته میوه تمبرهندی توسعه یافتهآماده

)استتان   هتای میتوه تمبرهنتدی از بلتش مرکتزی ایتران      پوسته
ها بتا آب مقطتر شستته شتدند و در آون در     اصفهان( تهیه شد. پوسته

هتای  ستاع. قترار داده شتدند. ستوس پوستته      4برای  C˙110دمای 

د خشک شده توسط کوبیدن به ذرات کوچک تبدیل شتدند. ذرات ختر  
میکرون عبور داده شدند. ایتن ذرات   200شده از درون صافی با اندازه 

بر روی پوسته ها بتا   H+سازی شیمیایی و نشستن یون به منظور فعال
( و در نسب. وزنتی  w/w%98) اسیدسولفوریک غلیظ تماس داده شدند

ستاع. قترار داده شتدند.     24بترای   C˙150و در آون با دمتای    1:1
شده با آب مقطتر شست. و شتو داده شتدند و در      سوس مواد هیدراته

روز برای حتذف استید    2به مدت  %1 داخل محلول سدیم بی کربنات
الاافی قرار گرفتند. مواد با آب مقطتر شست. و شتو داده شتدند و در     

. با انجام این عملیات (29) ساع. خشک شدند 5برای  C˙100دمای 
وجت  افتزایش   بر روی سطب جاذب نشستته و م  H+سازی، یون فعال

هتای کتروم   گردد که در این تحقیق نمونهجذب نمونه های کروم می
باشد و بار الکتریکتی آن می CrO)4(2-و  HCrO)4(-بیشتر به صورت 

بر روی سطب جاذب  H+ها منفی اس. و به طور قطع با نشستن یون 
 شود.موج  جذب حداکثری نمونه های غال  کروم می

 

 
 های مختلف کرومدر غلظت Cr+6ختلف های منمونه فرم -1 شکل

(VI و ) pH(24) های مختلف 

Figure 1- Different forms of Cr6 + in various 

concentrations of chromium (VI) and different pH (24) 

 

 طراحی آزمایشات

( توسط پوسته میوه تمبرهندی اصلاح VIسازی جذب کروم )مدل
-pH (AX ،1ثر در حتذف شتامل   ؤمسازی عوامل شده به روش بهینه

، CX(، غلظتتت. اولیتتته فلتتتز کتتتروم )BX،g/L 7-1جتتتاذب ) (، دز10
mg/L150-5( زمتتان تمتتاس ،)DX،min120-30 و ستترع. شتتیکر )

(EX،rpm  200-50 انجام شد. با استفاده از روش )optimal-D   پتنج
عدد بدس. آمد. لازم اس. خاطر  31(، Nمتغیره، تعداد کل آزمایشات )

بتا توجته بته تعیتین      1هتا در جتدول   د که طراحی آزمتایش نشان کر
محدوده بازه متغیرها توسط شلص آزمایش کننده انجام گرف. و امتا  

( توسط pHانتلاب تصادفی مقادیر اصلی سطوح داخل متغیرها ) مثلا 
 صورت گرف.. Design Expertافزار نرم
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 اده شده در فرآیند جذبمحدوده آزمایشگاهی و سطوح متغیرهای مستقل استف -1جدول 
Table 1- Laboratory range and levels of independent variables used in the adsorption process 

 شماره آزمایش
Test number 

 سطح حقیقی متغیر
Actual level variable 

 (%) بازدهی

Y (%) 

  (mg/g) ظرفیت جذب
Adsorption capacity 

 
AX (g/L)BX (mg/L)CX (min)DX (rpm)EX 

  
1 1 7 5.0 60 100 81.6 0.58 
2 4 1 150.0 30 150 8.1 12.15 
3 7 7 150.0 90 50 31.8 6.81 
4 10 5 5.0 30 100 37.8 0.38 
5 7 1 150.0 120 100 10.2 15.30 
6 5.5 4 77.5 75 125 48.3 9.36 
7 1 3 150.0 90 50 25 12.50 
8 5.5 4 77.5 75 125 47 9.11 
9 10 5 101.7 120 200 48.3 9.82 
10 10 3 101.7 30 200 27.1 9.18 
11 4 7 101.7 30 200 54.4 7.90 
12 1 3 101.7 30 50 26.6 9.01 
13 10 5 5.0 30 100 39.5 0.40 
14 7 1 53.3 30 50 14 7.47 
15 1 3 150.0 90 200 46 23.00 
16 7 7 5.0 90 200 86.8 0.62 
17 1 7 101.7 120 100 53.9 7.83 
18 10 7 53.3 90 50 39.1 2.98 
19 1 3 150.0 90 200 45.5 22.75 
20 4 3 5.0 30 200 50.1 0.84 
21 1 1 5.0 60 100 24.6 1.23 
22 10 1 5.0 90 150 18.3 0.92 
23 10 7 53.3 90 50 42 3.20 
24 4 7 101.7 30 50 46.5 6.75 
25 10 3 150.0 60 50 19.4 9.70 
26 7 1 5.0 90 50 17.4 0.87 
27 10 7 150.0 60 150 26.1 5.59 
28 7 7 5.0 90 200 84 0.60 
29 1 1 53.3 120 150 28.1 14.99 
30 1 5 5.0 120 150 78.2 0.78 
31 4 5 5.0 120 50 60.3 0.60 

 
)درصتد بتازدهی حتذف ذرات پوستته میتوه      Yبرابتر   متغیر پاستخ 

توانتد بته   ( در محلتول آبتی متی   [VI] تمبرهندی برای محلول کتروم 
 صورت زیر بیان شود؛

) E, XD, XC, XBX ,AY=f(X    کته در ایتن معادلته ،, C, XDX 

AXB,X وEX  مقادیر کدی متغیرهای فرآیند هستند که به ترتی  برابر
pH.اولیه آلاینتده کتروم، زمتان تمتاس و سترع.       ، دز جاذب، غلظ

باشند. مدل چندوجهی با توجه به متغیرات مطابق زیر بیان لرزاننده می
 شود:می

Y= βo+β1XA+β2XB+β3XC+β4XD+β5XE+β6 XA XB+ β7 
XAXC+ β8 XA XD+ β9 XBXC+ β10 XD XE+β11 XA

2+β12 

XB
2+ β13 XD

2+ β14 XE
 (معادله 1(                            2

شتوند و بترای تلمتین مقتادیر     می تلمین زده i(β) مدللارای  
 شتوند. پاسخ برای ترکیبات ملتلف، مقادیر کدی متغیرات استفاده می

دق. مدل انتلابی و اهمی. آماری لاترای  رگرستیون بتا استتفاده از     
. مقتادیر تلمینتی و   (30) ( آزمتایش شتدند  ANOVA) آنالیز واریانس

 ( بترای محاستبه لاترای  تشتلیص    Yپاسخ ) گیری شده متغیراندازه

(2R.تعیین شدند ) 

 

 آزمایشات مشخصات مواد

مورفولوژی ذرات پوسته میوه تمبرهندی اصلاح شده با استفاده از 
، کمبریج، LEO430مدل  SEM) روش اسکن میکروسکوپ الکترونی

های جتذب بتر روی استوکتروفتومتر    گیریانگلستان( تعیین شد. اندازه
انجام شد. مقادیر جذب در طتول   35مدل لامبدا  UV تشلیص اشعه

 ( تنظیم شد.VIبرای محلول کروم ) 540nmمو  

 

 آزمایشات جذب

( از محلتول آبتی   VIمتغیر مستقل بر روی جتذب کتروم )   5ثیر أت
توسط ذرات پوسته میوه تمبرهندی در یک محیط گسسته بررسی شد. 

انجتام شتد.    D-optimalتمامی آزمایشات مطابق بتا روش متاتریس   
توسط ذرات پوسته میتوه تمبرهنتدی، مقتادیر      (VI)برای جذب کروم

از  50ml( بتا  gr/L7-1وزنی متفاوت از پوسته میوه تمبرهندی برابتر ) 
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( ترکی  شد. 150mg/l-50های متفاوت )( با غلظ.VIمحلول کروم )
( توسط حل کردن مقادیر از پیش تعیتین شتده   VIمحلول آبی کروم )

محلتول توستط محلتول     pHدر آب مقطر آماده شد.  7O2Cr2Kپودر 
 1-10در محتدوده   1Mیا سدیم هیدروکسید  1Mهیدروکلریک اسید 

( در فاز محلول توسط VIهای کروم )تنظیم شد. غلظ. باقیمانده یون
به وسیله ایجاد رنتگ  540nm در  UVاسوکتروفتومتر تشلیص اشعه 
بتی   ( سیستتم mg/g. ظرفی. جتذب ) (2) دی فنیل کربازید تعیین شد

 ؛(28متالیک به صورت زیر محاسبه شد )

                                        (2)معادله 
( )O e

e

C C V
q

W


  

هتای اولیته و نهتایی محلتول     به ترتی  غلظ. eCو  0Cجایی که 
به ترتی  بیتان کننتده حجتم و     Wو  V(. mg/L( هستند )VIکروم )

 ته تمبرهندی هستند.جرم محلول ذرات پوس

 

 (pzcpH) تعیین نقطه بار صفر

pzcpH     برای کربن پوسته میوه تمبرهندی به صتورت زیتر تعیتین
ای از ظتروف ریلتته   در مجموعه 0.1M NaClاز محلول  50mlشد. 

 0.1Mبا الاافه کردن محلول  1-10ها در محدوده محلول pH شد و

HCl  و یاNaOH M 0.1    0.2تنظیم شتد. ستوسg رات پوستته  از ذ
روز  3میوه تمبرهندی به محلول الاافه شد. بعد از آن، محلتول بترای   

گیتری  محلتول انتدازه   pHنگهداری شد. در نهایت.،   C˙20در دمای 
نهایی است.؛ گتزارش    pHای که در آن معادل  pHدر  zpcpHشدند. 
 داده شد.
 

 نتایج و بحث

 مشخصات جاذب

( گرفته شتده از  SEMتصویر زیر میکروسکوپ الکترونی اسکنی )
پوسته میوه تمبرهندی با باف. سطحی، تلللل و ساختار فیبری ذرات 

دهتد  (. تصویر سطحی نشان می2 دهد )شکلاصلاح شده را نشان می
که ذرات تا حدودی گرد هستند. مورفولتوژی ستل. و درشت. ذرات    

های فعال بیشتری را نستب. بته   تواند مکانپوسته میوه تمبرهندی می
( از محلتول  VI) نرم فراهم کند. بنابراین برای جذب کروم مورفولوژی

 .(32) شودآبی یک حسن محسوب می

 

 
 ذرات پوسته میوه تمبرهندی SEMتصویر  -2شکل 

Figure 2- SEM figure of tamarind fruit shell Particles 
 

 سازی رویه پاسخمدل
 طراحی آزمایشگاهی و مدل رگرسیون

( توستط  VI) ی گزینشی برای کاهش کتروم ثرات تقابلی متغیرهاا
ذرات پوسته میوه تمبرهندی اصلاح شده در محیط آبی بتا استتفاده از   

 توسعه پیدا کرد. D-optimalروش طراحی 
یک مدل مربعی برای توسعه ارتباط مناس  ریالای بین پاسخ      

 ، دز جاذب، غلظ. اولیته آلاینتده کتروم   pHو متغیرهای فرآیند شامل 
(VIزم ،)      .ان تماس و سرع. لرزاننتده انتلتاب شتد. حتداکثر ظرفیت

( برابتر  VIهتای کتروم )  جذب ذرات پوسته میوه تمبرهندی برای یون
23mg/g .بدس. آمد 

سازی رگرسیونی چند اسمی بین متغیتر پاستخ )بتازدهی    یک مدل
از  (E, XD, XC, XB, XAX (جذب،%( و مقادیر کددهی شده متنتاظر  

، دز جتاذب، غلظت. اولیته آلاینتده،     pHی  )پنج متغیر ملتلف به ترت
زمان تماس و سرع. لرزاننده( ایجاد شده است. و سترانجام بهتترین    

 مدل برازش شده مطابق زیر بدس. آمد:
Cr(VI) Removal = -1.45707 +(2.33859 × A) + 
(16.49039 × B) – (0.088442 ×C) + (0.38981× D) – 
(0.21339 × E) – (0.31612  × A × B) + (0.010177 × A × 

C) ( - 9.00583×10-3 × A × D) – (0.030666× B × C) + 

(1.41491×10-3 ×D × E) –(0.27283  × A
2
)

 
– (0.79395  × 

B
2
) – (2.86523×10-3 × D

2
) +  (8.81771×10-4 ×E

2
)      

 (معادله 3(                                                                     
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برای آزمایش اهمیت. متدل بررستی     (ANOVA)الیز واریانس آن
( از مدل رگرسیونی، مدل مربعی 2 )جدولANOVA نتایج  (.30) شد

 را پیشنهاد داد که دارای اهمی. بالایی اس..

( بتین مقتادیر   2Rکیفی. برازش مدل توسط لاتری  تشتلیص )   
تلمتین زده شتده    3آزمایشگاهی و تلمینی از متغیر پاسخ در شتکل  

 ..اس
 

 

 

 

 میزان همبستگی نتایج آزمایش واقعی و مقادیر پیش بینی شده مدل -3 شکل
Figure 3- The correlation value between the actual test results and the predicted values of the model 

 

( وابستتتگی و 0.9987) 2R مقتتدار نستتبتا بتتالایی از  3در شتتکل 
بینتی شتده پاستخ    گیری و پیشمقادیر اندازههمبستگی بالایی را بین 

آنالیز واریتانس آزمایشتات نشتان     2نشان داد. علاوه بر این در جدول 
داده شده اس.. در این جدول وجتود میتزان نستبتا بتالایی از لاتری       

0.9975adj=تشلیص تنظیم شده )
2R     .نشتان از بتالا بتودن اهمیت )

 مدل دارد.
 -pگردد میزان عتدد  ه میملاحظ 2همانطور که در جدول شماره 

value   هس. کته نشتان دهنتده بتالا بتودن درجته        0.0001کمتر از
 Lack) باشد. همچنین میزان عدم بترازش اهمی. مدل مورد نظر می

of fit بدس. آمده اس. که هرچقدر این عتدد نزدیتک    0.9458( برابر
باشد نشان دهنده آن هس. که میزان برازش و تطابق مدل  1به عدد 

 های آزمایشگاهی بیشتر اس.. دادهبا 

 

 بعدی 3نمودارهای رویه پاسخ 

ای هستتند  ( متغیرهای وابسته3D) بعدی 3نمودارهای رویه پاسخ 
هتتای متغیتتر غیروابستتته کتته در محتتدوده 2کتته بتته عنتتوان تتتابعی از 
 کنند و متغیر سوم بازدهی حذف محلتول کتروم  آزمایشگاهی تغییر می

(VIکه بر حس  درصد می )که بتا حفتظ   گردد. در حالیاشد؛ بیان میب
تتوان  ها( می)معمولا مرکز داده تمامی متغیرهای دیگر در سطوح ثاب.

باشتد  متغیر و متغیر پاسخ که بتازدهی حتذف متی    2ارتباطی بین این 
ثیرات أبه منظور بدس. آوردن در  بهتتر از تت   .(21و  10) برقرار کرد

 3وابستته، طترح رویته پاستخ     متغیرهای مستقل و تقابلشان با متغیتر  
گیری شده بر اساس مدل مربعتی ستاخته   های اندازهبعدی برای پاسخ

متغیر مستقل دارد که برای  5شد. بنابراین، مدل مربعی در این مطالعه 

شان ثاب. در نظتر گرفتته   متغیر در سطوح مرکزی 3هر طرح آزمایش 
 75ان تماس: ، زم  3.5g/L، دز جاذب:5اولیه محلول برابر  pHشدند )

( و 100rpm، سترع. لرزاننتده:   75mg/Lدقیقه، غلظ. اولیه آلاینده: 
 ها در نظر گرفته شدند.بعدی برای پاسخ 3طرح کلی  5متعاقبا 

 متغیر ملتلف فرآیند بر روی فاکتور پاستخ )جتذب کتروم    5ثیر أت
[VI] شتکل   بعتدی  3بصری در نمودار رویه پاسخ ( به صورت(a-e3 )

بعتدی بترای    3نمتودار رویته پاستخ     a.3اس.. شکل نشان داده شده 
محلتول و دز جتاذب    pH( به عنوان تابعی از VIبازدهی جذب کروم )
( و 75mg/Lدقیقته(، غلظت. اولیته کتروم )     60در زمان تماس ثاب. )
طتور کته در ایتن    دهد. همتان ( را نشان می100rpmسرع. لرزاننده )
رت آرام با افزایش ( به صوVIشود جذب فلز کروم )شکل ملاحظه می

pH یابد )چون در محلول کاهش میpH  .بالاتر، افزایش غلظ-(OH) 
   ( و4HCrO)-هتای  شاهد هستیم که این یون دارای رقاب. بتا یتون  را 
2-(4CrO ) برای جذب بر روی سطب جاذب هس.؛ اما تغییرpH  ثیر أتت

خیلی زیادی بر روی بازدهی حذف ندارد.( و همچنین بتازدهی حتذف   
( با افزایش دز جاذب در طی آزمایش به دلیتل بتالا   VIکروم ) آلاینده

 یابد.های فعال برای جذب افزایش میرفتن تعداد مکان

( در فرآیند VIثیر تقابلی دز جاذب و غلظ. اولیه محلول کروم )أت
 pHو در  b3.جذب توسط ذرات پوستته میتوه تمبرهنتدی در شتکل     

و ستترع. لرزاننتتده  دقیقتته 60، زمتتان تمتتاس 5محلتتول ثابتت. برابتتر 
100rpm       نشان داده شده اس.. مشتلص است. کته بتا افتزایش دز

(، بتازدهی حتذف بته دلیتل     VIجاذب و کاهش غلظ. محلول کروم )
 یابد.وجود رقاب. بیشتر برای جذب به سطوح جاذب افزایش می
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 واریانس برای مدل مربعی کاهش یافته رویه پاسخ تحلیل -2 جدول

Table 2- Analysis of variance for reduced square quadratic response model 

 منبع

Source 

 Sum of مجموع مربعات

squares  

درجه 

 آزادی
 Df 

میانگین 

 مربعات
Mean  
square 

F 

Value 
p-value Prob 

> F 

 مدل 
Model 

13693.94 14 978.14 869.88 < 0.0001 Significant 

A-اولیه pH 
A-initial pH 

1166.16 1 1166.16 
1037.0

9 
< 0.0001 

 

B-  (g/L)  جاذب دز
B-Adsorbent dosage (g/L) 

5037.63 1 5037.63 
4480.0

8 
< 0.0001 

 

C-غلظ. اولیه محلول کروم (mg/L) 

C-Initial Cr (VI) concentration 

(mg/L) 

2369.68 1 2369.68 
2107.4

1 
< 0.0001 

 

D-زمان تماس (min) 
D-contact time (min) 

224.1 1 224.1 199.3 < 0.0001 
 

E-  ع. لرزانندهسر (rpm) 

E-shaker speed (rpm) 
1288.64 1 1288.64 

1146.0

2 
< 0.0001 

 

AB 160.88 1 160.88 143.07 < 0.0001 
 

AC 122.3 1 122.3 108.76 < 0.0001 
 

AD 22.68 1 22.68 20.17 0.0004 
 

BC 453.68 1 453.68 403.47 < 0.0001 
 

DE 197.45 1 197.45 175.6 < 0.0001 
 

^2A 146.27 1 146.27 130.08 < 0.0001 
 

^2B 256.89 1 256.89 228.45 < 0.0001 
 

^2D 176.22 1 176.22 156.72 < 0.0001 
 

^2E 117.97 1 117.97 104.91 < 0.0001 
 

 باقیمانده
Residual 

17.99 16 1.12 
   

 عدم برازش
Lack of Fit 

7.45 11 0.68 0.32 0.9458 
not 

significant 

 خطای خالص
Pure error 

10.54 5 2.11 
   

Cor total 13711.93 30 
    

R-Squared=0.9987, Adj R-Squared=0.9975, Pred R-Squared=0.9958, Adeq Precision=104.7267 
 

ثیر سرع. دور لرزاننده )شیکر( و زمان تماس بتر روی  همچنین تأ
( با استفاده از ذرات پوسته تمبرهندی VIب محلول کروم )بازدهی جذ

و  3.5g/L، دز جاذب 5ثاب. برابر  pHو در  c3.اصلاح شده در شکل 
نشتان داده شتده است.. بایتد      75mg/L( برابر VIغلظ. اولیه کروم )

زمتان سترع.   ( با افزایش هتم VIمتذکر شد که بازدهی حذف کروم )
جود زمان و تقابل بیشتر برای جتذب  لرزاننده و زمان تماس به دلیل و

 یابد.( افزایش میVIمحلول کروم )
اولیه و غلظت. اولیته محلتول کتروم      pHاثر تقابلی  d .3در شکل

(VI ( بتترای فرآینتتد حتتذف کتتروم )VI  توستتط ذرات پوستتته میتتوه )

دقیقته و سترع.    60(، زمان تمتاس  3.5g/Lتمبرهندی در دز جاذب )
 pHده اس.. همچنتین اثتر تقتابلی    ( نشان داده ش100rpmلرزاننده )

( توستط ذرات  VIاولیه و زمان تماس بر روی بتازدهی حتذف کتروم )   
بتا سترع. لرزاننتده     e.3پوسته میوه تمبرهندی اصلاح شده در شکل 

( VI، غلظ. اولیه محلتول کتروم )  3.5g/L، دز جاذب 100rpmثاب. 
بتا  شود نشان داده شده اس.. همانطور که ملاحظه می 75mg/Lبرابر 

 ، بازدهی حذف محلول کرومpHافزایش زمان تماس در مقادیر پایین 
(VIافزایش می ).یابد 
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(b)                                                                                                                (a)                                                                          

                                          

 (c)                              (d)      

 

                                                                                                                                                              

 

                                                                                                  (e      ) 

 (d)زمان تماس و سرعت شیکر (c) غلظت اولیه کروم و دز جاذب (b) اولیه محلول و دز جاذب  pH (a)دهنده اثر نمودار سطح پاسخ نشان -4 شکل

pH  و غلظت اولیه کروم و(e) pH و زمان تماس اولیه 
Figure 4- The response surface graph shows the effect of (a) initial pH and absorbent dose (b) the initial concentration of 

chromium and adsorbent dose (c) contact time and shaker speed (d) pH and initial chromium concentration; and (e) pH and 

initial contact time 

 

 (VI) سازی حذف فلز کرومبهینه

ستتقل بترای   ستازی متغیرهتای م  در این تحقیتق از روش بهینته  
( به وسیله مدل مربعی و در محتدوده  VIافزایش بازدهی حذف کروم )

متغیتر مستتقل    5آزمایشگاهی انجام شد. مقادیر کدسازی شده بهینته  
، غلظ. اولیه 7g/L، دز جاذب برابر 1محلول برابر  pHانتلابی شامل 
دقیقه و سرع. لرزاننتده   120، زمان تماس برابر 5mg/Lآلاینده برابر 

J. pH اولیه A. 

I.  زمان تماسD. 

B. pH  اولیهA. 

G. pH  اولیهA. 

D. دز جاذب (g/L )B. 

A. (دز جاذبg/L )B. 
C. غلظت اولیه محلول کروم (mg/L )C. 

H. غلظت اولیه محلول کروم (mg/L )C. F. دقیقه زمان تماس(( D. 
E. سرعت شیکر (rpm )E. 
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( برابر VIتلمین زده شد. حداکثر بازدهی جذب کروم ) 200rpmبر برا
بینتی  تعیین شد که به نسب. بالایی نزدیک بته مقتادیر پتیش    86.8%

 (.%98.6) ( توسط مدل پاسخ داردVIشده در بازدهی حذف کروم )
 

 های ایزوترممدل

( به وستیله ذرات  VIدر این بلش از داده تعادل حذف فلز کروم )
های ایزوترم لانگمتویر  تمبرهندی اصلاح شده توسط مدل پوسته میوه

 اس..  و فرندلیچ تولایب داده شده

 شوند:های ایزوترم لانگمویر به صورت زیر تولایب داده میمدل

1                                 ( 4)معادله  1
( ) ( )e

e M M

C

q Q KQ
  

eqC ، ظرفی. جتذب تعتادلی فلتز کتروم     eq(mg/g)، 4در معادله 

(mg/L)      ،میزان غلظ. نهتایی فلتز کتروم در محلتول(mg/g) maxQ 
ثاب. لانگمویر متی  K (mL/g)حداکثر ظرفی. جذب محلول کروم و 

در مقابتل   e/qeCباشد. پارامترهای مدل لانگمویر توسط رسم نمتودار  
 (.a.4)شکل  اندلیس. شده 3بدس. آمد و نتایج در جدول eCپارامتر 

 

 (الف)

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 )ب  

 

 
 

 

 
شده آ( ایزوترم لانگمویر ب( ( توسط جاذب پوسته تمبرهندی اصلاحVIنمودارهای جذب فلز سنگین کروم) -5شکل 

 ایزوترم فرندلیچ

Figure 5- Chromium (VI) heavy metal adsorption charts by modified tamarind fruit shell a) Langmuir 

isotherm b) Freundlich isotherm  
 
 

 ((mg/Lغلظت نهایی محلول کروم 
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 همچنین مدل ایزوترم فرندلیچ به صورت زیتر تولاتیب داده شتده   

 اس.:
ln ln lne f eq K Fr C                                 (5)معادله 

های فرندلیچ هستند. پارامترهای ثاب. rFو  fK (mg/g)جایی که 
 باشدکه لگاریتم ظرفی. جذب می eln(q(مدل فرندلیچ با رسم نمودار 

( در نمونته  VIکه لگاریتم غلظ. نهایی فلز کتروم )  eln(C(در مقابل 
(. b5.آیتد )شتکل   باشد؛ بدست. متی  آب بعد از انجام فرآیند جذب می

باشتد،  حداکثر ظرفی. جذب لانگمویر می mQبرای ایزوترم لانگمویر، 
K لیس. شده اس.. 3 باشد که در جدولثاب. تعادل لانگمویر می 

 
 ( توسط جاذب پوسته میوه تمبرهندیVI) های ایزوترم برای جذب یون کرومپارامتر -3 جدول

Table 3- Isotherm Parameters for Chromium (VI) ion adsorption by tamarind fruit shell adsorbent 

 جاذب
Adsorbent 

 ایزوترم
Isotherm 

 پوسته میوه تمبرهندی

Tamarind fruit shell 

 لانگمویر

Langmuir 

 
 ندلیچفر

Freundlich 
Qm K 2R fK Fr 2R 

33.11 0.1414 0.974 5.72 0.406 0.983 

 
های مطالعه شتده، بتدیهی   مدل (2R) با مقایسه لارائ  تشلیص

اس. که مدل ایزوترم فرندلیچ توصتیف بهتتری از داده تعتادل جتذب     
( توسط جاذب پوسته میتوه تمبرهنتدی در مقایسته بتا     VIیون کروم )
 لانگمویر دارد.مدل ایزوترم 

 
 
 

 ایمطالعه مقایسه

( که توسط پوسته میتوه  VIهای کروم )حداکثر ظرفی. جذب یون
هتا در  شوند در مقایسه با دیگر جاذبتمبرهندی اصلاح شده جذب می

انتد.  لیست. شتده   4 مقالات گزارش شده اس. و نتتایج آن در جتدول  
نتدی  شود ظرفی. جذب پوستته میتوه تمبره  همانطور که مشاهده می

( قابل مقایسه و حتی در بیشتتر متوارد   VIهای کروم )برای جذب یون
 باشد.هایی شبیه به این جاذب در مقالات دیگر میهم بیشتر از جاذب

 

های گزارش شده در ( با دیگر جاذبVI) های کرومهای پوسته میوه تمبرهندی اصلاح شده برای جذب یونمقایسه ظرفیت جذب جاذب -4 جدول

 قالات دیگر م

 Table 4- Comparison of adsorption capacity of modified tamarind fruit shell adsorbent for adsorbing chromium (VI) ions 

with other adsorbents reported in other articles  
 مرجع

Reference 
 (mg/g) ظرفیت جذب

Adsorption capacity (mg/g) 

 جاذب
Adsorbent 

[33] 
 

15.82 

 

 خا  اره

Saw dust 

 

[33] 1.7 

 اسفناجیان
Native saltbush(leaves) 

 

[33] 22 
Walnut hull 

 پوسته گردو

[33] 1.5 
 خا  اره

Saw dust 

[33] 13.8 
 چوب ذرت

Maize cob 

This study 23 
 پوس. میوه تمبرهندی اصلاح شده

Modified tamarind fruit shell 
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 مطالعات واجذب

مرحلته ستیکل جذباواجتذب بتا      4اده مجتدد از جتاذب در   استف
در   HCl (0.5 M) +NaCl (1.0M)استتفاده از محلتول ترکیبتی    

(pH:1 :3، دز جتتاذبg/L،    ( غلظتت. اولیتته فلتتز کتترومVI برابتتر )
100mg/L  :200دقیقته و سترع. لرزاننتده:     90، زمان تمتاسrpm )

اس.. بعد  شدهنشان داده  6 انجام پذیرفته اس. که نتایج آن در شکل
در اولتتین  23mg/gمرحلتته جتتذب و واجتتذب، ظرفیتت. جتتذب از  4از 

شتود. نتتایج   در مرحله چهتارم کتاهش داده متی   16.4mg/gمرحله به 

( VIهتای کتروم )  نشان داد که میزان کاهش در ظرفی. جتذب یتون  
توسط پوسته میوه تمبرهندی آن چنان زیاد نیست.. مطالعتات جتذبا    

 به آسانی با ترکی  محلول (VIای کروم )هواجذب نشان داد که یون

NaCl(1.0 M) + HCl (0.5 M) آمده  شوند. نتایج بدس.واجذب می
توانتد  تا حدودی نشان داد که پوسته میوه تمبرهندی اصلاح شده متی 

به صورت مکرر بدون کاهش قابل ملاحظه در عملکترد جتذب متورد    
 استفاده مجدد قرار بگیرد.

 

 
 

 

 HCl (0.5 M)  +NaCl(1.0 M) ( بعد از چهار چرخه جذب/واجذب با محلولVI) میزان جذب کروم -6 شکل
  Figure 6- The adsorption rate of chromium (VI) after four cycles of adsorption / desorption with HCl (0.5 M) + NaCl (1.0 

M) 

 
 (Response surface of methodology) ت مدل رویه سطح پاسخمقادیر پارامتر دق -5 جدول

Table 5- The values of the model accuracy of Response surface of methodology  

 مقادیر
Values 

 پارامتر
Parameter 

0.9987 
 مجموع مربعات

(2R) 

0.9975 
 مجموع مربعات اصلاح شده

(2adjR) 

0.9958 
 نی شدهبیمجموع مربعات پیش

 )2predR) 

 

  گیرینتیجه

( توسط پوسته میتوه تمبرهنتدی بته    VIجذب فلز سنگین کروم )
محلول، دز جاذب، غلظ.  pHعنوان یک جاذب به وسیله تغییر متغیر 

(، زمان تماس و سرع. لرزاننده )شیکر( متورد  VIاولیه محلول کروم )
سازی لبه همراه مد D-optimalمطالعه قرار گرف.. طراحی آزمایش 

( از محلول آبی توستط  VIرویه پاسخ برای بیشینه کردن حذف کروم )

ذرات پوسته میوه تمبرهندی به کار رفت.. رویکترد ریالاتی پیشتنهاد     
ثیر پارامترهتای  أستازی و تت  ثیرات تقتابلی شتبیه  أشده، آنالیز بحرانی ت

(، زمان تماس VI، دز جاذب، غلظ. اولیه محلول کروم )pHثیرگذار أت
( فراهم کترد. مقتادیر   VIرزاننده را به منظور کاهش کروم )و سرع. ل
(، زمتان  VIمحلول، دز جاذب، غلظ. اولیه آلاینده کتروم )  pHبهینه 

 7g/L ،5mg/L ،120، 1تماس و سترع. لرزاننتده بته ترتیت  برابتر      

q
e(

m
g/

g)
 

 

 تعداد چرخه

 جذبمیزان ظرفیت 
 (mg/g) 
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تلمین زده شد. بتازدهی حتذف پیشتنهادی کتروم      200rpmدقیقه و 
بیشتتر از   %14زده شد کته   تلمین %98.6تح. شرایط بهینه برابر 

( بود. دق. ریالای مدل مربعتی  %86.8)  مقدار غیربهینه آزمایشگاهی
( توستط سیستتم پوستته میتوه     VIاصلاح شده بترای حتذف کتروم )   

های تشلیص آماری گونتاگون  تمبرهندی اصلاح شده از طریق روش
بینی شده مدل رویه پاسخ بتا مقتادیر تعیینتی    بررسی شد. مقادیر پیش

 5دهد که نتتایج آن در جتدول   شگاهی تطبیق خوبی را نشان میآزمای

 :داده شده اس. نشان
نشان دهنتده آن   5در جدول  (2R) نتایج مقادیر لاری  تشلیص 

باشد و بنابراین مدل می 1هس. که میزان این مقادیر نزدیک به عدد 
بینتی  یک روش موثر برای پیش D-optimalرویه سطب پاسخ از نوع 

( از محلول آبی محستوب متی  VIذف فلز سنگین کروم )سازی حمدل
 شود.
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Introduction: The industries of leather, plating, metal processing, wood production, painting, textile, steel 
making and bottling are the main industries for pollution of heavy metal chromium. Chromium in the two main 
oxidation states consists of chromium (VI) and chromium (III). Chromium (VI) is more dangerous, more 
cancerous and toxic for living organisms compared with chromium (III). In addition, low chromium (VI) 
concentration can cause health problems, including damage to the liver, as compared with chromium (III). In 
addition, lower concentrations of chromium (VI) can cause health problems including liver damage and skin 
cancer. Acceptable limits of chromium (VI) for discharging to surface water and drinkable water are 0.1 and 
0.05 mg L-1, respectively. Therefore, wastewater treatment for reaching the desired level of chromium (VI) is 
essential. There are several methods including chemical oxidation-reduction, ion exchange, electro dialysis, 
electrochemical treatment, evaporation, solvent extraction, reverse osmosis, chemical treatment and adsorption 
to reduce chromium (VI) from aqueous and sewage solutions. The main drawback of many of these methods is 
the high operating cost and remaining sludge disposal problems. Among the techniques, the adsorption method is 
preferred because of its simplicity, medium-performance and economic conditions. In the adsorption process, the 
physical and chemical properties of adsorbent are very important for achieving high adsorption efficiency. In the 
present study, activated particles with sulfuric acid were used to improve the removal of chromium (VI) from 
aqueous solution. In the adsorption process, the removal of chromium (VI) metal depends on several process 
variables in a discrete system such as the initial concentration of chromium (VI) solution, adsorbent dose, 
solution pH, vibrational speed and contact time. Optimizing process variables is necessary to achieve the 
maximum process efficiency for removing pollutants. A laboratory statistical design approach is necessary to 
reduce the number of experiments, create an appropriate model for process optimization and also evaluate the 
effect of response variability. Recently, several types of test design methods have been used to optimize the 
multivariate chemical process. Response surface of methodology is a set of statistical and mathematical methods 
for designing experiments in this field. Nevertheless, no study has been carried out on the optimization of the 
removal of chromium (VI) by particles of the shell modified with sulfuric acid.  

Materials and Methods: Chromium (VI) solution was prepared by dissolving potassium dichromate 
(K2Cr2O7) in distilled water. It should be noted that the dominant form of chromium solution in terms of pH and 
chromium (VI) contaminant concentrations is (HCrO4) – and (CrO4) 2- in this study. 

Preparation of modified tamarind fruit shell: Tamarind fruit shells were prepared from the central part of Iran 
(Isfahan province). The shells were washed with distilled water and placed in an oven at 110 °C for 4 hours. The 
dried shells were crushed and then passed through a filter with a size of 200 microns. The resultant particles 
were contacted with concentrated sulfuric acid (98 % w/w) for chemical activation and H+ ion saturation in a 1: 1 
weight ratio and in an oven at 150 ° C for 24 hours. The particles were then washed with distilled water and 
placed in a 1% sodium bicarbonate solution for 2 days. The material was then washed with distilled water and 
dried at 100 ° C for 5 hours. With this activation operation, H+ ions are located on the adsorbent surface and 
increase the adsorption of chromium samples. In this study, chromium samples are more (HCrO4) - and (CrO4) 2- 
which have an electric charge. These negative samples are definitely adsorbed to the shells by placing H+ ions on 
the surface of the adsorbent. 

Adsorption-Tests: The effect of 5 independent variables on chromium (VI) adsorption of aqueous solution 
was investigated by the particles of tamarind fruit shells in a discrete medium. All experiments were performed 
in accordance with the D-optimal matrix method. To adsorb chromium (VI) by tamarind fruit shells, different 
weights of the tamarind fruit shell (1-7 gr/L) were combined with 50 ml of chromium (VI) solution and different 
concentrations (50-150 mg/L). The chromium aqueous solution (VI) was prepared by dissolving preset amounts 
of K2Cr2O7 powder in distilled water. The pH of the solution was adjusted by a solution of 1 M hydrochloric acid 
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or 1 M sodium hydroxide over the range of 1-10. The residual concentration of chromium ions (VI) in the 
soluble phase was determined by spectrophotometer detection of UV rays at 540 nm by the formation of 
diphenyl carbazide color. Adsorption Capacity (mg g-1) of the bimetallic system was calculated as follows: 

( )O e
e

C C V
q

W




 
where C0 and Ce are the primary and final concentrations of chromium (VI) (mg L-1), respectively. V and W 

represent the volume and mass of the solution containing the tamarind fruit shell particles, respectively. 
Results: The adsorption of heavy metal chromium (VI) by the modified tamarind fruit shell as a sorbent was 

studied by changing the pH of the solution, the adsorbent dose, the initial concentration of chromium (VI), 
contact time and vibrational velocity (shaker). The design of the D-optimal experiment, along with the response 
surface procedure modeling, was used to maximize the removal of chromium (VI) from the aqueous solution by 
the particle of the tamarind fruit shell.  

 
Keywords: Cr (VI) aqueous solution, D-optimal Optimization, Response surface of methodology, Tamarind 

fruit shell 


