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Introduction: The synthesis of Fe3O4 magnetic nanomaterials has been considered due to their potential applications 

in wastewater treatment. The surface coating agent or stabilizing agent of Fe3O4 nanomaterials can significantly affect 

their properties and final applications. Green synthesis methods are considered as an alternative strategy to avoid the 

disadvantages of chemical reactions that may involve some toxic chemicals or solvents. In this regard, plants are used 

as one of the most useful sources for the green synthesis of nanoparticles because they have a wide variety of 

metabolites that can be used as stabilizing agents. The current research was carried out with the aim of green synthesis 

of magnetic iron oxide nanoparticles (Fe3O4) functionalized with proanthocyanidin and evaluating its application in 

lead (Pb) ion removal from battery industry wastewater. 

 

Materials and Methods: Hydrophilic nanoparticles of iron oxide (Fe3O4) functionalized with proanthocyanidin were 

synthesized through hydrothermal approach. In order to identify and investigate the properties of the synthesized 

adsorbent, the obtained Fe3O4 nanocomposites were characterized by Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), 

scanning electron microscopy (SEM), transmission electron microscopy (TEM) and X-ray diffraction (XRD). 

Wastewater samples were taken from battery industry wastewater for absorption tests. Adsorption experiments were 

performed continuously and parameters of contact time, adsorbent dose and pH were considered as effective factors 

on the absorption process. The optimization of absorption tests was done through design expert software based on 

three parameters with response surface methodology using Box-Behnken. Also, the modeling of adsorption kinetics 

process using pseudo-first-order and pseudo-second-order kinetics and the degree of conformity of experimental data 

of adsorption equilibrium with Langmuir and Freundlich adsorption isotherm models were investigated. 

 

Results and Discussion: According to the findings of the SEM image, most of the produced nanoparticles have a 

spherical structure and tend to form larger masses. TEM image of Fe3O4 nanoparticles showed that the average size 

of these nanoparticles is 47±7.3 nm. The XRD pattern indicated the presence of cubic spinel structure in Fe3O4 

nanoparticles. Based on the results, the effect of contact time and adsorbent dosage on the Pb adsorption process onto 

magnetic iron oxide (Fe3O4) nanoparticles functionalized with proanthocyanidin was more effective than pH. At high 

contact time, more adsorbent dosage and in low pH range, Pb removal was done with much higher efficiency. The 

highest Pb removal efficiency of 93.81% from battery industry wastewater was obtained under optimal conditions of 
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neutral pH (6.5), contact time of 200 minutes and magnetic iron oxide nanoparticles (Fe3O4) functionalized with 

proanthocyanidin dosage to 4 mg/L. The kinetics and isotherm of Pb adsorption on magnetic iron oxide nanoparticles 

(Fe3O4) functionalized with proanthocyanidin were consistent with pseudo-quadratic and Langmuir models, 

respectively. Therefore, the absorption rate is controlled by chemical interaction and the absorption process is a single 

layer type. 

 

Conclusion: The results of the present study showed that the iron oxide (Fe3O4) magnetic nanoparticle adsorbent 

functionalized with proanthocyanidin has a good ability to Pb ions removal from the battery industrial wastewater. 

Due to the affordable cost, simple preparation method and environmentally friendly process, as well as the high 

efficiency of the adsorbent prepared, it can be used as a suitable alternative to the use of relatively expensive adsorbents 

such as activated carbon in the removal of heavy metal ions from wastewaters. 
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 مقاله پژوهشی 

و  نیدیان یدار شده با پروآنتوس عامل (4O3Fe)آهن  دیاکس  یسیسنتز سبز نانوذرات مغناط

 یسازیباتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت  (Pb)  سرب  نیکاربرد آن در حذف فلز سنگ یابیارز
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عامل پوشش    مورد توجه قرار گرفته است.  تصفیه فاضلاببالقوه آنها در    یکاربردها   لیبه دل  4O3Fe  یسیسنتز نانومواد مغناط   :سابقه و هدف 

سنتز   یهاروش  بگذارد. ریثاآنها ت یینها یبر خواص و کاربردها  یتواند به طور قابل توجهیم 4O3Feکننده نانومواد  تیعامل تثب ایدهنده سطح 

ها  حلال   ای  یسم  ییایمیاز مواد ش  ی که ممکن است برخ  ییایمیش  یهااز مضرات واکنش   یر یجلوگ  یبرا   نی گزیجا  یاستراتژ   کیسبز به عنوان  

قرار   مورد استفادهسنتز سبز نانوذرات  یمنابع برا  نیدتریاز مف یکیبه عنوان  اهانیگدر این راستا، . شوند یباشند، در نظر گرفته م لیدر آن دخ

پژوهش حاضر با هدف  شوند.  کننده استفاده    تیتوانند به عنوان عامل تثبیها هستند که مت ی از متابول  یاگسترده   فیط  یدارا  رای، زگیرندیم

از    (Pbسرب )  نیکاربرد آن در حذف فلز سنگ  یابیو ارز  نیدی انیدار شده با پروآنتوسعامل (  4O3Feی اکسید آهن )سیسنتز سبز نانوذرات مغناط

 ی انجام گرفت. ساز یباتر  عیصنا  یفاضلاب صنعت

 

به منظور   سنتز شدند. دروترمالیه کردی رو قیاز طر نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل( 4O3Feدوست اکسید آهن )آب  انوذراتن :هامواد و روش 

بررس  صیتشخ شده،  جاذب    یهاگیژیو  یو  ط  دست  به   4O3Fe  یهات ینانوکامپوزسنتز  با  تبد  یسنجفیآمده  (،  FTIR)  ه یفور  لیفروسرخ 

  فاضلاب   هاینمونه .  شدند  یابیه( مشخصXRD)  کسی( و پراش پرتو اTEM)  یعبور   یالکترون  کروسکوپی(، مSEM)   یروبش  یالکترون  کروسکوپیم

صورت گرفت و پارامترهای    وستهیبه صورت ناپهای جذب  آزمایش .  نددش  فاضلاب کارخانه تولید باتری گرفته  از  جذب  هایآزمایش   انجام  برای

 Designافزار  های جذب از طریق نرم سازی آزمایش به عنوان عوامل موثر بر فرآیند جذب در نظر گرفته شدند. بهینه  pHزمان تماس، دوز جاذب و  

Expert  ( مبتنی بر سه پارامتر با روش سطح پاسخMRS( با استفاده از باکس بنکن )Box-Behnken  .انجام شد ) فرآیند   سازیهمچنین مدل  

جذب    زوترمیا  یهاتعادل جذب با مدل   یتجرب  یهاانطباق داده   زانیمو    دوم  درجه  شبه  و  اول  درجه  شبه  سینتیک  کاربرد  با  جذب  سینتیک

 گرفت.  قرار  بررسی  مورد  چیفرندل  و  رویلانگم
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با یافته  :و بحث  ج ینتا از  مطابق    های توده   لیبه تشک  لیبوده و تما  یساختار کرو   یدارا تولید شده    نانوذراتاکثر  ،  SEM  ریتصوهای حاصل 

ساختار  حاکی از حضور    XRD  یالگواست.    نانومتر  47±7.3نانوذرات    نیا  اندازهنشان داد که متوسط    4O3Feنانوذرات    TEM  ریتصو.  دارند   یبزرگتر

ی  سینانوذرات مغناطبر روی    Pbجذب فرآیند  و دوز جاذب در    زمان تماس  ریتاثبود. بر اساس نتایج حاصل،    4O3Fe  نانوذراتدر    یمکعب  نلیاسپ

  حذف   پایین،  pHبود. در زمان تماس بالا، دوز جاذب بیشتر و در محدوده    pH  موثرتر از  نیدی انیدار شده با پروآنتوسعامل(  4O3Feاکسید آهن )

Pb  صورت گرفت. بالاترین راندمان حذف   یشتر یب  اریبا راندمان بسPb   درصد در شرایط بهینه    93.81فاضلاب کارخانه تولید باتری به میزان  از

pH ( زمان تماس 6.5خنثی ،)سینانوذرات مغناطدقیقه و دوز  200( 4ی اکسید آهنO3Fe ) گرم  میلی 4برابر با  نیدی انیپروآنتوس دار شده باعامل

  به ترتیب با  ندیانیپروآنتوس  دار شده باعامل (  4O3Feی اکسید آهن )سی نانوذرات مغناطی  روبر    Pbجذب  و ایزوترم    کینتیسبر لیتر به دست آمد.  

 ه یجذب از نوع تک لا  ندیفرآشده و  کنترل    ییایمینرخ جذب توسط برهمکنش شهمخوانی داشتند. لذا    و لانگمویرشبه درجه دوم  های  مدل 

 . باشدمی

 

  ن یدیانیدار شده با پروآنتوس( عامل 4O3Feآهن )  دی اکس  یسینشان داد که جاذب نانوذرات مغناط  حاضر  پژوهشحاصل از    جینتا  ی:گیرنتیجه

  فرآیند و    ساده  یسازآماده روش  مقرون به صرفه،  هزینه    توجه به  دارد. بای  ساز ی باتر  عیصنا  یاز فاضلاب صنعت  Pb  ونیدر حذف    یخوب  تیقابل

نسبتاً    یهاکاربرد جاذب   یجا ه  ب   مناسب  ینیگزیتوان از آن به عنوان جای شده، م هیجاذب ته یبالاو راندمان  و همچنین    ستیزط یمح  دوستدار

 استفاده نمود.   یفلز   یهاندهیمانند کربن فعال در حذف آلا  یمتیگران ق

 

 ن ی، فلزات سنگ4O3Feنانوذرات،    ن،یدیانیسنتز سبز، پروآنتوس  :یکلید یهاواژه 

 

 مقدمه . 1

های اخیر در دههآن  دیتول ،یصنعت و تکنولوژ شرفتیبا پ   کهموجود در سطح جهان است   یهااز انواع پساب ی کی ، ی صنعت فاضلاب

  ها و سمیکروارگانیها، مو خطرناک، پاتوژن  ی مواد سم  یحاو  عموماْ  یصنعت  یهاپساب  (.Moazeni et al., 2023یافته است )  شیافزا

دلغیره   به  صنعت  هیتصف  آنها،  یبالا  گی ندی آلا  زانیم  ل یهستند.  م  هیتصف  ی هاندیفرآ  نیتراز سخت  ی کی  یپساب  شمار  د  رویبه 

(Mirzaei et al.., 2024.)  بردن   نیها، شارژ الکترود و از بت یمواد واکنش دهنده و الکترول  هی از آب در ته  یباتر  دیتول  یکارخانه ها  در

موجود، از جمله بخش    ی ندهایاز فرآ  یاری. فاضلاب از بس(Roy et al., 2021)   شودیها استفاده مسلول  یینها  یشستشوو    ها یناخالص

 به طور معمول   .(Wang et al., 2020)  شودیم  دیتول  خنک کنندهو    صفحات  یبخش شستشو،  دیها از اسیرتپرکردن با،  یرمالیخم



 

 

د  باشیصفحات م  یو شستشو  د یها از اسیرتپرکردن با  یهاشده مربوط به قسمت  دیفاضلاب تول  نیشتریب  یسازیرتبا  ع یدر صنا

(Poonam et al., 2018.) 

  وم یها شامل کادمپساب  نیا  متفاوت هستند اما عموماْ  ت،یبر اساس مواد آند و الکترول  یسازی مورد استفاده در صنعت باتر  عناصر

(Cd)،  سرب  (Pb)کروم ،   (Cr)کبالت ،  (Co)مس ،  (Cu)آهن ،  (Fe)منگنز ،  (Mn)وهی، ج  (Hg)،  کلین  (Ni)،  یرو  (Zn  )ومیتیو ل  (Li ) 

هستند    یسم  یفلزات به حد  نیمشخص است. ا  تیوضع  ی،فلزات سمدیگر  و    Hgو    Pb،  Cdمورد    در(.  Chen et al., 2022د )هستن

خود    یبه خود  بدن انسان،  یبرا  ی اتیفلزات حدیگر  و    Cu ،  Zn،  Mn  .(Roy et al., 2021)   شودحذف    د یاز آنها با   ی که هر مقدار کم

استندین  یسم مشکل  اما  از    ن ی.  آنها  غلظت  اگر  که  مشک  یدح  ک یاست  باشد،  ا  یادیز  لاتبالاتر  انسان  بدن   د شویم  جادیدر 

 (Ribeiro et al., 2018  .)جاد یا  رندهیپذ  یهاط یمحتواند در  یکه م  یو مشکلات  فاضلابنوع از    نیا  دیشد  یبا توجه به آلودگ  نیبنابرا  

 . (Wang et al., 2020) د ریانجام پذ ی آنلازم بر رو یهاهی تصف حتماْ هیقبل از تخل  دی کند، با

از مباحث داغ روز در حوزه جذب یون نانوجاذب   عنوان   به  یاطور گسترده  امروزه نانوذرات اکسیدی آهن به  .هستندی فلزی  هاها 

از  یاطبقه  کاربرد  ینظر  دگاهید  جذاب  قرار  یو  توجه    رزونانسی،  ربرداریتصوزمینه  در  را    یشگرف   یهاییتوانا  و  اندگرفته  مورد 

 Bhateria andاند ) ی از خود نشان دادهونی  ی تبادلگرها  ،یستیکاتال  باتیترک  سازگار،ستیزی  هاجاذب  ،یگاز  یحسگرها  س، یمغناط

Singh, 2019  .)تیمگنت  یسینانوذرات مغناط  دآهن،یاکس  نانوذرات  انیاز م  (4O3Fe  به دلیل )همچون    رینظیب  یکیزیف  اتی خصوص

محققان مورد   ان یآسان در م یجداساز ی ندهاآیو فر لا با  حجم ، نسبت سطح بهالاب ی سیذرات، خصلت مغناط  یکوچک ن، ییپا تیسم

جذب سطحی از طریق های صنعتی به وسیله  ببررسی حذف فلزات سنگین از فاضلا(.  Fan et al., 2019است )  گرفته   قرار  توجه

قابلیت بازیافت  ،  تولید لجنعدم  ، های دیگراخیر بنا به حجم مصرفی کم در مقایسه با جاذب  هایدر سال  4O3Feمغناطیسی  نانوذرات  

های تولید جدید مثل  تر و بیشتر نانوذرات با توجه به روشامکان تولید ارزان و    تر فلزات سنگین جذب شده بر روی نانوذراتراحت 

 (.Li et al., 2018; Xue et al., 2021aگسترش یافته است ) سنتز سبز

سنتز نانو مواد از طریق تلاش برای  ، توجه فراوانى به بحث شیمى سبز شده و  زیستیمحیطهاى اخیر با افزایش مشکلات  در سال

که  شیمی سبز یک روش پژوهش یا بداعی است    (.Gour and Jain, 2019)  افزایش یافته است  شدیداْ  زیستیمحیطهاى پاک  روش

توان به حداقل رساندن مواد خطرناک برای سلامت    که  شودشامل بخش کاربردی برای طراحی، توسعه و تولید کارآمد محصولاتی می

همچنین  برای انسان و  رساندن خطرات احتمالی کاربردهای نانو  حداقل  های فناوری سـبز جدید، به  باشند. هدف پروژهرا دارا می

شوند به دلیل استفاده  میامروزه به کار برده  های شیمیایی که  (. نانوذرات حاصل از روشHussain et al., 2016)  زیست استمحیط

اند. نانوفناوری  ا ایجاد کردههای زیادی رزیستی حاصل از آنها، نگرانیهای محیطاز مواد شیمیایی خطرناک و سمی بودن و آسیب 



 

 

های  (. همچنین در سال Fakhari et al., 2019های علم و فناوری نانو در عصر جدید است )ترین حوزه زیستی یکی از امیدوارکننده

عنوان جایگزین آسان و   سازگار بهزیست فلزی برای تهیه نانو ذرات   های گیاهیمانند اندام استفاده از منابع پایدار و در دسترساخیر 

 (. Jadoun et al., 2021های شیمیایی مطرح شده است )مناسب برای روش

  افتی   ی اهی گ  یدر سراسر زندگ  هانیدیانیوجود دارند. پروآنتوس  ی عیطور طب  ها هستند که بهفنول   ی از پل  ی نوع   هانیدیانیپروآنتوس

(. با توجه به Zhan et al., 2021)  باشد ی( و عصاره دانه انگور م کنوژنول یآنها عصاره پوست درخت کاج )پ   یو دو منبع اصل  شوندیم

م   یمتعدد  لیدروکسیه  یهاگروه  یدارا  هانیدیانیپروآنتوس  نکهیا انتظار  نانوذرات    رودیهستند،  با  عامل  4O3Feکه  شده  دار 

آب و فاضلاب داشته باشد. لذا در پژوهش حاضر   یهاطیاز مح  ن یجذب و حذف فلزات سنگ  یبرا  یخوب  لیپتانس  نیدیانیپروآنتوس

با استفاده از هسته انگور و   نید یانیدار شده با پروآنتوس( عامل4O3Feآهن )  دیاکس  یسیبار، سنتز سبز نانوذرات مغناط  نی برای نخست

 قرار خواهد گرفت.  یمورد بررس یسازیباتر عیصنا یفاضلاب صنعتاز   Pb نیحذف فلز سنگ یخواص جذب نانوذرات سنتز شده برا

 

 ها مواد و روش. 2

 یسازیباتر عیصنا ی از فاضلاب صنعت یبردارنمونه. 2.1

توان گستر هراز واقع در آمل، استان مازندران گرفته   یباتر  دیجذب از فاضلاب کارخانه تول  یهاشی انجام آزما  یفاضلاب برا  یهانمونه 

  ی هاشیها، آزماشده و حداکثر تا سه روز بعد از انتقال نمونه   ینگهدار  C  4˚  یمنتقل و در دما  شگاهی ها بلافاصله به آزماشوند. نمونهمی

 نییکه جهت تع  یی شود. پارامترها  یریاحتمالی جلوگ  ستییو ز  ییایمیش  راتییتا از بروز هرگونه تغ  ردیگآنها انجام می  یرو  رمرتبط ب

تول  نمونه   اتیخصوص کارخانه  اندازه  یباتر  دیفاضلاب  هراز  گستر  از  می  یریگتوان  عبارتند  الکتریکی  ،pHشوند    ،( EC)  هدایت 

  ( TSS)  معلقکل مواد جامد  (،  TDS(، کل مواد جامد محلول )COD)  یی ایمیش  یخواهژن یاکس  (،5BODشیمیایی )ویب  یخواهژن یاکس

آب و    ش یبراساس روش استاندارد آزما  لابفاض  یهانمونه  اتیخصوص  ن ییو تع  یبردارلازم به ذکر است که نمونه.  نیو فلزات سنگ

 . ردیگ( صورت میAPHA, 2005فاضلاب )

 

 نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل( 4O3Feاکسید آهن ) ی سینانوذرات مغناط تهیه و سازیآماده. 2.2

 استخراج پروآنتوسیانیدین از هسته انگور .2.2.1



 

 

زدایی شده با پترولیوم اتر به ظرف استخراج افزوده شده و سپس محلول اتانول به آن اضافه پودر هسته انگور چربی  g  500مقدار  

 et Zhan) باشداستخراج پروآنتوسیانیدین از هسته انگور به شرح زیر میگردد. براساس بررسی سوابق تحقیق، شرایط بهینه برای  می

, 2021al.) . 

 درصد  60غلظت اتانول:   •

 1:4( g:mLنسبت جامد به مایع: ) •

 دقیقه 90زمان استخراج:  •

 C 75˚دمای استخراج:  •

شود. قسمت مستخرج به وسیله دستگاه تبخیر چرخشی )روتاری( تلغیظ شده و سپس به روش انجمادی،  در نهایت، محلول فیلتر می

آید. بعد از توزین، محتوای پروآنتوسیانیدین در محصول به دست  میشود. در این مرحله، پروآنتوسیانیدین اولیه به دست  خشک می

 شود.آمده مشخص گردیده و بازده استخراج محاسبه می

 سازی پروآنتوسیانیدین اولیهخالص.  2.2.2

از پیش تهیه شده،    AB-8در آب حل شده و سپس به ستون جذب رزین ماکرومتخلخل    mg/mL  50پروآنتوسیانیدین اولیه با نسبت  

آوری،  گیرد. محلول شستشوی هدف پس از جمعدرصد انجام می  20-80شود. شستشوی گرادیان با استفاده از محلول اتانول  افزوده می

انجمادی خشک می به روش  و  تلغیظ شده  یافته  شود. محصول به دست آمده داخل ستون کروماتوگرافی ژل تحت فشار کاهش 

Sephadex LH-20  گیرد. بعد از  درصد انجام می  20-80شود و سپس شستشوی گرادیان با استفاده از محلول اتانول  قرار داده می

an Zh)  شودتلغیظ محلول شستشوی هدف در فشار کاهش یافته و انجماد به روش خشک، محصول نهایی پروآنتوسیانیدین حاصل می

, 2021et al.). گردد. بعد از توزین، محتوای پروآنتوسیانیدین در محصول نهایی محاسبه می 

 ن یدی انیدار شده با پروآنتوسعامل( 4O3Feی اکسید آهن )سینانوذرات مغناط سنتز  .2.2.3

اکسید آهن ) سینانوذرات مغناطبرای تهیه   پروآنتوسعامل(  4O3Feی  با  نانومواد مغناطیسی    نیدیانیدار شده  از روش معمول سنتز 

آب  mL 19در  NaOHاز  mmol 4( و g 0.198پروآنتوسیانیدین ) mmol 0.3شود. بدین صورت که مقدار هیدروفیلیک استفاده می

محلول توسط محلول   pHگردد. میزان  ( به محلول آماده شده اضافه میM  0.67)  O2·4H4FeSOاز    mL  1شوند. سپس  خالص حل می

ساعت در دمای    8با آستر تفلونی منتقل شده و به مدت    mL  50شود. محلول نهایی به اتوکلاو  تنظیم می  11بر روی    4SO2Hغلیظ  

˚C  160  نگهداری می( شود. بعد از خنک شدن و رسیدن به دمای محیط˚C  25ماده سیاه ته ،)  نشین شده به وسیله آهنربا جدا

قرار   C  50˚ساعت در آون با دمای    12شستشو داده شده و جهت خشک شدن، به مدت    شود. سپس چندین بار با آب خالصمی

اقدام  درگیرد.  می مغناطخصوصیات    تعیین  به  نهایت،  پروآنتوسعامل  4O3Fe  یس ینانوذرات  با  آنالیزهای   نیدیانیدار شده   از طریق 



 

 

( و پراش  TEM)  یعبور  یالکترون  کروسکوپی(، مSEM)  یروبش  یالکترون  کروسکوپی(، مFTIR)  ه یفور  ل یفروسرخ تبد  یسنجف یط

 . گردد می  (XRD) کسیپرتو ا

 

 آزمایش   روش .2.3

های اولیه انجام  با توجه به آزمایش  .گرفته است  انجام  ناپیوسته  به صورت  و   آزمایشگاهی   مقیاس  در  و   بوده   تجربی  نوع   از  مطالعه   این

که    (mg/L( و دوز جاذب )min، زمان تماس )pHشده، پارامترهای مستقلی که در فرآیند جذب تاثیر دارند عبارتند از سه پارامتر  

  آزمایش   هرانجام شده است.    Design Expertافزار  سازی آنها، طراحی آزمایش توسط نرممورد بررسی قرار گرفته و به منظور بهینه 

های  یون  بین  بهینه  انفعال  و  آوردن فعل   فراهم  منظور  به.  گرفته است  قرار  استفاده   مورد  مقادیر،  میانگین  و   شده   تکرار  دو بار  جذب

شیکر اربیتالی مدل    ی بر رو  جذب  ی هامحلول  ،نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل(  4O3Feی اکسید آهن ) سیمغناطو نانوذرات    یفلز

TM52E    شرکت سازندهFan Azma Gostar  با سرعت rpm 120 زمان اختلاط،    ان یبعد از پاردند.  ک  دا یاختلاط پ   طیمح  یدر دما

  ییرو  و مایع  شدند  یآورجمع  ی دست  یآهنربا  کیتوسط   نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل( 4O3Feی اکسید آهن ) سیمغناطنانوذرات  

  ظرفیت  و  گرفت. راندمان  قرار  آنالیز  مورد(  ICPی )یجفت شده القا  یپلاسما  دستگاه  توسط  ماندهی  باق   یفلز  یهاون ی  یریگاندازه  یبرا

 .شودمی محاسبه(  2( و )1) از معادلات  استفاده  با ترتیب به Pb سنگین فلز جذب

(%)𝑅 ( 1معادله ) =
𝐶0 − 𝐶𝑒
𝐶0

 

𝑞𝑒 ( 2معادله ) =
(𝐶0 − 𝐶𝑒) × 𝑉

𝑀
 

غلظت اولیه فلز سنگین   0C(،  mg/gظرفیت جذب در واحد جرم جاذب )  eq(،  %راندمان جذب )   Rپارامتر  (،  32( و )1)در معادلات  

(mg/L ،)eC  غلظت فلز سنگین در زمانt (mg/L ،)M  ( جرم جاذبg و )V ( حجم نمونهLاست ) (20 ,19Zand and Abyaneh .) 

 

فلز سنگ  ندیفرآ   و دوز جاذب درزمان تماس  ،  pHاثر    ی ررسب  .2.3.1   ع یصنا  ی فاضلاب صنعت  زا   Pb  نیجذب 

 ی سازیباتر

باشند  ، زمان تماس و دوز جاذب میpHشامل    یسازیباتر  عیصنا  ی فاضلاب صنعتاز    Pbپارامترهای مستقل موثر در جذب فلز سنگین  

شود، با وارد کردن حدود  دیده می  1های اولیه، شناسایی و حدود آنها مشخص گردید. همانگونه که در جدول که با توجه به آزمایش

  ( به کمک تئوری سطح پاسخBox-Behnkenبا استفاده از روش باکس بنکن )  Design Expertافزار  +(، نرم1( و حداکثر )- 1حداقل )

(MRS )ها است. با توجه به وجود سه  کند. نقطه صفر نشان دهنده مرکزیت دادههای جذب را در شرایط بهینه، طراحی می، آزمایش

طراحی گردید که شرایط محیطی هرکدام    Design Expertافزار  آزمایش توسط نرم  17، تعداد  Pb  متغیر موثر برای جذب فلز سنگین

 مشخص شده است.  2از آنها در جدول 

 



 

 

 ی سازی باتر ع یصنا یاز فاضلاب صنعت Pb های متغیرهای مستقل موثر در جذب فلز سنگینبازه  :1جدول 

Table 1: The ranges of effective independent variables in the absorption of Pb from battery industrial 

wastewater 

 متغیرها

Variables 

 واحد 

Unit 

 بازه

Range 

+1 0 -1 
A :pH - 9 4.5 3 

B زمان تماس : 

B: Contact time 
min 500 225 50 

C دوز جاذب : 

C: Adsorbent dosage 
mg L-1 4 2.4 1 

 

 ی سازی باتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت Pb نیفلز سنگ  برای جذب  Design Expertافزار های آزمایشگاهی نرم داده :2جدول 

Table 2: Experimental data of Design Expert software for Pb absorption from battery industrial wastewater 

 آزمایش 

Experiment 

 متغیرها

Variables 

pH 
 دوز جاذب 

Adsorbent 

dosage 

 زمان تماس

Contact 

time 
1 9.5 2.5 500 
2 4.5 2.5 500 
3 7.0 2.5 275 
4 4.5 2.5 50 
5 9.5 1 275 
6 4.5 1 275 
7 7.0 2.5 275 
8 7.0 4 50 
9 7.0 2.5 275 
10 7.0 1 50 
11 7.0 2.4 275 
12 7.0 4 200 
13 7.0 2.5 250 
14 7.0 4 400 
15 9.5 4 400 
16 4.5 4 400 
17 9.5 2.5 250 

 

 ی سازیباتر عیصنا ی فاضلاب صنعت  از Pb سنگین فلز و ایزوترم جذب سینتیک سازیمدل .2.4



 

 

از   معروف است.  کینتیباشد که به مطالعات سیمقدار جذب م  با   زمان تماس  ریثات  یجذب، بررس  ندیاز مطالعات مهم در فرآ  یکی

 در   .(Azad et al., 2021)  جذب شونده هستند  یتعادل   غلظت  از  یجذب نشان دهنده مقدار جذب به عنوان تابع   ی هازوترمیاطرفی،  

  چ یفرندل و رویلانگم  یهامدلو از های سینتیک جذب برای توصیف داده دوم درجه شبه و اول درجه شبههای از مدل حاضر پژوهش

  اندازه  چه  تا  که  موضوع  این  دادن  نشان  برای  ( 2Rضریب همبستگی )   . همچنیناستفاده شد  جذب  زوترمیا  یهاداده  فیتوص  یبرا

 قرار گرفت.  استفادهمورد   کند، می برازش نیکویی به را  هاداده ها، نمونه رگرسیونی معادله

 شود.( ارایه می3معادله خطی سینتیک شبه درجه اول به شکل معادله )

log(𝑞𝑒 ( 3معادله ) − 𝑞𝑡) = 𝑙𝑜𝑔𝑞𝑒 −
𝑘1𝑝

2.303
𝑡 

میزان جذب فلز سنگین بر روی جاذب در   tq(، mg/gحالت تعادل )جاذب در  ی بر رو نیجذب فلز سنگ زانیم  eq(،  3در معادله )

 . ( استmin/1ضریب ثابت معادله شبه درجه اول ) 1pkو  tزمان 

 

 باشد. می( 4مطابق معادله ) شبه درجه دوم کینتیسفرم خطی 

 ( 4معادله )
𝑡

𝑞𝑡
=

1

𝑘2𝑝𝑞𝑒
2
+

1

𝑞𝑒
𝑡 

( g/mg.minضریب ثابت معادله شبه درجه دوم )  t  ،2pKمیزان جذب فلز سنگین بر روی جاذب در زمان    tq( پارامتر  4در معادله )

 .( استmg/gحالت تعادل )جاذب در  یبر رو نیجذب فلز سنگ زانیم eqو 

 .شود( نمایش داده می5فرم خطی مدل ایزوترم لانگمیر به صورت معادله )

1 ( 5معادله )

𝑞𝑒
=

1

𝑏𝑞𝑚

1

𝐶𝑒
+

1

𝑞𝑚
 

غلظت فلز سنگین جذب   eC(، mg g-1مقدار فلز سنگین جذب شده در واحد وزن جاذب در شرایط تعادلی ) eq( پارامتر 5در معادله )

دیگر    b( و  mg g-1)  دهد ینشان م  ثابت مدل لانگمیر که حداکثر ظرفیت جذب را  mq(،  mg L-1شده در محلول در شرایط تعادلی )

 (.L mg-1) مرتبط است ثابت مدل لانگمیر است که با انرژی جذب

 . دهد( فرم غیرخطی ایزوترم فرندلیچ را نشان می6معادله )

𝑙𝑛𝑞𝑒 ( 6معادله ) = 𝑙𝑛𝐾𝑓 +
1

𝑛
𝑙𝑛𝐶𝑒 

غلظت فلز سنگین جذب شده    eC(،  mg g-1مقدار فلز سنگین جذب شده در واحد وزن جاذب در شرایط تعادلی )  eq(،  6در معادله )

های فرندلیچ وابسته به ظرفیت و شدت جذب ثابت  n/1( و  1mg)-fK (1/nL 1-g 1/n)( و پارامترهای  mg L-1در محلول در شرایط تعادلی )

 هستند.

 

 نتایج و بحث . 3

 یسازیباتر عیصنا ی فاضلاب صنعت باتیترک ی بررس. 3.1



 

 

 pH ،3  با توجه به جدول  است.  شده   آورده   3در جدول  ی  سازیباتر  ع یصنا  ی نمونه فاضلاب صنعت  ییایمیو ش  یکیزیف  اتیخصوص

بر اساس استاندارد .  است  تریم در لگریلیم  16.07در آن برابر با   Pb نیقرار داشته و غلظت فلز سنگ  اسیدیفاضلاب در محدوده  

ی برابر با اریو آب  یبه چاه جاذب و مصرف کشاورز  هیتخل  ،یسطح  یهاآب   به منظور تخلیه به  Pbب برای فلز سنگین  فاضلا  یخروج

ه به  یتخلی  مورد مطالعه در محدوده مجاز برای  سازیباتر  عیصنا  یدر فاضلاب صنعت  Pb  نیغلظت فلز سنگ،  گرم بر لیتریک میلی

 Pranudta et) برابر غلظت قابل قبول است 16حدود قرار نداشته و  یرایو آب یه به چاه جاذب و مصرف کشاورزیتخل ،یسطح یآبها

al., 2021). های جذب انتخاب شد. لذا به عنوان فلز سنگین هدف برای انجام آزمایش 

 

 ی سازی باتر  عیصنا یفاضلاب صنعت نمونه  ییایمیو ش ی کیزی ف ز یآنال: 3 جدول

Table 3: Physical and chemical analysis of battery industrial wastewater samples 

 پارامتر

Parameter 

 واحد 

Unit 

 مقدار 

Value 

 پارامتر

Parameter 

 واحد 

Unit 

 مقدار 

Value 

pH - 2.1 Pb 1-mg L 16.07 

EC 1-mS cm 7.532 Ni 1-mg L 1.91 

5BOD 1-mg L 1968.91 Cd 1-mg L 0.073 
COD 1-mg L 11751.11 Cr 1-mg L 1.67 
TDS 1-mg L 1480.52 Cu 1-mg L 0.82 
TSS 1-mg L 731.14 Zn 1-mg L 0.91 

 

 نیدیان یپروآنتوس دار شده باعامل( 4O3Feی اکسید آهن )سینانوذرات مغناطهای شناسایی ویژگی . 3.2

  نیدیانیوآنتوسپر  FTIRطیف    دهد.ینشان مرا    نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل  4O3Fe  یسینانوذرات مغناط  FTIRفیط  1شکل  

  ک یخالص    یهانیدیانیپروآنتوس  فیدر ط  ،نشان داده شده است  1همانطور که در شکل  .  شد  یریگاندازه  ،سهیمقا  یبرا  زیخالص ن

وس  باند  که    cm  3500-3000-1  از  عیجذب  دارد  ب  لیتشک  ی دروژنیه  وندیپ به  وجود    ی فنل  لیدروکسیه  یهاگروه  نیشده 

  ی مشخصه بخش پل  املیع  یها توان به گروه ی را م cm 1107-1 و  cm 1610-1 جذب در پیک شود.یها نسبت داده منیدیانیپروآنتوس

  ی به ارتعاش اسکلتبه ترتیب    cm  781-1  و   cm  1521-1ی  ها(. پیک  2021bet alXue ,.)ها نسبت داد  نیدیانیپروآنتوس  یدهایفلاونوئ

آزاد مجاور نسبت    دروژنی هاتم  دو   C-H خارج از صفحه  یکشش  ی ارتعاش  یهاپیکو    ها نیدیانیدر ساختار پروآنتوس  آروماتیکحلقه  

 هیشب اریبس نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل 4O3Fe یسینانوذرات مغناط FTIR فیط (. 2017et alLingamdinne ,.) شوندیداده م 

مشابه هستند،   ارینمونه بسهر دو برای  cm 1269-1تا  cm 1620-1 چهار باند جذب مشخص از. خالص است یهانیدیانیبه پروآنتوس

  ی دروژنیه  وندیدر جذب پ   رییتغ   ،دو نمونه  نیتفاوت ا.  است  ییها در محصولات سنتز شده نهانیدیانیکه نشان دهنده حضور پروآنتوس

است را   ده یبه اوج رس  cm  561-1که در    یجذب قو  . بانداست  ییدر محصولات نها  cm  561-1  در  مشخصجذب    باند   ک یو وجود  

جه گرفت که محصولات  یتوان نتیم  هایافته. بر اساس  ( 2018et alDuan ,.)نسبت داد    4O3Fe  ذراتدر نانو  O-Fe  یوندهایتوان به پ یم

 هستند.  نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل  4O3Fe یسی، نانوذرات مغناطپژوهش حاضرسنتز شده در 

 



 

 

 

 ن یدیانیدار شده با پروآنتوسعامل  4O3Fe یس ینانوذرات مغناط FTIR فی ط : 1شکل 

Figure 1: FTIR spectrum of Fe3O4 magnetic nanoparticles functionalized with proanthocyanidin 

 

 ی داراتولید شده    نانوذراتشود که اکثر  یمشاهده م  2شکل  مطابق    دهد.یسنتز شده را نشان م  4O3Feنانوذرات    SEM  ریتصو  2ل  شک

 دارند. یبزرگتر  هایتوده لیبه تشک ل یبوده و تما یساختار کرو

 



 

 

 

 سنتز شده  4O3Fe ذرات نانو SEM ر یتصو :2شکل 

Figure 2: SEM image of synthesized Fe3O4 nanoparticles 

 

نانوذرات   تولیدی،  محصولات  شتریشود که بیمشاهده م  3شکل  بر اساس  .  ارائه شده است  3شکل  در    4O3Feنانوذرات    TEM  ریتصو

اندازه اکثر   قابل مشاهده است.   3شکل  در    4O3Fe  تاندازه نانوذرا  ع یتوزهمچنین  .  یابند تجمع میبزرگ    هایتودههستند و به صورت  

 . است نانومتر 47±7.3نانوذرات  نیا اندازهمتوسط  و است رینانومتر متغ 50 الی  40از  4O3Feنانوذرات 

 



 

 

 

 ن یدیانیدار شده با پروآنتوسعامل  4O3Fe یس ینانوذرات مغناط TEM ریتصو :3شکل 

Figure 3: TEM image of Fe3O4 magnetic nanoparticles functionalized with proanthocyanidin 

 

 57.4درجه،  53.2درجه،  43.3درجه،   35.4درجه،  30.3پراش در   پیکشده است.  آورده 4در شکل  4O3Feنانوذرات  XRD یالگو

 نل یاسپ  یصفحات ساختارها(  4  4  0( و )5  1  1(، )4  2  2(، )4  0  0(، )3  1  1(، )2  2  0)  مربوط بهبه ترتیب  درجه    62.6درجه و  

همخوانی دارد   4O3Fe  نانوذرات  ی مکعب  نلیساختار اسپگزارش شده قبلی در خصوص حضور    ج یبا نتا  ها یافته  ن یااست.    4O3Fe  یمکعب

(Hasanzadeh et al., 2017 .) 

 



 

 

 

 ن یدیانیدار شده با پروآنتوسعامل  4O3Fe یس ینانوذرات مغناط XRDالگوی : 4شکل 

Figure 4: XRD analysis of Fe3O4 magnetic nanoparticles functionalized with proanthocyanidin 

 

 های جذب آزمایش. 3.3

 5و    4ی به ترتیب در جداول  سازیباتر  عیصنا  یاز فاضلاب صنعت  Pb  نیفلز سنگ  برازش مدل جذب  ریمقاد و    ANOVA  زیآنال  جینتا

 ش، کمبود برازپارامتر . آیدبه دست می (7)طریق معادله  مدل است که از  یستگبهم  یبر ضرگانینما  4نشان داده شده است. جدول 

(  4O3Feی اکسید آهن )سینانوذرات مغناطتوسط    Pbفلز سنگین    جذب  هایشیآزما  یمقدار آن برا   .کندیم  یر بودن مدل را بررسبمعت

 تطبیق با نتایج حاصل را دارد. تیدهد مدل قابلینشان م  است که 0.2702برابر  با  نیدیانیپروآنتوس  دار شده باعامل

 

 ی سازی باتر عیصنا یاضلاب صنعتاز ف Pbبرای حذف فلز سنگین  ANOVA: نتایج آنالیز 4 جدول

Table 4: Results of ANOVA analysis for removal of Pb from battery industry wastewater 

 پارامتر

Factor 

 مجموع مربعات

Sum of 

square 

 درجه آزادی 

Degree of 

freedom 

 میانگین مربعات 

Mean 

square 

 Fمقدار 

F-

value 

 pمقدار 

p-value 
 

 داریمعنی 0.0001> 166.49 1960.37 9 14822.60 مدل



 

 

Model Significant 

A (pH ) 182.12 1 173.11 15.29 0.0072  

B  )دوز جاذب( 

B (Adsorbent 

dosage) 

819.14 1 830.12 79.26 0.0001  

C  )زمان تماس( 

C (Contact time) 
11032.40 1 10215.40 979.71 <0.0001  

AB 65.52 1 52.65 5.32 0.0622  

AC 37.04 1 37.00 3.53 0.1170  

BC 435.11 1 451.04 40.112 0.0007  

2A 1270.52 1 1150.29 120.71 <0.0001  

2B 2.37 1 2.24 0.20 0.6634  

2C 2407.03 1 2407.00 255.31 <0.0001  

 باقی مانده 

Residual 
65.41 6 10.57    

 کمبود برازش 

Lack of fit 
37.55 3 12.91 2.26 0.4310 

 داری عدم معنی

Not 

significant 
 خطای محض 

Pure error 
27.85 3 9.85    

مجموع مربعات تصحیح  

 شده 

Cor. total 

15889.03 15     

 

 ی سازی باتر عیصنا یاضلاب صنعتاز ف Pbجذب فلز سنگین  : مقادیر برازش مدل5جدول 

Table 5: Fitting values of Pb adsorption model from battery industry wastewater 

 پارامتر

Parameter 

 مقدار 

Value 
2R 0.9971 

2R  تعدیل شده 

Adjusted R² 
0.9899 

2R بینی شده پیش 

Predicted R² 
0.9633 

 دقت کافی 

Adeq. Precision 
36.074 

 

𝑅2 ( 7معادله ) = 1 − [
𝑆𝑆𝑟𝑒𝑠𝑖𝑑𝑢𝑎𝑙

𝑆𝑆𝑟𝑒𝑠𝑖𝑑𝑢𝑎𝑙 + 𝑆𝑆𝑚𝑜𝑑𝑒𝑙

] = 1 − [
𝑆𝑆𝑟𝑒𝑠𝑖𝑑𝑢𝑎𝑙

𝑆𝑆𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 − 𝑆𝑆𝑐𝑢𝑟𝑣𝑎𝑡𝑢𝑟𝑒 − 𝑆𝑆𝑏𝑙𝑜𝑐𝑘
] 



 

 

 .سته شده ایجذب ارا ند آیفر ی نیبیشحذف جهت پ  بر اساس درصد زین  ریز یمعادله تجرب

معادله  

(8) 

𝑅𝑒𝑚𝑜𝑣𝑎𝑙 = −189.73119 + 41.37481 × 𝑝𝐻 + 0.20081 × 𝐷 + 0.55470 × 𝐶 − 0.010222 × 𝑝𝐻𝐷

− 3.85185𝐸−003 × 𝑝𝐻 × 𝐶 − 3.11111𝐸−004 × 𝐷 × 𝐶 − 2.84000 × 𝑝𝐻2

+ 4.81481𝐸−005 × 𝐷2 − 5.21811𝐸−004 × 𝐶2 

 زمان تماس است. Cنشان دهنده دوز جاذب و  D( پارامتر 8در معادله )

فل  یهاشی آزما  جینتا اکسید آهن ) سینانوذرات مغناط  ی توسطسازیباتر  ع یصنا  یاز فاضلاب صنعت  Pb  نیسنگ   زجذب  (  4O3Feی 

  پایین و زمان تماس بالا،   pHدر محدوده    ،5ل  شک  آورده شده است. مطابق  6و    5های  در شکل  نیدیانیپروآنتوس  دار شده باعامل

فلز    اثر پارامتر زمان تماس بر میزان حذف   ر، بالات  pHگیرد و در محدوده  صورت می  یشتریب  اریبا راندمان بس  Pb  نیفلز سنگ  حذف

  نی. با اابدییم  شیافزا جیبه تدر Pb ونی، راندمان حذف  کند می رییتغ 6.5به  3محلول از  pHکه  ی هنگام. شودمی ترکم Pb نیسنگ

  حذف ، میزان  6.5معادل    pHدر   ثابت است.  باًیتقریابد، راندمان حذف افزایش می  9فراتر رفته و تا   6.5محلول از   pHکه    ی حال، زمان

 درصد بود.  93.81برابر با  Pb یبرا نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل  4O3Feنانوذرات 

pH  بلکه بر خواص گذارد،  تاثیر میدر محلول    یفلز  یهاگونه   عینه تنها بر توز  رایز  ؛کند یم  ایفادر جذب    ینقش مهم  یمحلول آب

مختلف به   pH هایمحدوده در  Pb ی یون فلزیهاگونه عی. توز( 2015et alXing ,.اثر دارد ) زین 4O3Fe یسینانوذرات مغناط یسطح

  ن ی. با ا(2017et al Ghasemi ,.)  غالب هستند  ت،با بار مثب  Pbی  ها، گونه(<6)  نییپا  pHدر موردت.  طور گسترده گزارش شده اس

2Pb(OH)  (-Marimón  و Pb(OH)+ دمختلف وجود دارد، مانن  یبا بارها   Pbگونه  ن یباشد، چند  6بالاتر از    pHکه مقدار  ی حال، زمان

González, 2018 andolívar B.) حذف  نیبنابرا Pb 2 ممکن است با رسوب همزمانPb(OH) ذب و ج +Pb(OH)  انجام شود (et Cai 

., 2020la.)    ریتاثبررسی    یبرا  ،پژوهش حاضردر  pH  ،جذب    ندیرآفPb  سینانوذرات مغناط  یبر رو( 4ی اکسید آهنO3Fe  )دار عامل

 انجام شد.  9الی  3 مقدار محلول از pH مقدار  میبا تنظ نیدیانیپروآنتوس  شده با

پژوهشگران در این تحقیق با هدف جذب فلز    دارد.  یهمخوان  Xue et al. (2021b)ط  به دست آمده با مطالعه انجام شده توس  جینتا

  نیجذب ا  زانیبر م،  6تا    pHاسید به این نتیجه رسیدند که با افزایش    کیومیبا هاصلاح شده    4O3Feنانوذرات  از آب با    Pbسنگین  

از محیط آبی    Pbبهینه برای جذب یون    pHرا به عنوان    6برابر با    pHنیز مقدار    Pelalak et al. (2021)  . شودیافزوده م  نیفلزات سنگ

 خاکستر چوب بلوط معرفی کردند. -گرافن اکسید-  4O3Feبا استفاده از 

ها حاکی از افزایش یافته است. یافته  Pb  نیسنگ  زفلحذف    ب، راندمانو دوز جاذ  یش زمان تماسافزا  ا، ب 6همچنین بر اساس شکل  

شرایط   در  که  است  تماس    pHآن  زمان  دوز    200خنثی،  و  مغناطدقیقه  )سینانوذرات  آهن  اکسید  با عامل(  4O3Feی  شده    دار 

  دهد. میی رخ سازیباتر عیصنا  ی از فاضلاب صنعت Pb نیسنگ زفل  گرم بر لیتر، بالاترین میزان حذف میلی 4برابر با  نیدیانیپروآنتوس

مورد بررسی قرار  جذب دارد،    ند یدر فرآ  یهدف بر جاذب، که نقش مهمیون فلزی  جذب    زانیم  یابیاثر زمان تماس به منظور ارز

  جاذببا ذرات    یفلز  یهاونیزمان تماس، فرصت و شانس برخورد    شیآن است که با افزا  Pbبالا رفتن راندمان حذف    لیدلگرفت.  

نت  شتریب در  و  افزا  جه،یشده  جذب  مغناطجاذب    . ابدییم   ش یمقدار  )  د یاکس  یسینانوذرات  عامل4O3Feآهن  با  (  شده  دار 

 یسینانوذرات مغناطی هارهیزنج دلیل این امر این است که  . دهدنشان می Pbنرخ جذب مناسبی برای فلز سنگین  ،نیدیانیپروآنتوس

 ل یکربوکس و -OH  لیدروکسی، مانند ه یفراوان  ی سطح  عاملی   یها گروه  یدارا  ن یدیانیپروآنتوسدار شده با  ( عامل4O3Feآهن )  دیاکس

COOH-  این مزیت  ، هستند.است  یقو  یفلز  لاته کنندهک  تیقابل  یکه دارا است    دیمفب بسیار  جذ  راندمان  شیافزا  یبرا  وجود 

(Mousavi et al., 2018 .) 



 

 

حذف فلز حداکثر  نشان دادند که    El Mouden et al. (2023). به عنوان مثال،  شباهت دارد  ن،یمحقق   گرید  یهاهافتی با    جینتا  نیا

که    رسددقیقه به انجام می  240زمان تماس  مدت  در    کوارتز-تی دولوم-4O3Fe  تیبا استفاده از نانوکامپوز  یاز محلول آب  Pb  نیسنگ

های آبی بر  از محیط  Pbدر مطالعه جذب فلز سنگین    Fan et al. (2019)پژوهش نزدیک است. همچنین،    ن یحاصل در ا  یهاهافتیبه  

گزارش کردند که جذب این فلز بر روی جاذب مطالعه شده در مدت زمان    سلولز  ل یمت  یکربوکستثبیت شده با    4O3Feروی نانوذرات  

  یهاله یانوماز آب توسط توسط ن  Pbدرصد(. در تحقیق دیگر که بر روی حذف فلز سنگین    68.3رسد ) دقیقه به حداکثر می  120

برابر با    Pbانجام گرفت، مشاهده شد که زمان تماس برای جذب حداکثر یون    Punica Granatumسنتز شده با    4O3Fe  یسیمغناط

  محلول جذب   اتیخصوص  ش،ی ط آزمایبا شرا  توانیشده را م  هیارا  هجیاختلاف در نت(.  Venkateswarlu et al., 2019دقیقه است )  60

 ح داد. یجاذب توض نوع و

(  4O3Feآهن )   دیاکس  یسیدوز نانوذرات مغناط  شیافزای با  سازیباتر  عیصنا  یفاضلاب صنعتاز    Pbبیشتر شدن راندمان حذف یون  

سطح   یروبر    ضیفعال قابل تعو  یهادر مکان  ای  ویژه  سطح  یجیتدر  شیافزا  لیممکن است به دل  نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل

، تعادل  بر لیتر  گرممیلی  4در دوز  .  ( 20et alFeng ,.19)  کند یم   تر آسان  ، جذب  یهارا به محل  Pb  ی هاونیجاذب باشد که نفوذ  

فعال به   یهامکانبا هپوشانی    تواند مساله میاین    .افتی  شیافزا  ی دوز جاذب، درصد حذف سرب کم  شتریحاصل شد و با افزودن ب

 (. 2021et alPelalak ,.مرتبط باشد )سطح نانوجاذب   یاز حد رو شیازدحام ب لیدل

  یهازدانهیراز محلول سنتتیک با استفاده از    Pb  نیسنگ  زحداکثر جذب فل  دهد کهنشان می  Shi et al. (2023)های مطالعه  یافته

4O3Fe  شود. در پژوهش  حاصل می  تریگرم بر لیلیم  20در کاربرد مقدار جاذب برابر با    نیما  لنیات  یپل-اتر سولفون   یبر پل  یمبتن

را مورد   EDTAدار شده با  عامل  4O3Feاز محیط آبی را به وسیله نانوذرات    Pbجذب فلز سنگین     et alGhasemi(2017) .دیگر  

متفاوت    حاضر پژوهش    یهاهافتگرم بر لیتر به دست آوردند. این نتایج یا یمیلی  50بررسی قرار داده و دوز بهینه جاذب را برابر با  

جذب    یبرا  4O3Fe  جاذب نانوذرات مغناطیسی بر پایهاز    یشتریبه نسبت بشود، در این مطالعات  همانگونه که مشاهده میبوده و  

سنگ  نهیبه به.  استبوده    ازین  Pb  نیفلز  ننیدوز  مورد  کمتر  مغناط  ازیه  نانوذرات  )سیاز  آهن  اکسید  با عامل(  4O3Feی  شده    دار 

  انگریمطالعات مذکور، ب به ر نسبتضدر پژوهش حا یسازیباتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت Pbیون فلزی جذب  یبرا نیدیانیپروآنتوس

 است. Pb نیسنگ فلز ی ندگینمودن آن جهت کاهش بار آلا  یاتینوع از جاذب در عمل نیا یبالا لیپتانس

 



 

 

 

ی اکسید  س ینانوذرات مغناط  ی توسطسازی باتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت Pb نیسنگ  ز فل حذف   بر و زمان تماس pHاثر  :5شکل 

 ن ی دیانیپروآنتوس دار شده باعامل ( 4O3Feآهن )

Figure 5: Effect of pH and contact time on Pb removal from battery industrial wastewater by Fe3O4 

magnetic nanoparticles functionalized with proanthocyanidin. 

 



 

 

 

ی  س ینانوذرات مغناط ی توسطسازی باتر  عیصنا یاز فاضلاب صنعت Pb  نیسنگ  زفل   حذف  بر زمان تماسدوز جاذب و   اثر :6شکل 

 ن یدیانیپروآنتوس دار شده باعامل ( 4O3Feاکسید آهن )

Figure 6: Effect of adsorbent dosage and contact time on Pb removal from battery industrial wastewater by 

Fe3O4 magnetic nanoparticles functionalized with proanthocyanidin. 

 

 سینتیک و ایزوترم جذب. 3.4

آنها به ترتیب  به دست آمده از    ی پارامترهاو    8  و   7  های در شکل  به ترتیب  و ایزوترمی   های سینتیکیاز مدلحاصل  جذب    ی هاداده

ن در مقابل  دیانیپروآنتوس  دار شده با عامل(  4O3Feی اکسید آهن )سینانوذرات مغناطجذب    یبرا  آورده شده است.  7و    6  ولادر جد

Pb  ،یهمبستگ  بیضر  (2Rمدل شبه مرتبه دوم )  (0.999)  ریاست و مقاد  (0.851)  بالاتر از مدل شبه مرتبه اول  اریبس  eq  ی  نظر

  Pbجذب    کینتیدهد که سینشان م   ج ینتا  نیا  مطابقت دارد. (  بر گرم  گرمیلیم  152.4)  مقادیر تجربیبا    گرم بر گرم(میلی  154.3)

شده و در طول  فیبا مدل شبه درجه دوم بهتر توص ندیانیپروآنتوس  دار شده با عامل( 4O3Feی اکسید آهن ) سینانوذرات مغناطی رو

 شود.یکنترل م  ییایمینرخ جذب توسط برهمکنش ش ب،جذ ندیفرآ

آهن   دیاکس  یسینانوذرات مغناطی  بر رو  ریلانگمو  زوترمی( ا2R)  یهمبستگ  بیضر  ریکه مقاد  دهدمینشان    8شکل  ارائه شده در    جینتا

(4O3Feعامل )2  ری مقاد  فرندلیچ  مدل  یکه برا  ی، در حالاست  0.997برابر با    نیدیانیدار شده با پروآنتوسR    نیااست.    0.725معادل  

دار شده با  ( عامل4O3Feآهن )  د یاکس یسینانوذرات مغناطی بر رو Pbجذب   یبرا ریلانگمو زوترمیکه مدل ا کند مشخص می ها یافته



 

 

نانوذرات  ی  بر رو  Pb  جذب  تیحداکثر ظرف   ن،یعلاوه بر ا  .باشدمی  هیجذب از نوع تک لا  ندیفرآ  نیمناسب است، بنابرا  نیدیانیپروآنتوس

که    دهد میحاضر نشان    جیگرم در گرم بود. نتایلیم  153.8برابر با    ن یدیانیپروآنتوسدار شده با  ( عامل4O3Feآهن )  د یاکس  یسیمغناط

حاضر    Pb  ی فلز  ونیجذب    تیظرف پژوهش  گرفته  مطالعات از    شتریبدر  مورد جذب    صورت  سنگین در  فلز  نانومواد   این   توسط 

 (. 8)جدول  است مغناطیسی دیگر

 

  
 )الف(

(a) 

 )ب(

(b) 
  دیاکس  یس یتوسط نانوذرات مغناط  یسازی باتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت  Pb نیحذف فلز سنگ سازی سینتیکی مدل   :7شکل 
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Figure 7: Kinetic modeling of Pb removal from battery industrial wastewater by Fe3O4 magnetic 

nanoparticles functionalized with proanthocyanidin. a) Pseudo first order and b) Pseudo second order model. 

 

  یس یتوسط نانوذرات مغناط  یسازی باتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت از Pbهای سینتیک برای جذب : پارامترهای مدل 6جدول 

 ن یدیانیدار شده با پروآنتوس( عامل 4O3Feآهن ) دیاکس 

Table 6: Parameters of kinetic models for Pb adsorption from battery industrial wastewater by iron oxide 

(Fe3O4) magnetic nanoparticles functionalized with proanthocyanidin 

 پارامتر

Parameter 

 مقدار 

Value 

e,expq 152.4 

 مدل شبه درجه اول 

Pseudo first-order model 

)1-(mg g e,calq 33.06 

)1-(min 1k 0.0117 
2R 0.851 

)1-(mg g e,calq 154.3 



 

 

 مدل شبه درجه دوم 

Pseudo second-order model 

)1-(min 2pK 3-10×1.006 
2R 0.999 
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آهن   دیاکس   یس یتوسط نانوذرات مغناط  یسازی باتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت Pb  نیحذف فلز سنگ سازی ایزوترم مدل  :8 شکل

(4O3Fe عامل )الف( لانگمویر و ب( فرندلیچ. نیدیانیدار شده با پروآنتوس . 

Figure 8: Isotherm modeling of Pb removal from battery industrial wastewater by Fe3O4 magnetic 

nanoparticles functionalized with proanthocyanidin. a) Langmuir and b) Freundlich model. 

 

  یس یتوسط نانوذرات مغناط ی سازی باتر عیصنا یاز فاضلاب صنعت از  Pb جذب  زوترم یا یهامدل  یو پارامترها ریمقاد :7جدول 

 ن یدیانیدار شده با پروآنتوس( عامل 4O3Feآهن ) دیاکس 

Table 7: Values and parameters of isotherm models for Pb adsorption from battery industrial wastewater by 

iron oxide (Fe3O4) magnetic nanoparticles functionalized with proanthocyanidin 

 ایزوترم 

Isotherm 

 پارامترها

Parameters 

 ادیر قم

Values 
 لانگمویر 

Langmuir 

qm (mg L-1) 153.8 

b (L mg-1) 12.79 

 R2 0.997 

 فرندلیچ 

Freundlich 

1/n 1.232 
Kf (mg(1-1/n) g-1 L1/n) 72.435 

R2 0.725 

 



 

 

 در مطالعات گوناگون  نانوذرات مغناطیسیتوسط  Pb ن یجذب فلز سنگ  ت یحداکثر ظرف :8جدول 

Table 6: Maximum adsorption capacity of Pb obtained by magnetic nanoparticles in different studies 

 نانوذرات 

Nanoparticles 

  Pbحداکثر ظرفیت جذب یون 

 گرم بر گرم( )میلی

Maximum adsorption 

)1-capacity of Pb (mg g 

 منبع

Reference 

4O3Fe-خاکستر چوب بلوط- دیگرافن اکس 

Oak wood ash/graphene oxide/Fe3O4 

47.1 Pelalak et al. (2021) 

4O3Fe دار شده با عاملEDTA 

Fe3O4@EDTA 
71 Ghasemi et al. (2017) 

با  سنتز شده  آهن  دیگرافن/اکس دیاکس

Murrayakoenigii 

Graphene oxide/Fe3O4 synthesized via 

Murrayakoenigii 

48.26 Prasad et al. (2017) 

1.5)4O3(Fe-HCO 35.93 Li et al. (2023) 

4O3Fe د یاس کیومیاصلاح شده با ه 

Modifying Fe3O4 nanoparticles with 

oxidized humic acid 

111.10 Xue et al. (2021b) 

4O3Fe-بنتونیت - کیتوسان 

Fe3O4-chitosan@bentonite 

81.50 Feng et al. (2019) 

4O3Fe  سنتز شده باPunica Granatum 

Fe3O4 synthesized via Punica 

Granatum 

46.18 Venkateswarlu et al. (2019) 

4O3Fe ن ی دیان یدار شده با پروآنتوسعامل 

Proanthocyanidin-functionalized Fe3O4 

153.8 
 پژوهش حاضر 

This study 

 

 گیرینتیجه. 4

سنتز   دروترمال یبا روش ه  تی با موفق  نیدیانیدار شده با پروآنتوس( عامل4O3Feآهن )   دیاکس  یسینانوذرات مغناطدر پژوهش حاضر  

  حاصل  4O3Fe  یهات ینانوکامپوز  .بود  ستیزطیو سازگار با مح  منیساده، مقرون به صرفه، ا  یک روند  نانوذراتاین  سنتز    ندیفرآ  شدند.

 ی مکعب  نلیساختار اسپ  یدارا  4O3Feکه نانوذرات    مشخص کرد  ها شدند. یافته  یابی مشخصه   TEMو    FTIR  ،XRD  ،SEM  آنالیزهای  با

و   خارجی  بوده  پروآنتوسدر سطوح  پوشنیدیانیتوسط  مغناط  ،همچنین  . اندشده  دهی شها  با  عامل  4O3Fe  یسینانوذرات  دار شده 



 

 

های  بر اساس نتایج حاصل از آزمایش  ی را دارند.سازیباتر  عیصنا  یاز فاضلاب صنعت  Pb  نیسنگ  زجذب فلتوانایی    نیدیانیپروآنتوس

بیشترین باتری  Pbی  فلزهای  یون   حذف  قدارم  جذب،  صنایع  صنعتی  فاضلاب  رویاز  بر  مغناط  سازی  آهن   ی سینانوذرات  اکسید 

(4O3Fe  )زمان تماس و دوز جاذب در جذب  پارامترهای    ریتاث  درصد به دست آمد.   93.81برابر با    نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل

Pb  یسیتوسط نانوذرات مغناط  یسازیباتر   عیصنا   یاز فاضلاب صنعت  ( 4اکسید آهنO3Fe  )موثرتر    نیدیانیدار شده با پروآنتوسعامل

از    Pbبهترین حالت جذب فلز سنگین    یابد.، راندمان جذب افزایش میpHزمان تماس، دوز جاذب و  و با افزایش    است  pH  پارامتر  از

باتری بر روی  فاضلاب صنعتی صنایع  پروآنتوسعامل(  4O3Feاکسید آهن )   یسینانوذرات مغناطسازی  با  در زمان    ن یدیانیدار شده 

های سینتیک شبه مرتبه دوم مدل  درصد(.  93.81گیرد )لیتر صورت میگرم بر  میلی  4و دوز جاذب   خنثی    pHدقیقه،    200تماس  

فلز  های اصلی برای تشریح چگونگی فرآیند جذب  ها به عنوان مدلو لانگمویر با دارا بودن کمترین خطا و بیشترین انطباق با داده

صنعت  Pb  نیسنگ فاضلاب  در  مغناط  یسازیباتر  عیصنا  یموجود  نانوذرات  )سیبر  آهن  اکسید  با  عامل(  4O3Feی  شده  دار 
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