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چكيده

دفــع لجــن مخــازن نفتــی، بــه دليــل دارا بــودن مقاديــر زيــادي هيدروکربــن و مشــکات زيســت محيطــي ناشــی از آن، از معضــات مهــم 
انبارهــای نفتــی اســت. هــدف از ايــن تحقيــق کاهــش هيدروکربن هــای لجــن نفتــی بــا اســتفاده از روش جــذب ســطحی بــا يــک جــاذب 
ارزان قيمــت بــود. بديــن منظــور از زئوليــت طبيعــي منطقــه ســمنان اســتفاده شــد. در ابتــدا ســطح زئوليــت بــا اســتفاده از اســيدهای 
مختلــف اصــاح و کارايــی آنهــا در جــذب هيدروکربــن بررســی شــد. طبــق نتايــج حاصــل، اصــاح ســطح زئوليــت جــذب هيدروکربــن 
ــه دوم  ــا هيدروکلريــک اســيد مشــاهده می شــود. در مرحل را افزايــش می دهــد و بيشــترين درصــد جــذب در زئوليــت اصــاح شــده ب
شــرايط فيزيکــی و شــيميايی مؤثــر بــر فرآينــد بــا اســتفاده از روش تاگوچــی در دو ســطح مطالعــه شــد. نتايــج نشــان داد کــه زمــان 
تمــاس، مقــدار جــاذب و دمــا بــر فرآينــد جــذب مؤثــر هســتند. در آخريــن مرحلــه همدمــای جــذب فرآينــد مطالعــه شــد و نتايــج حاصل 
نشــان داد کــه فرآينــد جــذب هيدروکربــن از لجــن توســط زئوليــت بــه خوبــی از همدمــای تمکيــن پيــروی می کنــد. ايــن مطالعــه نشــان 
می دهــد کــه بــا اســتفاده از مــاده ارزان قيمــت زئوليــت طبيعــی می تــوان هيدروکربــن موجــود در لجــن مخــازن گازوئيــل را بــه مقــدار 

قابــل توجــه 83% بــا اســتفاده از g 0/28 زئوليــت بــه ازای هــر گــرم لجــن کاهــش داد.
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مقدمه

ضايعــات نفتــي يکــي از محصــولات جانبــي اجتناب ناپذيــر 
فرآيندهــای پالايــش و توليــد فرآورده هــاي نفتــي و 
ــده  ــاد ش ــن ايج ــد. لج ــوخت مي باش ــره س ــازن ذخي مخ
از جملــه  نفتــی  فرآورده هــای  نگهــداری  در مخــازن 
ــي اســت  ــک اصطــاح کل ــات اســت. لجــن ي ــن ضايع اي

ــک  ــن تان ــده در پايي ــف رســوب باقي مان ــراي توصي ــه ب ک
لجــن  مي شــود.  اســتفاده  ذخيره  ســازي  مخــازن  و 
ــول از  ــور معم ــه ط ــازي، ب ــازن ذخيره س ــود در مخ موج
ــده اســت.  ــاخته ش ــد س ــواد جام ــا، آب و م هيدروکربن ه
ــن لجــن را هيدروکربن هــای  ــل توجهــی از اي قســمت قاب
نفتــی تشــکيل می دهــد]1[. هيدروکربن هــاي نفتــي 
هســتند،  زيســت  محيــط  آلاينده هــاي  مهم تريــن  از 
ــرات زيســت  ــن اث ــه تعيي ــادی در زمين ــات زي ــذا مطالع ل
محيطــی و بهداشــتی ايــن ترکيبــات انجــام شــده اســت.
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ايــن مطالعــات نشــان می دهــد کــه هيدروکربن هــای 
ــه زيســتی  ــر تجزي نفتــی اغلــب ســمی هســتند و در براب
مقــاوم بــوده و از پتانســيل جهش زايــی و ورود بــه چرخــه 
انســان ها،  بــر  عــاوه  می باشــند.  برخــوردار  غذايــی 
ــات  ــادی از حيوان ــداد زي ــامت تع ــی س ــای نفت آلاينده ه
را نيــز تهديــد می کننــد. گياهــان هــم در اثــر تمــاس بــا 
ــه  ــه ب ــن توج ــوند. بنابراي ــک می ش ــرده و خش ــت پژم نف
موضــوع آلودگی هــای زيســت محيطــی هيدروکربن هــای 
نفتــی و ارائــه راه حــل مناســب بــرای حــل ايــن معضــل، 
ــع مســتقيم  ــن امــر دف بســيار ضــروری اســت]2 و 3[. اي
ــذا  ــه محيــط زيســت را غيــر ممکــن می ســازد. ل لجــن ب
ــای  ــت، فرآورده ه ــط زيس ــه محي ــن ب ــع لج ــل از دف قب
نفتــی موجــود در آن بايــد حــذف شــود. در حــال حاضــر 
ــی، ســه  ــای آب ــی از محيط ه ــات نفت ــرای حــذف ترکيب ب
ــت. از  ــج اس ــی راي ــيميايی و بيولوژيک ــی، ش روش فيزيک
ــا،  ــتفاده از جاذب ه ــه اس ــوان ب ــی می ت ــای فيزيک روش ه
کفگيرهــا، مــواد غــرق کننــده، کمربندهــای شــناور، 
تبخيــر اجــزای فــرار، اســتفاده از روش خــأ]4[ و اســتفاده 
ــوزاندن  ــای س ــود. روش ه ــاره نم ــزر]5[ اش ــاوری لي از فن
در محــل، اســتفاده از مــواد پراکنده کننــده طبيعــی1، 
ــيميايی  ــای ش ــاز از روش ه ــيون و ژل س ــکننده امولس ش
ــن از محيط هــای  ــرای حــذف هيدروکرب اســتفاده شــده ب
ــای  ــده  روش ه ــه در برگيرن ــوم ک ــت. روش س ــی اس آب
بيولوژيکــی و تجزيــه زيســتی اســت بــا اســتفاده از 
ميکروارگانيســم های نفت خــوار حــذف هيدروکربــن را 

انجــام می دهــد]6-8[.

ــن  ــی از به صرفه تري ــاذب يک ــواد ج ــتفاده از م ــروزه اس ام
و اقتصادی تريــن روش هــای حــذف آلودگــی نفتــی از 
ــر  ــم و موث ــل مه ــوده اســت. از عوام ــای آل خــاک و آب ه
ــی  ــات نفت ــرای حــذف ترکيب ــواد جــاذب ب در انتخــاب م
می تــوان بــه قابليــت دسترســی، قيمــت، ظرفيــت و 
ــت  ــه داش ــان نگ ــزی، زم ــالا، آب گري ــذب ب ــرعت ج س
زيــاد، ســهولت بازيافــت نفــت از جــاذب، قابليــت اســتفاده 
بــالای  مقاومــت  زيســتی،  تجزيــه   قابليــت  مجــدد، 
ــر شــکل و دوســت  ــل تغيي فيزيکــی و شــيميايی در مقاب
دار محيــط زيســت بــودن اشــاره کــرد. آب گريــزی و 

چربی دوســتی از عوامــل تعييــن کننــده انتخــاب جــاذب 
ــی  ــت]9[. گاه ــی اس ــر قطب ــات غي ــذف ترکيب ــرای ح ب
ــت  ــی نف ــل توجه ــدار قاب ــه مق ــی ک ــات، از جاذب هاي اوق
ــود.  ــتفاده می ش ــوخت اس ــوان س ــد، به عن ــذب کرده ان ج
ســوزاندن مــواد جــاذب، بايــد مطابــق بــا قوانيــن و 
کنــون  تــا  گيــرد.  زيســت محيطی صــورت  مقــررات 
ــی  ــای نفت ــذف آلاينده ه ــرای ح ــی ب ــای مختلف جاذب ه
توســط محققــان اســتفاده شــده اســت]10 و 9[، به عنــوان 
نمونــه می تــوان بــه اســتفاده از ضايعــات کشــاورزی 
پروپيلــن]14[،  لاســتيک]13[،  ضايعــات   ،]11 و   12[
خاکســتر بــادی2]15[ و زئوليــت اشــاره نمــود. در زمينــه  
ــت  ــط زئولي ــاب توس ــي از پس ــاي نفت ــذف فرآورده ه ح
ــگ3 و  ــه ژئون ــت، از جمل ــده اس ــام ش ــق انج ــد تحقي چن
همکارانــش نفوذپذيــري مخلــوط دوتايــي بنــزن و ســيکلو 
ــه ايــن  هگــزان در غشــاي زئوليتــي را بررســي کــرده و ب
نتيجــه رســيدند کــه نفوذ پذيــري ســيکلوهگزان از بنــزن 
بيشــتر اســت]16[. در مطالعــه  در غشــای زئوليتــی 
ديگــري گازکــوا4 و همکارانــش از زئوليــت طبيعــي بــراي 
ــرده و  ــتفاده ک ــت اس ــه نف ــوده ب ــاب هاي آل ــه پس تصفي
ــد]17[. ال حــداد5 و  ــي به دســت آوردن ــل قبول ــج قاب نتاي
همکارانــش بــراي تصفيــه پســاب يکــي از پالايشــگاه هاي 
شــرايط                                                 بــا  ســنتزي  و  طبيعــي  زئوليــت  از  کويــت 
ــد و  ــتفاده نمودن ــه ازای cc 50 پســاب اس ــت ب g 5 زئولي
ــنگين  ــزات س ــي، فل ــاي نفت ــذف هيدروکربن ه ــزان ح مي
ــه  ــرده و ب ــي ک ــولفور را بررس ــوم و س ــات آموني و ترکيب
ــي  ــه آلودگ ــرايطي ک ــه در ش ــيدند ک ــه رس ــن نتيج اي
پســاب زيــاد نباشــد، زئوليــت مي توانــد انتخــاب مناســبي 
بــراي تصفيــه پســاب هاي پالايشــگاهي باشــد ]18[. طبــق 
مطالعــات ســرداري و همکارانــش، انــدازه ذرات زئوليــت، از 
پارامترهــای موثــر بــر ميــزان حــذف آلاينده هــای نفتــي از 
ــدازه  ــا ان آب توســط زئوليــت طبيعــي اســت و زئوليــت ب

ــري دارد]19[. ــذب بالات ــد ج ــر درص ذرات ريزت

1. Natural Dispersant
2. Flay Ash
3. Jeong
4. Glazkova
5. Al-Haddad
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1. Calcination

ــه منظــور تعييــن  راجاکوويــک و همکارانــش مطالعــه اي ب
جــاذب موثــر بــراي جداســازي روغــن موتــور از آب انجــام 
ــان  ــه ايش ــورد مطالع ــاي م ــي از جاذب ه ــه يک ــد ک داده ان
ــت در  ــه زئولي ــد ک ــان دريافتن ــت. ايش ــوده اس ــت ب زئولي
ــی بهتــری دارد]20[. کريشــنا  ــا بنتونيــت کاراي مقايســه ب
ــوي و  ــاي حلق ــي از هيدروکربن ه ــوذ برخ ــن نف و وان بات
 27°C دمــای  در  را  زئوليــت  کانال هــاي  در  شــاخه دار 
ــن  ــازي اي ــت در جداس ــي زئولي ــد و کاراي ــي کردن بررس
هيدروکربن هــا را مــورد تأييــد قــرار دادنــد]21[. مازيکيــن 
ــه بررســی حــذف ترکيبــات نفتــی از  ــز ب ــش ني و همکاران
آب بــا اســتفاده از زئوليــت بــا دانه بنــدی در محــدوده   
mm 3-0/63 پرداختنــد و نتيجــه گرفتنــد کــه زئوليــت بــا 

ريزتريــن دانه بنــدی بالاتريــن درصــد حــذف را دارد ]22[.

عوامــل ســاختاري ماننــد، نســبت ســيليس بــه آلومينيــوم 
)Si/Al(، حجــم، انــدازه و شــکل حفــرات بــر ميــزان جــذب 

آلاينــده توســط زئوليــت مؤثــر هســتند. از مهمتريــن ايــن 
ــت.  ــت اس ــبکه زئولي ــاختار ش ــدار Si/Al در س ــل مق عوام
تغييــر ايــن نســبت، آب دوســتی و آبگريــزی ســطح زئوليت 
ــد  ــر باش ــبت بزرگت ــن نس ــه اي ــد. هرچ ــر می ده را تغيي
آبگريــزی ســطح)غير قطبی بــودن( افزايــش می يابــد و 
شــرايط بــرای جــذب مولکول هــای غير قطبــی ماننــد 
ــی  ــای مختلف ــردد. روش ه ــا مناســب تر می گ هيدروکربن ه
بــرای افزايــش ايــن نســبت در زئوليت هــا ارائــه شــده اســت 
يکــی از روش هــای پيشــنهادی اصــاح ســطح زئوليــت بــا 
اســيدهای معدنــی اســت. در واقــع اصــاح زئوليــت طبيعي 
بــا اســيد باعــث آلومينيوم زدايــي بــر اســاس مبادلــه 
ــاي  ــا يون ه ــت ب ــاختار زئولي ــود در س ــای موج کاتيون ه
H3O( در محلــول اســيد مي شــود]23[. در 

هيدرونيــوم)+
ــی از  ــن خروج ــران لج ــت اي ــای نف ــر انباره ــال حاض ح
ــره  ــتخر ذخي ــک اس ــی را در ي ــای نفت ــازن فراورده ه مخ
ــردد و  ــر گ ــرار آن تبخب ــات ف ــا آب و ترکيب ــد ت می کنن
حجــم آن کاهــش يابــد. ســپس يــا لجــن را دفــن می کننــد 
کــه ايــن کار منجــر بــه آلودگی خــاک و آب هــای زيرزمينی 
می شــود يــا آن را به عنــوان ســوخت بــه کارخانجاتــی 
ــن  ــد آســفالت می فروشــند کــه در اي ــه تولي ــر کارخان نظي
روش هــم احتــراق لجــن، ترکيبــات آلاينــده  زيــادی ايجــاد 

می کنــد.

بــا توجــه بــه نتايــج قابــل قبــول حــذف هيدروکربن هــا از 
پســاب های نفتــی بــا زئوليــت، بــه نظــر می رســد زئوليــت 
می توانــد گزينــه مناســبی بــرای حــذف هيدروکربــن 
ــده  ــام ش ــات انج ــد. مطالع ــز باش ــی ني ــای نفت از لجن ه
نشــان داد بــا وجــود تحقيقــات گســترده در زمينــه  حــذف 
ــچ  ــون هي ــت، تاکن ــط زئولي ــاب توس ــن از پس هيدروکرب
گزارشــي در زمينــه حــذف هيدروکربن هــای نفتــي از 
لجــن توســط زئوليــت منتشــر نشــده اســت. لــذا بــا توجــه 
بــه فراوانــی و ارزانــی زئوليــت همچنيــن دسترســی آســان 
ــري  ــزوم به کارگي ــران و ل ــف اي ــق مختل ــه آن در مناط ب
روش هــاي جديــد، اقتصــادي، کارآمــد و ســازگار بــا محيــط 
زيســت و بــا توجــه بــه اينکــه زئوليــت اشــباع شــده قابليت 
احيــا و کاربــرد دوبــاره بــا روش کلسينه کردن2]24[، 
به عنــوان  اســتفاده  يــا  و  هيدروکربــن]25[  بازيافــت 
ــه ســيمان را دارد،  ــر کارخان ــی نظي ســوخت در کارخانجات
ــکان  ــی ام ــدف بررس ــا ه ــار ب ــرای اولين ب ــه ب ــن مطالع اي
حــذف هيدروکربــن از لجــن توســط زئوليــت انجــام شــد. 
در ايــن تحقيــق اصــاح ســطح زئوليــت و متغيرهــاي موثــر 

ــر فرآينــد بررســی شــد. ب

روش كار

در ايــن تحقيــق از زئوليــت طبيعــي منطقــه ســمنان 
اســتفاده شــد. ترکيــب شــيميايی ايــن زئوليــت در جــدول 
ــبت                                                                                                              ــدول نس ــن ج ــق اي ــت]26[. طب ــده اس ــه ش 1 ارائ
Si/Al برابــر7/2 اســت. لجــن مــورد اســتفاده از کــف 

مخــازن گازوئيــل انبــار شــرکت ملــي پخــش فرآورده هــاي 
ــد. ــه ش ــبزوار، تهي ــه س ــران، منطق ــي اي نفت

آماده سازي لجن گازوئيل

                                                                                                   24 h لجــن تهيه شــده در ظــروف بزرگي ريخته شــد و براي
ــن، آب و  ــاز لج ــه ف ــا س ــت ت ــرار گرف ــي ق ــکان ثابت در م
گازوئيــل تشــکيل شــود. فــاز لجــن جــدا شــد و با همــزدن، 

مخلــوط همگنــی تهيه شــد.
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جدول1 آناليز شيميايی زئوليت سمنان]26[
اجزاTiO2MnOP2O5K2OMgOCaOFe2O3Na2OAl2O3SiO 2ترکيبات فرار1

درصد وزنی)%(12/050/210/040/013/120/723/111/32/0111/8166/5

آماده سازي و اصلاح زئوليت

ــتاندارد در دو  ــاي اس ــط الک ه ــده توس ــه ش ــت تهي زئولي
-3/36 mm(7 ــا ــاmm(10 2/36-2( و 6 ت ــدازه مــش 8 ت ان

2/83( دانه بنــدي و پــس از شستشــو بــا آب مقطــر، خشــک 
شــد. اصــاح زئوليت توســط اســيدهاي فســفريک، نيتريک، 
کلريدريــک و ســولفوريک به طــور مجــزا بــا شــرايط محلــول 
 25 mL ــه ازاي ــال اســيد، نســبت g 1 زئوليــت ب ــک نرم ي
ــاي C°60 و دور  ــاس h 24، دم ــان تم ــيد، زم ــول اس محل
همــزن rpm 150 انجــام شــد. فــاز جامــد بــه وســيله کاغــذ 
ــر داغ و  ــي آب مقط ــدار اضاف ــا مق ــده و ب ــدا ش ــي ج صاف
ســپس آب مقطــر ســرد، شستشــو داده و خــروج +H اضافــي 
بــا اندازه گيــری pH کنتــرل شــد. زئوليت هــای آمــاده شــده 
و اصــاح شــده، بــه منظــور جلوگيــری از جذب رطوبــت، در 

دســيکاتور نگهــداری شــدند]27[.
بررسي متغيرهاي موثر بر فرآيند جذب

ــه حــذف  ــاي منتشــر شــده در زمين ــه  گزارش ه ــا مطالع ب
هيدروکربــن از پســاب، متغيرهــاي موثــر بــر فرآينــد 
مشــخص شــدند. طبــق ايــن مطالعــات متغيرهــاي مقــدار 
ــدازه زئوليــت، زمــان تمــاس، دمــا، دور همــزن  زئوليــت، ان
و pH بــر ايــن فرآينــد موثــر هســتند. بــه منظــور بررســي 
اثــر ايــن متغيرهــا بــر فرآينــد جــذب هيدروکربــن از لجــن 
ــه L8 آن  ــی و آراي ــاري تاگوچ ــت از روش آم ــط زئولي توس
ــوند،  ــی می ش ــطحي بررس ــورت دو س ــا به ص ــه متغيره ک
ــات  ــک مطالع ــا باکم ــطوح متغيره ــد]28[. س ــتفاده ش اس
شــرايط  محدوديــت  و  و 21،ا18[  محققــان]22  ســاير 
ــه  ــه ب ــا توج ــدازه ذرات ب ــن ان ــد پايي ــي موجود)ح عمليات
شــرايط لازم بــرای جداســازی زئوليــت از لجــن و حــد بالای 
ــه نقطــه جــوش گازوئيــل( انتخــاب  ــا توجــه ب ــز ب ــا ني دم
                                                                                         25 g شــدند. ميــزان لجن اســتفاده شــده بــرای هر آزمايــش
ــاز همگــن لجــن  ــا زئوليــت، ف ــود. کــه پــس از تمــاس ب ب
بــا اســتفاده از صافــی مــش mm(12 1/7( از زئوليــت جــدا 
ــری و  ــود در آن اندازه گي ــن موج ــدار هيدروکرب ــده و مق ش
ــا مقــدار اوليــه  هيدروکربــن موجــود در لجــن مقايســه و  ب

درصــد جــذب بــه دســت آمــد. جــدول)2( متغيرهــاي مورد 
بررســي و ســطوح آنهــا و جــدول)3( آرايــه L8 تاگوچــی را 

ــد. ــان مي ده نش
تعيين مقدار هيدروكربن موجود در لجن

درصــد هيدروکربــن موجــود در لجــن بــا اســتفاده از روش 
ــن  ــد. در اي ــن ش ــال تعيي ــا ح ــنجي ب ــتاندارد وزن س اس
روش از جداســازی وزنــی بــرای تعييــن غلظــت هيدروکربن 
ــخصی  ــم مش ــه حج ــب ک ــن ترتي ــود. بدي ــتفاده می ش اس
از لجــن برداشــته و مقــدار معينــی حــال نرمــال هگــزان 
ــرای جــذب  ــه آن افــزوده می گــردد. مقــدار حــال لازم ب ب
ــن  ــن موجــود در لجــن در طــی چندي ــر هيدروکرب حداکث
آزمايــش بــا اســتفاده از تمــاس مقاديــر متفــاوت حــال بــا 
ــش  ــر افزاي ــه در اث ــدی ک ــا ح ــن ت ــانی از لج ــدار يکس مق
حــال غلظــت هيدروکربــن تغييــر نکنــد، تعييــن گرديــد. 
در لجــن مــورد مطالعــه حجــم حــال مــورد نيــاز 6 برابــر 
حجــم لجــن بــود. پــس از اضافــه کــردن حــال، بــه مــدت 
ــازی  ــا دوف min 15 مخلــوط همــزده و فرصــت داده شــد ت

شــود. فــاز حــال کــه ســبک تر اســت بــر روی ســطح لجــن 
ــن موجــود در  ــن روش کل هيدروکرب ــرد. در اي ــرار می گي ق
لجــن وارد فــاز حــال می شــود. بــا اســتفاده از تقطيــر فــاز 
ــی کــه کل حــال مــورد اســتفاده، تبخيــر  ــا جاي حــال ت
ــه  ــال ک ــاز ح ــود در ف ــن موج ــدار هيدروکرب ــود، مق ش
معــادل کل هيدروکربــن فازلجــن اســت، تعييــن شــد]31-

29[. طبــق روش فــوق، درصــد گازوئيــل موجــود در لجــن 
اوليــه 18/2% حاصــل شــد.

بررسي همدمای جذب

بــه منظــور بررســی همدمــای جــذب، لجــن بــا غلظت هــاي 
اوليــه متفــاوت گازوئيــل کــه بــه صــورت آزمايشــگاهي تهيه 
ــت  ــاورت g 7 زئولي ــدت h 24 در مج ــرای م ــود، ب ــده ب ش
اصــاح شــده بــا هيدروکلريــک اســيد، بــا انــدازه mm 2 در 
دمــاي C°60 و دور همــزن rpm 800 و pH=12 قــرار گرفت.

1. Loss of Ignition
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جدول2سطوح متغيرهاي مطالعه شده با روش آماری تاگوچي برای فرآيند جذب گازوئيل از لجن توسط زئوليت منطقه سمنان

سطوح متغيرهامتغير

)1()2(
)h(زمان :A241
)°C(دما :B6025

)rpm(دور همزن :C800200
)g(مقدار زئوليت :D73

)mm(اندازه زئوليت :E2-2/362/83-3/36
pH:F128

پس از رسيدن به شرايط تعادل)به اندازه کافی زمان داده شد تا 
غلظت ثابت شود( سوسپانسيون حاصل از صافی عبور داده شد 
و غلظت گازوئيل محلول اندازه گيری شد. ظرفيت جذب طبق 

معادله)1( با استفاده از داده هاي آزمايشگاهي محاسبه شد.
                                                )1(

کــه در ايــن معادلــه q مقــدار مــاده جــذب شــده در واحــد 
جــرم جــاذب در زمــان t برحســب C0 ،mg/g غلظــت مــاده 
جــذب شــونده در زمــان t=0 برحســب Cf ،mg/L غلظــت 
،mg/L ــر حســب  t ب مــاده جــذب شــونده در زمــان 

ــاده  ــدار جــرم م ــر حســب L و m مق ــول ب V جحــم محل

ــند. ــب g می باش ــر حس ــاذب ب ج

نتايج و بحث
مقايسه كارايي زئوليت هاي اصلاح شده

لجــن گازوئيــل آمــاده شــده بــرای مــدت h 24 در تمــاس 
ــق  ــيد طب ــا اس ــده ب ــی اصــاح ش ــای طبيع ــا زئوليت ه ب

ــدازه  ــا ان ــن، ب ــه ازای g 25 لج ــت ب ــرايط ، g 7 زئولي ش
mm 2/36-2 در دمــاي C°60، دور همــزن rpm 800 و 

pH=12 قــرار گرفــت و ميــزان جــذب هيدروکربــن توســط 
ــه در جــدول)4( نشــان داده شــده  ــن شــد ک ــت تعيي زئولي
اســت. طبــق ايــن جــدول، اصــاح زئوليــت طبيعــي با اســيد 
ميــزان جــذب را افزايــش می دهــد و زئوليــت اصــاح شــده 
بــا HCl بالاتريــن درصــد جــذب را نســبت بــه ســاير اســيدها 
ــکاران ]27[ و  ــوي و هم ــج مرتض ــا نتاي ــه ب ــن نتيج دارد. اي
همچنيــن بــا مطالعــه مازيکيــن و همکارانــش ]22[ مطابقــت 
دارد، علــت ايــن امــر را می تــوان بــه انــرژی پايين تــر پيونــد 
H-Cl در مقايســه بــا انــرژی پيونــد H-O در اســيدهای دارای 

اکســيژن دانســت کــه موجب توليــد بيشــتر يــون هيدرونيوم 
در محلــول هيدروکلريک اســيد)يونيزه شــدن بيشــتر HCl( و 
جايگزينــی بيشــتر يــون هيدرونيــوم بــا کاتيــون موجــود در 
زئوليــت می شــود. در نتيجــه مقــدار Si/Al در زئوليــت بيشــتر 

ــد  ]23[. شــده و جــذب هيدروکربــن نيــز افزايــش می ياب

جدول3 آرايه L8 تاگوچي برای بررسی 6 متغير در 2 سطح و نتايج حاصل

ميانگين درصد 
جذب)%( 

شماره آزمايشسطوح متغيرها
FEDCBA

82/96 ± 0/181111111
2
3
4
5
6
7
8

46/7 ± 0/55222211
49/45 ± 0/73221121
35/82 ± 9/08112221

38/64 ± 0/92212112

33/7 ± 2/2121212
32/97 ± 0/0122122
45/24 ± 0/55211222
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بررسي متغيرهاي موثر

 HCl ــا در ايــن مرحلــه از زئوليــت طبيعــي اصــاح شــده ب
بــرای بررســي عوامــل موثــر بــر فرآيند اســتفاده شــد. شــش 
متغيــر مــورد بررســي و ســطوح آنهــا در جــدول 3 نشــان 
ــا  داده شــده اســت. آزمايش هــا طبــق آرايــه L8 تاگوچــي ب
دو بــار تکــرار انجــام شــد. نتايــج حاصــل بــر حســب درصــد 
جــذب در جــدول 3 ارائــه شــده اســت. طبــق ايــن جــدول 
بالاتريــن درصــد جــذب در آزمايــش 1، کــه تمــام متغيرهــا 
در ســطح 1 هســتند، مشــاهده می شــود. تجزيــه و تحليــل 
ــزار  ــتفاده از نرم اف ــا اس ــذب ب ــد ج ــاس درص ــج براس نتاي
ــل  ــج در جــدول)5( قاب ــن نتاي ــد. اي ــام ش Qualitek- 4 انج

مشــاهده اســت. طبــق نتايــج موجــود، در محــدوده ســطوح 
مــورد مطالعــه، مقــدار زئوليــت بيشــترين اثــر را بــر فرآينــد 
جــذب دارد و متغيرهــای انــدازه زئوليــت و pH در مقايســه 
بــا ســاير عوامــل اثــر کمتــری بــر فرآينــد دارنــد. ســرداری و 
همکارانــش در ســال 2008 ميــادي نيــز نتيجــه مشــابهی 
ــن  ــد]19[. همچني ــت آوردن ــدازه ذرات به دس ــر ان ــرای اث ب
نتايــج نشــان می دهــد کــه ســطوح بالاتــر همــه متغيرهــا 
ــک  ــک ت ــر ت ــود. اث ــذب مي ش ــي ج ــش کاراي ــث افزاي باع
ــان  ــکل)1( نش ــز در ش ــذب ني ــد ج ــر فرآين ــا ب متغيره
ــاهده  ــکل)1( مش ــه در ش ــه ک ــت. همان گون ــده اس داده ش
ــت  ــه عل ــزن ب ــا و دور هم ــان، دم ــش زم ــود، افزاي می ش
ــالا  ــبب ب ــاذب س ــده و ج ــورد آلاين ــداد برخ ــش تع افزاي
بــردن درصــد جــذب مي شــود. کوچــک شــدن انــدازه  ذرات 
زئوليــت و افزايــش مقــدار آن ســبب افزايــش ســطح تمــاس 
ــذب  ــزان ج ــش مي ــه افزاي ــاذب و در نتيج ــده و ج آلاين
می گــردد]32[. شــيب کــم نمــودار مربــوط بــه pH در 
 pH مقايســه بــا ســاير نمودارهــا، نشــان دهنــده اثــر پاييــن

جدول4مقايسه درصد جذب گازوئيل توسط زئوليت اصاح شده 
با اسيدهاي مختلف

درصد جذب)%(زئوليت
3زئوليت اصاح نشده

HCl 82/7زئوليت اصاح شده با
H3PO4 26زئوليت اصاح شده با
H2SO4 17/5زئوليت اصاح شده با
HNO3 16زئوليت اصاح شده با

بــر فرآينــد اســت. طبق پيــش بينــی نرم افــزار در شــرايطی 
کــه همــه متغيرهــا در ســطح اول خــود باشــند بيشــترين 
ــام  ــود. انج ــل می ش ــادل 83/7% حاص ــذب، مع ــزان ج مي
آزمايــش در ايــن شــرايط ميــزان جــذب 83% را نشــان داد، 
کــه بــا ســطح اطمينــان 99 % بــا مقــدار پيــش بينــي شــده 
ســازگاري دارد. در ايــن شــرايط، بــا توجــه بــه ميــزان لجــن 
                                                                                          0/65 g/g و زئوليــت اســتفاده شــده، ظرفيت جــذب زئوليــت
)g 0/65 بــه ازای هــر گــرم زئوليــت( مصــرف شــده اســت. 
ــن  ــده در اي ــت آم ــذب به دس ــت ج ــن ظرفي ــه   بي مقايس
ــتفاده از  ــه اس ــا در زمين ــاير گزارش ه ــج س ــه و نتاي مطالع
جــاذب بــرای حــذف ترکيبــات نفتــی در جــدول 6 نشــان 
داده شــده اســت. همان طــور کــه مشــاهده می شــود، 
ــه  ــبت ب ــر نس ــق حاض ــت در تحقي ــذب زئولي ــت ج ظرفي
ــط  ــده توس ــتفاده ش ــت اس ــپيوليت1 و بنتوني ــت، س زئولي
ــاب های  ــن از پس ــذب هيدروکرب ــرای ج ــان ب ــاير محقق س
نفتــی بيشــتر اســت. امــا ظرفيــت جــذب جــاذب در ايــن 

ــت اســت. ــی و گرافي ــای آل ــر از جاذب ه ــه کمت مطالع
مطالعه  همدما ي جذب

بــا رســم غلظــت تعادلــی آلاينــده در فــاز مايــع در مقابــل 
ــش  ــکان نماي ــي ام ــورت گرافيک ــه ص ــذب ب ــت ج ظرفي
همدمــای جــذب تعادلــي فراهــم مي شــود. داده هــاي 
تجربــي ايزوتــرم جــذب گازوئيــل از لجــن توســط زئوليــت 
بــا همدمــای لانگمويــر، فروندليــچ، BET و تمکيــن بــرازش 
شــد. نمودارهــاي بــرازش شــده و داده هــاي تجربــي جــذب 
ــدول)7( ــت. درج ــده اس ــم ش ــکل)2( رس ــل در ش گازوئي

ــت،  ــده اس ــان داده ش ــوق نش ــاي ف ــا ه ــای همدم ثابت ه
ثابت هــاي همدمــای لانگمويــر غيــر قابــل قبــول به دســت 
ــراي  ــه ب ــر پايــه  جــذب يــک لاي ــرا ايــن تئــوري ب آمــد زي
ــي  ــک جزي ــذب ت ــاي ج ــوژن و محيط ه ــاي هم جاذب ه
اســتوار اســت. طبــق جــدول)7(، در بيــن مدل هــاي 
ــل از  ــای جــذب گازوئي ــان همدم ــراي بي بررســی شــده، ب
لجــن توســط زئوليــت، مــدل تمکين بــا ضريب همبســتگي 

R2 = 0/988 مناســب ترين مــدل اســت.

1. Sepiolite
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Qualitek-4 تاگوچی برای فرآيند جذب گازوئيل از لجن توسط زئوليت سمنان با نرم افزار L8 جدول5 تجزيه و تحليل نتايج آرايه

متغيردرجه آزاديمجموع مربعاتواريانسPure sumF-Ratioدرصد مشارکت
12/8178/3360/008/3368/3361)A(زمان

13/6298/8620/008/8628/8621)B(دما
22/81914/8420/0014/84214/8421)A*B(برهم کنش

16/05510/4420/0010/44210/4421)C(دور همزن
28/41018/4780/0018/47818/4781)D(مقدار زئوليت

2/1181/3780/001/3781/3781)E(اندازه ذرات
4/1512/699---2/6992/6991)F(pH

مجموع65/0417---------100

شکل1اثر متغيرها بر فرآيند جذب هيدروکربن از لجن توسط زئوليت سمنان: 1- زمان تماس؛ 2- دما؛ 3- دور همزن؛ 4- مقدار زئوليت؛ 
pH )6 5- اندازه ذرات زئوليت؛

100
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60
50
40
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20
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0

100
90
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سطوح متغيرهای موثر
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جدول6مقايسه ظرفيت جذب جاذب های استفاده شده در حذف ترکيبات نفتی از محيط های مختلف

مرجعظرفيت جذب)g/g(محيط عملياتیماده جذب شوندهجاذب
]17[0/017امولسيون آب و نفتنفتزئوليت طبيعی

]18[0/039پساب نفتینفتزئوليت طبيعی کلينوپتيلوليت

]18[0/04پساب نفتینفتکربن فعال

]18[0/02پساب نفتینفتزئوليت سنتزی والفر 100
HCl تحقيق حاضر0/65لجن کف مخازن گازوئيلگازوئيلزئوليت طبيعی اصاح شده با

]20[43-33مخلوط روغن موتور وآبروغن موتورفيبر پشم طبيعی1
]20[0/184-0/174مخلوط روغن موتور وآبروغن موتورسپيوليت
]20[0/176-0/150مخلوط روغن موتور وآبروغن موتوربنتونيت
]20[0/192-0/166مخلوط روغن موتور وآبروغن موتورزئوليت

]33[76نفت سنگيننفت سنگينورقه های سبک گرافيت2
]33[50نفت سنگيننفت سنگينالياف درخت صنوبر کربونيزه3

]33[18نفت سنگيننفت سنگينفيبر نمدی کربن4
]34[80نفت سنگين شناور روی آبنفت سنگينگرافيت

1/5
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1/2
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.BET )شکل2 همدمای جذب گازوئيل از لجن توسط زئوليت سمنان براساس مدل الف( فرندليچ ؛ ب( تمکين ؛ ج

1. Natural Wool Fibre
2. Exfoliated Graphite
3. Carbonized Fir Fibers
4. Carbon Fiber Felts
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جدول7ثابت هاي مدل و R2 ايزوترم هاي فرندليچ، BET و تمکين برای فرآيند جذب گازوئيل از لجن توسط زئوليت سمنان

R2مدل ايزوترممعادلهثابت های مدل

0/96
0/0Kf

qe=Kf Ce

1⁄n
فروندليچ

0/55n

0/89
-2/57Kb

BET
4/68qm

0/99
0/0A

تمکين
37/55B

نتيجه گيری

بــا توجــه بــه مشــکات زيســت محيطــی لجــن انبارهــای 
نفتــی و لــزوم حــذف هيدروکربــن موجــود در آنهــا قبــل 
ــاي  ــري روش ه ــه کارگي ــت و ب ــط زيس ــه محي ــع ب از دف
اقتصــادي، کارآمــد و ســازگار بــا محيــط زيســت، فرآينــد 
حــذف هيدروکربــن موجــود در لجــن بــا اســتفاده از 
ــاده ارزان قيمــت، در  ــک م ــوان ي ــی، به عن ــت طبيع زئولي
ــل بازيافــت، مطالعــه شــد. نتايــج حاصــل  دســترس و قاب
ــا اســيد  نشــان داد کــه زئوليــت طبيعــی اصــاح شــده ب
ــن را  ــی در حــذف هيدروکرب ــک بيشــترين کاراي کلريدري
دارد. بــا ايــن فرآينــد می تــوان بيــش از 80% هيدروکربــن 
ــه  ــت ب ــتفاده از g 0/28 زئولي ــا اس ــن را ب ــود در لج موج
ــک  ــته و ي ــد ناپيوس ــک فرآين ــرم لجــن در ي ــر گ ازای ه

شــد  مشــخص  همچنيــن  نمــود.  حــذف  مرحلــه ای 
متغيرهــای زمــان تمــاس، مقــدار جــاذب و دمــا بــر ايــن 
ــا  ــی ب ــای تجرب ــه داده ه ــتند. مقايس ــر هس ــد موث فرآين
مدل هــای همدمــای جــذب نشــان داد کــه ايــن فرآينــد 
تطابــق بســيار بالايــی بــا همدمــای تمکيــن دارد. بــا توجه 
بــه درصــد بــالای جــذب و مــاده  اوليــه ارزان قيمــت، ايــن 
فرآينــد بــا انجــام مطالعــه بيشــتر می توانــد روش مناســبی 

ــرای کاهــش آلايندگــی لجــن مخــازن نفتــی باشــد. ب

تشكر و قدردانی

ــگاه  ــی دانش ــت پژوهش ــه از معاون ــن مقال ــندگان اي نويس
حکيــم ســبزواری بــه دليــل حمايــت مالــی ايــن پژوهــش 

ــد. ــی می نماين ــکر و قدردان تش
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