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مقدمه

اهمیت نفت و گاز در جوامع مدرن امروزی به خوبی مشخص شده است 

همانند اغلب فرآیندهای تولیدی فرآیند تولید نفت و گاز نیز حجم بسیار 

که به آن فاضلاب مناطق نفتی، آب  کندیزیادی پساب زائد تولید م

 ترکیبات آلی و معدنی مختلفی. نفتاب حاوی ندیگویهمراه و یا نفتاب م

سطحی و  یهاخاک آب تواندیاست تخلیه نفتاب در محیط زیست م

. در کشورهای مختلف استاندارد [2, 1]زیرزمینی را آلوده نماید  یهاآب

. براساس استاندارد استرالیا [3]تخلیه نفتاب در دریا متفاوت است 

روغن و گریس در نفتاب تصفیه شده  یامیانگین مجاز روزانه و لحظه

بر لیتر تعیین شده  گرمیلیم 43و  33برای تخلیه در دریا به ترتیب 

. سازمان حفاظت محیط زیست آمریکا حداکثر غلظت مجاز [3]است 

در  گرمیلیم 52روغن و گریس در نفتاب برای تخلیه در دریا را روزانه 

در لیتر تعیین نموده است  گرمیلیم 22لیتر و میانگین ماهانه آن را 

. با توجه به اهیمت زیست محیطی تخلیه نفتاب، بسیاری از کشورها [5]

د. انوص تخلیه نفتاب لحاظ نمودهرا در خص یتررانهیمقررات سخت گ

به عنوان مثال در جمهوری خلق چین میانگین مجاز ماهیانه روغن و 

 133و  13در نفتاب تخلیه شده در دریا به ترتیب  COD گریس و

. در کنوانسیون حفاظت از محیط [4]در لیتر تعیین شده است  گرمیلیم

میلادی برگزار شد، میانگین  2334آبی اقیانوس اطلس که در سال 

 گرمیلیم 53سالانه ترکیبات نفتی در نفتاب برای تخلیه در دریا مجاز 

از طرف دیگر، با توجه به بحران آب و  .[6, 1]در لیتر تعیین شد 

نفتی به  یهامحدودیت منابع آب شیرین، در کشورهای دارای حوزه

زیادی در جهت یافتن روشی  یهادلیل حجم زیاد نفتاب تولیدی تلاش

نفتاب و تصفیه آن  یهاندهیحذف آلا مؤثر و هزینه اثر بخش برای

. تا امکان باز چرخش و یا استفاده مجدد از [4]صورت گرفته است 

نفتاب را در مصارف گوناگون مانند تزریق زیرزمینی به منظور افزایش 

کارایی استحصال نفت، استفاده به منظور آبیاری گیاهان، حیوانات اهلی 

 و وحشی و مصارف صنعتی مختلف )مانند کنترل گردو غبار، شستشوی

نشانی  آتش یهاستگاهیو ا هاروگاهین نیماشین آلات و وسایل نقلیه، تأم

 مقاله پژوهشی

 27/31/1326 تاریخ دریافت:

 16/33/1326 :پذیرش تاریخ

 واژگان کلیدی:

 نفتاب

 شیمیایی اکسیداسیون

 نفتی هایهیدروکربن

 مرکزی مرکب طراحی

 

 چکیده
  دلیلب که باشدمی محیطی زیست مهم معضلات از ایران همانند خیزی نفت کشورهای در نفتاب زیاد مقادیر تولید :مقدمه

  از. ستا مشهود کاملاً آن مدیریت و تصفیه لزوم( آروماتیک و آلیفاتیک هایهیدروکربن) آلودگی از بالایی مقادیر داشتن

  یشپ عنوان به شیمیایی هایروش از استفاده با امروزه باشدمی تجزیه دیر ترکیبات زیادی مقادیر حاوی نفتاب که آنجا

  ملاحظه ائلق کاهش دلیل به میانی تجزیه قائل ترکیبات به مقاوم ترکیبات اولیه تبدیل برای ارزانتر هایسیستم تصفیه

  نفتاب از نفتی هایهیدروکربن حذف راندمان پژوهش این در. باشدمی زیادی طرفداران دارای برداری بهره هایهزینه در

 .است شده بررسی زنی ازن شیمیایی فرایند توسط

  شامل مؤثر عوامل تأثیر. گردید انجام ایمپینجر راکتور یک در آزمایشگاهی مقیاس در حاضر تجربی مطالعه: کار روش

  راندمان برTPH (4/1-4/3 g/l ) غلظت و( mg/min13-1) ازن دوز ،pH (12-6) ،(دقیقه 53 تا 13) زنی ازن زمان

  نتایج و شد گرفته نظر در مرکزی مرکب طراحی روش از استفاده با نمونه 33 تعداد. گرفت قرار بررسی مورد TPH حذف

  مورد رگرسیون و واریانس آنالیز آماری هایآزمون و Design Expert7 افزار نرم از استفاده با و پاسخ سطح روش توسط

 .گرفت قرار ارزیابی

  و واریانس آنالیز آزمون و و بوده درصد TPH 3/73 حذف راندمان بهینه شرایط در که بود آن از حاکی نتایج ها:یافته
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 همکارانو  فرزادکیا      نفتی هیدروکربنهای کل حذف در زنی ازن فرایند کارایی  

. به منظور امکان استفاده مجدد و بازچرخش نفتاب [5, 1]فراهم سازد 

زیست محیطی بسیاری از محققین  و همچنین برآورده ساختن مقررات

. میزان شوری و [7]اند بر روی تصفیه نفتاب شور مطالعه نموده

نفتی موجود در نفتاب تولیدی در سکوهای ساحلی و  یهادروکربنیه

مختلف فیزیکی، شیمیایی و  یهااز طریق روش تواندیدریایی م

بیولوژیکی کاهش یابد. در تاسیسات استخراج نفت دریایی، به دلیل 

تصفیه فیزیکی و شیمیایی فشرده  یهامحدودیت فضا، استفاده از روش

 یگذارهیو کم حجم در اولویت قرار دارد، اما به دلیل هزینه سرما

فیزیکی و هزینه خرید مواد شیمیایی و هزینه تصفیه لجن  یهاروش

ها محدود شده شیمیایی استفاده از این روش یهاتولید شده در روش

ات تاب در تاسیساست. از طرف دیگر، فرآیندهای تصفیه بیولوژیک نف

ساحلی استخراج نفت روشی مقرون به صرفه، کارآمد و دوستدار محیط 

ولی معمولاً به زمان ماند و فضای بیشتری نسبت به  باشدیزیست م

 یهانهی. با وجود اعمال گز[1]فیزیکوشیمایی نیاز دارند  یندهایفرآ

دأ و بازیافت( باز هم مقدار قابل مدیریتی )مدیریت تولید، کاهش در مب

توجهی نفتاب باقی خواهد ماند که شرایط کیفی لازم برای تخلیه در 

متداول موجود نیز توانایی حذف مؤثر و هزینه  یهادریا را ندارد. روش

اثربخش قطرات بسیار ریز نفت و ترکیبات خطرناک معدنی و آلی 

. لذا لازم است فرآیندی مؤثر، اقتصادی [8]محلول در نفتاب را ندارند 

ظر ن ها درو دارای قابلیت اطمینان بالا برای تصفیه این گونه پساب

ست که مدیریت نفتاب ا یهانهیگرفته شود. تصفیه یکی از موثرترین گز

نفتاب را به یک محصول بی خطر و حتی ارزشمند تبدیل کند.  تواندیم

گندزدایی، حذف روغن و چربی، مواد آلی محلول، جامدات معلق و 

(، گازهای محلول )دی اکسید کربن، سولفید ییزدامحلول )نمک

سبک(، مواد رادیواکتیو و سختی از اهداف  یهاوکربندریهیدروژن و ه

 یهافیزیکی روش یها. روش[13, 2]اصلی در تصفیه نفتاب هستند 

 دهندیثر مواقع حذف کامل را انجام نماما در اک باشندیم یانهیکم هز

. [11]باشند یم ندهایبارز این فرا یهاو تغییر فاز آلودگی از شاخصه

نیز در  تعکه به سر باشدیتصفیه بیولوژیکی م هانهییکی از بهترین گز

ها تنوع حذف . عمده مزیت اینگونه روش[13]حال گسترش هستند 

پایین  یبردارو بهره یگذارهیسرما یهانهیمختلف و هز یاندهیآلا

آلی و هیدرولیکی بالایی دارند اما یکی  یهایو اینکه بارگذار باشدیم

ها پایین بودن نسبت کمتر از فاده از این روشاز مباحث عمده در است

جهت حذف ترکیبات دیرتجزیه  حد مورد نیاز برای تجزیه بیولوژیک

. جهت افزایش تجزیه پذیری اینگونه ترکیبات امروزه استفاده باشدیم

یکی بیولوژ یندهایاز فرایندهای شیمیایی به عنوان پیش تصفیه فرا

و همکاران در سال  Pazos .[13-8]دارای طرفداران زیادی شده است 

فرایند الکتروفنتون را در حذف هیدروکربنهای نفتی از  ریتأث 2313

 33رسوبات دریایی آلوده شده مطالعه نمودند این فرایند توانست بعد از 

و  Gargouri. [11]درصد حذف نماید.  23را با راندمان  TPHروز 

اکسیداسیون آندی را در حذف  ریتأث 2315همکاران در سال 

ز اند در این مطالعه اهیدروکربنهای نفتی از نفتاب واقعی بررسی نموده

به عنوان آند استفاده شد. نتایج نشان داد  BDDدی اکسید سرب و 

از نظر حذف هیدروکربنهای نفتی و مصرف انرژی  BDDکه عملکرد 

 84ساعت توانست  11کترود دی اکسید سرب در مدت بهتر بود. ال

 7در مدت  BDDرا حذف نماید در حالیکه الکترود  CODدرصد از 

که  یا. همچنین در مطالعه[12] دیدرصد رس 26ساعت به راندمان 

قربانیان و همکاران با عنوان حذف هیردروکربنهای نفتی از نفتاب توسط 

انجام  1323فرایند ترکیبی الکتروفنتون و بیوراکتور هیبریدی در سال 

نتون با روش اند به این نتیجه رسید اند که فرایند الکتروفداده

درصد نفتاب  23اکسیداسیون غیر مستقیم توانست با راندمان بیش از 

خام و نفتاب تصفیه شده با بیوراکتور هیبریدی را تصفیه نماید و در 

تصفیه  برای پیش توانینهایت به این نتیجه رسید اند که از این فرایند م

اب و نفتو یا تصفیه نهایی هیدروکربنهای نفتی موجود در نفت خام 

 .[13]استفاده نمود 

قوی است و بعد از رادیکال فلوئور،  یهاازن یکی از اکسید کننده

هیدروکسیل و اکسیژن اتمی بالاتر قدرت اکسیدکنندگی  یهاکالیراد

و الکترونگاتیویته را دارد. ازن به اسانی قادر به اکسیداسیون ترکیبات 

. و به [15] کندیمتفاوت اکسید م یهابوده و سایر ترکیبات را با شدت

لیت . حلاشودیطور معمول برای گندزدایی و تصفیه فاضلاب استفاده م

است  mg/l 473، حلالیت آن 23ازن در آب کم است به طوری که در 

. روش واکنش مستقیم که اکسیداسیون مستقیم به وسیله ازن [14]

اسیون ترکیبات به واکنش غیر مستقیم که اکسید مولکولی باشد و

آزاد هیدروکسیل تولید شده در طول تجزیه ازن یا  یهاکالیوسیله راد

مستقیم ازن با ترکیبات موجود در محیط )یعنی  یهااز دیگر واکنش

. اکسیداسیون [16]باشد یترکیباتی که قرار است اکسید شوند( هست م

 هاونیداسیمقایسه با اکس مستقیم با ازن مائی نسبتاً کند است )در

آزاد هیدروکسیل( اما غلظت ازن آبی نسبتاً بالاست. به  یهاکالیراد

عبارت دیگر واکنش رادیکال هیدروکسیل سریع است، اما غلظت 

هیدورکسیل تحت شرایط طبیعی ازن زنی نسبتاً کم است  یهاکالیراد

. در این تحقیق جهت بررسی و مدلسازی عولمل مؤثر بر عملکرد [15]

( که روش آماری و ریاضی مفید RSMراکتور از روش سطح پاسخ )

و  رهاییجهت بررسی تغییرات یک متغییر در سطوح مختلف سایر متغ

همچنین بهینه سازی پاسخ است استفاده شده است. روش طراحی 

تحقیق متداولترین روش طراحی  مرکب مرکزی مورد استفاده در این

. از روش سطح پاسخ جهت ارزیابی اثر متغییرهای باشدیآزمایش م

( و همچنین پیشگویی TPHمستقل بر عملکرد پاسخ )راندمان حذف 

بهترین مقدار پاسخ استفاده شد. با توجه به موارد فوق الذکر این تحقیق 

د فرایند ازن فراینبا هدف بررسی قابلیت تصفیه پذیری نفتاب به وسیله 

زنی طراحی شد تا بتواند راهکار مناسبی را برای حل مشکل تصفیه 

ت نف یهانفتاب که یکی از مهمترین معضلات زیست محیطی در حوزه

 ؛ ارائه دهد.باشدیخیز کشور م

 روش کار

تهیه نمونه

این مطالعه از نوع تجربی و در مقیاس آزمایشگاهی بود که ایتدا جهت 

آزمایش نیاز به نمونه نفتاب شبیه سازی شده بود که جهت این انجام 

 یهاامر ابتدا نمونه واقعی از نفتاب و نفت خام موجود در یکی از حوزه

نفتی ایران )شهید تندگویان( تحت شرایط استاندارد تهیه و به 

شده نمونه نفتاب تهیه  اتیخصوص 1جدول آزمایشگاه منتقل شد. در 

از پالایشگاه نفت شهید تندگویان شهرری که جهت شبیه سازی نمونه 

آزمایشگاهی از نظر پارامترهای شیمیایی و فیزیکی مورد آزمایش قرار 

گرفت بیان گردیده است. به منظور شبیه سازی نفتاب، نفت خام، کلرید 
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سدیم، آب مقطر و سایر ترکیبات مورد نیاز برای شبیه سازی نفت خام 

حفظه اختلاط، یک محفظه دربسته و هوابند از جنس پلکسی در م

 2233گلاس، ریخته شد و یک پمپ لوارا سانتریفیوژی با سرعت دورانی 

لیتر در دقیقه از کف محفظه اختلاط  37دور در دقیقه نفتاب را با دبی 

عمل مکش را انجام داده و با فشار در بالای محفظه تخلیه نمود. علاوه 

ون ایجاد شده در محفظه اختلاط، حرکت دورانی سریع بر رسیرکولاسی

پمپ نیز به هموژناسیون نفتاب کمک  یهانفتاب در محفظه باریک پره

. این شرایط تا سه مرتبه برای تعیین دقت پژوهش انجام نمودیم

 پذیرفت.

 مشخصات سیستم آزمایشی مورد استفاده

یمپینجر مجهز به ا کی( 1 تصویرراکتور مورد استفاده در این مطالعه )

لیتر بود که نفتاب مورد تصفیه  یلیم 243فیلتر سینتر گلاس به حجم 

به صورت جریان منقطع وارد راکتور شده و پس از انجام ازن زنی و 

نفتی تعیین شد. به همراه  یهادروکربنیپایان زمان واکنش، غلظت ه

 لیتر حاوی یدید پتاسیم جهت یلیم 433راکتور اصلی دو ایمپنجر 

 یبردارحذف ازن خروجی قبل از تخلیه به محیط استفاده گردید. بهره

 133از راکتور در دمای اتاق انجام گرفت و در هر مرحله از کار با مقدار 

شد. قبل از انجام آزمایشات از هیدروکسید  یبردارسی سی نفتاب بهره

( جهت تعدیل و تنظیم 4SO2H( و اسید سولفوریک )NaOHسدیم )

pH ختلف نفتاب استفاده شد.های م 

 هاروش طراحی نمونه و آنالیز داده

 RSM: Response Surfaceاز روش سطح پاسخ )
Methodology جهت ارزیابی اثر متغییرهای مستقل بر عملکرد )

( و همچنین پیشگویی بهترین مقدار پاسخ TPHپاسخ )راندمان حذف 

مطالعه طراحی استفاده شد. روش سطح پاسخ مورد استفاده در این 

تجربی مورد  یهاکه یکی از مهمترین طرح باشدیمرکب مرکزی م

. در این روش همه عوامل در باشدیاستفاده در بهینه سازی فرایند م

 (.2جدول ( مورد مطالعه قرار گرفتند )α+ ، 1 ،3 ،-1،-αپنج سطح )+

، pH(، mg/minزن )غلظت امستقل در این مطالعه شامل  یرهاییمتغ

متغییر وابسته در این ( بود. g/l) TPH( و غلظت minزمان ازن زنی )

. بر مبنای اثرات باشدی( مTPHمطالعه راندمان حذف ترکیبات نفتی )

تکرار در نقطه مرکزی،  6فاکتور و تعداد  5سطح با  5متقابل فاکتورها در 

پاسخ سطح  اولین گام در استفاده از روش بدست آمد. شیآزما 33

مستقل  یرهاییافتن یک رابطه تقریبی مناسب بین پاسخ و مجموعه متغ

روش طراحی مرکب مرکزی جهت تعیین تناسب  یهااز داده باشدیم

 معادلات رگرسیون چند جمله به صورت زیر استفاده شد.

𝑌 = 𝛽0 + Σ𝑖=1
𝑘 𝛽1𝑋1 + Σ𝑖=1

𝐾 𝛽𝑖𝑖𝑋𝑖
2

+ Σ𝑖=1
𝐾 Σ 𝑗=1

𝐾 𝛽𝑗𝑗𝑋𝑖𝑋𝑗 + 𝜖 
 iiβضریب رگرسیون خطی،  iβعدد ثابت، 3β، پاسخمقدار  yکه در آن 

 ϵضریب رگرسیون برهم کنشی و  ijβضریب رگرسیون درجه دوم، 

 .دهدیمیزان خطا را نشان م

 

 فیزیکی شیمیایی نفتاب واقعی یهایژگیو :6جدول 

TPH mg/l543 

TDS mg/l16333 

EC us/cm35333 

COD mg/l543 

 

 شمای کلی راکتور ازن زنی :6 تصویر

 

 مستقل مورد استفاده در طراحی آزمایش یرهاییواقعی و کد گذاری شده متغ ریمقاد :2جدول 

  در سطوح کد گذاری شده رهاییبازه تغییرات مقادیر واقعی متغ کد مربوط به متغیر متغیر

  α- 6- 0 0 6+ α+ 

PH A 3 43/7 2 43/13 12 

 B 4 43/17 24 43/32 63 (minزمان )

 TPH(g/l) C 4/3 74/3 1 24/1 43/1غلظت 

 D 1 24/3 4/4 74/7 13 (mg/minدوز ازن )
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 آنالیز

میلی لیتر از  43مورد نظر ابتدا  PHبعد از تعدیل  TPH یریگجهت اندازه

کلرور سدیم  گرمیلیم 4نمونه مورد نظر در یک قیف دکانتور ریخته و به آن 

هگزان درون قیف -nمیلی لیتر حلال  13افزوده شد. پس از هم زدن، 

 -nدقیقه محتویات قیف مخلوط شد تا حلال  2دکانتور ریخته و به مدت 
د حل نماید. سپس قیف بدون حرکت هگزان تمام ترکیبات نفتی را در خو

 قهیدق 13بر روی پایه قرار گرفت تا حلال در ته قیف ته نشین شود. پس از 

نفتی بود از قیف خارج  یهادروکربنیهگزان و ه-nمایع رویین که حاوی 

نفتی توسط دستگاه گاز کروماتوگرافی مجهز به  یهادروکربنیغلظت ه شد.

ده گاز ازون تولید شجهت سنجش شد. دتکتور یونیزاسیون شعله تعیین 

)یدید پتاسیم( کتاب استاندارد متد  2343Eتوسط ازون ژنراتور نیز از روش 

 .[17] استفاده گردید

 هاافتهی

اتخاذ  هاشیرویکردی که در این مطالعه برای طراحی و انجام آزما

 :CCD) طراحی مرکب مرکزیگردید، روش سطح پاسخ از نوع 
Central Composite Design ) بود. بر اساس این روش ماتریکس

روش سطح پاسخ جهت مشخص نمودن  یهاشیطراحی مربوط به آزما

بیان گردیده  3جدول در  TPHاثر چهار متغییر مستقل روی حذف 

از نمونه نفتاب شبیه  ml 133است. در هر مرحله از آزمایش مقدار 

. بر اساس طراحی مدل شدیازن زنی م سازی شده در راکتور مورد نظر

 یهامورد نظر و غلظت PH، بعد از تعدیل 3جدول تجربی ارائه شده در 

و در  گرفتیمشخص، برای مدت زمان تعریف شده ازن زنی انجام م

 GC-FIDدر هر مرحله توسط دستگاه  TPHپایان راندمان حذف 

مشخص گردید.

 طراحی آزمایش و نتایج آن :3جدول 
 R 4فاکتور  3فاکتور  2فاکتور  6فاکتور  مرحله آزمایش

 A:PH B:Time(min) C:TPH(g/l) (mg/min)3D:O % 

6 2 24 1 43/4 56 
2 12 24 1 43/4 1/62 
3 43/7 43/17 24/1 24/3 27 
4 2 24 1 43/4 32 
5 43/7 43/17 74/3 74/7 23/52 
1 2 24 1 43/4 3/43 
7 43/13 43/17 74/3 74/7 2/57 
8 2 53 1 43/4 41 
9 43/13 43/17 74/3 24/3 51 

60 43/13 43/32 24/1 74/7 4/62 
66 43/7 43/32 24/1 24/3 4/34 
62 43/13 43/17 24/1 74/7 64 
63 2 24 43/1 43/4 54 
64 43/7 43/17 24/1 74/7 56 
65 2 24 1 43/4 7/51 
61 43/13 43/17 24/1 24/3 2/32 
67 43/7 43/32 74/3 74/7 43 
68 43/13 43/32 74/3 74/7 3/73 
69 43/7 43/32 24/1 74/7 4/41 
20 43/7 43/32 74/3 24/3 32/38 
26 2 13 1 43/4 7/32 
22 43/13 43/32 74/3 24/3 2/57 
23 2 24 1 13 72/71 
24 2 24 1 43/4 73/53 
25 6 24 1 43/4 33 
21 2 24 1 1 4/26 
27 2 24 1 43/4 58 
28 2 24 43/3 43/4 48/43 
29 43/7 43/17 74/3 24/3 23/22 
30 43/13 43/32 24/1 24/3 56 
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با بکارگیری روش آماری سطح پاسخ، معادله زیر که نشان دهنده ارتباط 

متغییرهای آزمایش و درصد راندمان به صورت کد گذاری شده تجربی 

 است، به دست آمد:

Efficiency (%) =   + 22/55  + 15/7  A + 38/5  B – 43/3  
C + 35/13  D + 132 AB + 134 AC + 71/3  AD – 23/1  B 

C + 3/43BD + 1/35CD + 1/72 A2 – 3/48B2 + 3/23C2 

+ 1/23 D2 

 Cبر حسب دقیقه، برابر با زمان PH ،Bبرابر با  Aبا این توصیف که 
فاکتور مربوط به دوز  C( و g/lبرحسب ) TPHبرابر با فاکتور غلظت 

از آزمون رگرسیون خطی جهت  .باشدی( مmg/minازون برحسب )

ماری و آنالیز س از مدلسازی آپ .ها استفاده گردیداعتبارسنجی مدل

ارامترهای پو اهمیت هر یک از  ریرگرسیون، جهت تعیین میزان تأث

استفاده گردید. در  (ANOVAورودی فرایند از روش آنالیز واریانس )

مدل ارائه شده و میزان دقت آن در  دییبرای تأ (ANOVAاین آنالیز )

استفاده  2Rو  Value-F ،Value-Pرامتر پاها از سه برازش داده

جهت درک بهتر اثرات منفرد و بر همکنش متغییرها از  گردید.

-2 تصویر( استفاده شد )2D( و دو بعدی )3Dسه بعدی ) یهاپلات

با  TPHبعدی جهت تعین مقدار حذف  2یک پلات  2 تصویردر (. 4

یک  3 تصویردر  نشان داده شده است. PHگذشت زمان و تغییرات 

با گذشت زمان و تغییرات  TPHدار حذف بعدی جهت تعین مق 3پلات 

PH .حذف  5 تصویردر  نشان داده شده استTPH  با گذشت زمان و

با  TPHحذف  4 تصویردر  تغییرات دوز ازن نشان داده شده است.

نشان داده شده است. TPHگذشت زمان و تغییرات غلظت 

 
 

 

( نمای سه بعدی از تغییرات c، )PH( نمای سه بعدی از تغییرات زمان وb، )PH( نمای دو بعدی از تغییرات زمان وa) رهایبر همکنش متغ :2 تصویر

 نفتی با فرایند ازن زنی یهادروکربنیدر حذف ه TPHغلظت  ( نمای سه بعدی از تغییرات زمان وdزمان و دوز ازن، )
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بر  گرمیلیم 43/4، دوز ازن برابر 2برابر با  PHنفتی از نفتاب با فرایند ازن زنی ) یهادروکربنیفاکتورهای مستقل بر کارایی حذف ه ریتأث :3 تصویر

 (قهیدق 24گرم بر لیتر و زمان واکنش  1برابر با  TPHدقیقه، غلظت 

 

 ویرتصمورد مطالعه در  یهااصلی بر پاسخ یرهایاثرات متغ رینحوه تأث

ها را در شرایطی نشان آورده شده است. این نمودار تغییرات پاسخ 3

که بجز فاکتور مورد نظر سایر فاکتورها در سطح صفر خود ثابت  دهدیم

 .باشندیم

 بحث

ه آن که ب کندیفرایند تولید نفت و گاز حجم زیادی فاضلاب تولید م

امل آب که در واقع ش ندیگوینفتی و یا نفتاب م یهافاضلاب حوزه

ب . نفتا[2, 1]باشد یم یبردارهمراه نفت و آب اضافه شده در حین بهره

محلول و نامحلول )مانند بنزن، تولوئن، اتیل  یهادروکربنیحاوی ه

 یهادروکربنیبنزن، زایلن، نفتالن، فنانترن، دی بنزو تیوفن، ه

ها(، فلزات سنگین، مواد رادیو ( و فنولPAHs) یاآروماتیک چند حلقه

، مواد (ppm 333333-1333ها اکتیو، املاح مختلف )غلظت نمک

د ها، مواد ضشده برای استحصال نفت )سورفکتانتشیمیایی افزوده 

 دباشنیکف، ضد رسوب و ضد خوردگی و بیوسایدها(، ذرات معلق و ... م

با آلوده نمودن هوا، خاک و منابع آبی مشکلات بهداشتی و  تواندیکه م

در این  [12, 18, 16, 2] دیرا ایجاد نما یادهیزیست محیطی عد

ها از فرایند ازن زنی استفاده پژوهش جهت اعمال گزینه مدیریت نفتاب

گردید که نتایج پژوهش مبحث ذیل را نشان داد. بدون شک مهمترین 

است. لذا در این مطالعه قبل  PH گذار در فرایند ازن زنی ریپارامتر تأث

بر کارایی  12تا  6در محدوده  PH ریز هر پارامتر دیگری به بررسی تأثا

ازن زنی در مقادیر سایر پارامترها پرداخته شده، با توجه به اهمیت 

و یونیزه شدن ترکیبات آلی در این مطالعه  یزندر فرایند ازن PH بالای

نفتی  یهادروکربنیاولیه نقتاب ورودی در تجزیه و حذف ه PH اثر

 بیشترین راندمان حذف را در یزند بررسی قرار گرفت. فرایند ازنمور

PH  2 تصویردارد همانطور که در  43/13اولیه (a،b ملاحظه )

گرم بر لیتر و دوز ازن برابر با  85/3برابر با  TPHدر شرایط  دیینمایم

گرم بر لیتر و دوز  8/3برابر با  TPHو  (aبر دقیقه ) گرمیلیم 23/7

 PHبا افزایش  TPH( راندمان حذف bبر دقیقه ) گرمیلیم 47/7ازون 
با گذشت زمان افزایش میابد. بطوریکه قبلاً نیز اشاره شده است ازن به 

دو طریق مستقیم و غیر مستقیم )عمدتاً رادیکال هیدروکسیل( با مواد 

. در واکنش مستقیم، ازن به طور انتخابی [16]گردد یآلی وارد واکنش م

 در حالیکه در روش گرددیبا ترکیبات حلقوی آلی نفتی وارد واکنش م

به اکسید  یارهیزنج یهاواکنش غیر مستقیم، ازن از طریق واکنش

ه ک گرددیثانویه )عمدتاً رادیکال هیدروکسیل( تبدیل م یهاکننده

 باشدیخیلی بالاتری از مولکول ازن مدارای پتانسیل اکسیدکنندگی 

در فرایند ازن زنی، مشارکت واکنش غیر مستقیم   PH. با افزایش[16]

ید . بنابراین اکسابدییازن در تخریب و تجزیه ترکیبات آلی افزایش م

را  TPH مانند رادیکال هیدروکسیل راندمان حذف تریکنندهای قو

نین قدرت واکنش پذیری و سرعت واکنش حالت بالاتر برده است. همچ

یونی ترکیبات آلی با ازن و به ویژه رادیکال هیدروکسیل معمولاً خیلی 

ال . بنابراین با توجه به تولید رادیکباشدیبالاتر از حالت غیر یونی آنها م

 راندمان حذف 43/13برابر با  PH هیدروکسیل و تبدیل حالت یونی در
TPH از سایر از نفتاب بالاتر TPH و به عنوان باشدیها م PH  بهینه

بر اساس دلایل مطرح شده در  .گرددیبرای فرایند ازن زنی انتخاب م

 7برابر با  PH نیز راندمان تجزیه از PH 8 ، در13برابر با  PH بحث

بالاتر است. به دلیل پایین بودن تولید رادیکال هیدروکسیل و غیر یونی 

راندمان  7برابر با  PH نفتی در یهاوکربندریبودن بخش مهمی از ه

 2311خیلی کمتر است. موسوی و همکاران در سال  PH تجزیه در

ز نفتی ا یهادروکربنیفرایند انعقاد الکتریکی را در حذف ه ییکارا



 

351 

 6391 ، پاییز3، شماره 9دوره                 مجله علوم پزشکی خراسان شمالی 

 

زیر زمینی آلوده مورد مطالعه قرار دادند نیز به این نتیجه  یهاآب

. [23] ابدیافزایش م زین TPHحذف  ییکارا PHرسیدند که با افزایش 

EL-Naas که در زمینه تصفیه فاضلاب  یاو همکاران نیز در مطالعه

اند ودهاند اعلام نمپالایشگاه نفت توسط الکترو کواگولاسیون انجام داده

های خنثی  PHهای قلیایی نسبت به  PHدر  TPHکه کارایی حذف 

دریافتند که  نیز و همکارانش Zhao. آقای [21]و اسیدی بیشتر است 

ف در فرایند ازن زنی کاتالیزوری راندمان حذ 11به  3از  pHبا افزایش 

. در ادامه اثر زمان واکنش بر تجزیه [22] افتیینیترو بنزن افزایش م

نفتی در فرایند ازن زنی مورد بررسی قرار گرفت در این  یهادروکربنیه

دقیقه بر تجزیه  53تا  13تحقیق زمان واکنش در محدوده 

فرایند در  TPH نفتی مورد مطالعه قرار گرفت. تجزیه یهادروکربنیه

ازن زنی، با افزایش زمان واکنش دارای روند افزایشی یکنواخت بوده 

 8برابر با  PH اندکی بیشتر از PH 13 البته این روند افزایشی در

نفتی در فرایند ازن زنی در  یهادروکربنی. راندمان حذف هباشدیم

PH  گرم بر لیتر با دوز  74/3 نفتی یهادروکربنیو غلظت ه 13برابر با

 43/32و  43/17بر دقیقه با مدت زمان به ترتیب  گرمیلیم 74/7ازن 

که توسط  یادرصد برآورد شده است. در مطالعه 68و  43دقیقه برابر با 

آقا پور و همکاران در حذف کاتکول با ازن زنی کاتالیستی در ترکیب با 

فرایند بیولوژیکی انجام گرفت نتایج نشان داد که راندمان حذف 

 .[23]ت نفتی رابطه مستقیمی با زمان واکنش ازن دارد ترکیبا
همچنین برای درک بهتر اثر دوز ازون مورد بررسی قرار گرفت همانطور 

با افزایش دوز ازن در فرایند ( نشان داده شده است c)2تصویر که در 

 4/56راندمان حذف از بر دقیقه  گرمیلیم 74/7تا  24/3از دوز ازن زنی 

با مدت  74/3برابر با  TPH، غلظت 13برابر با  PHدر شرایط  4/66تا 

که توسط مظلومی و  یادر مطالعه .ابدییافزایش م قهیدق 33زمان 

با استفاده از فرایند ازن  یهادروکربنیهمکاران با عنوان بررسی حذف ه

زنی کاتالیزروری از منابع آب زیر زمینی صورت پذیرفت نیز به این 

که با افزایش دوز ازن تزریقی راندمان اکسیداسیون  انددهینتیجه رس

. همچنین در مطالعه دیگری که دهولی و [25]رود یترکیبات بالاتر م

همکاران بر روی راندمان ازن زنی کاتالیزروری بر روی فاضلاب مورد 

. همچنین آقا پور و [24]اند دهیبررسی قرار دادند به نتایج مشابه رس

 1/3به  1/2همکاران نشان دادند که حذف کتکول با افزایش دوز ازن از 

درصد افزایش  73درصد به  28بر دقیقه راندمان حذف را از  گرمیلیم

 نفتی یهادروکربنی. در این مطالعه همچنین، اثر غلظت ه[23]دهد یم

بر تجزیه آن در فرایند ازن زنی در نفتاب نیز مورد بررسی قرار گرفت 

که افزایش غلظت  دهدیمقایسه نتایج حاصل از این بررسی نشان م

پایین نیاز به  یهادر غلظت ((d)2 تصویر) .دهدیراندمان را کاهش م

زمان واکنش خیلی پایین خواهد بود که در نتیجه آن حجم راکتور و 

. مطالعات مختلف نتایج ابدییمربوط به آن نیز کاهش م یهانهیهز

را در خصوص کاهش راندمان فرایند ازن زنی با افزایش  یهامشابه

با توجه به نتایج آزمایشات . [27, 26]اند بیان نموده هاندهیغلظت آلا

میلی گرم بر  74/7با با دوز ازن  43/13برابر  PHحداکثر راندمان در 

 43/32گرم بر لیتر در مدت زمان دقیقه  TPH 74/3دقیقه در غلظت 

قل راندمان به درصد برآورد شده است. همچنین حدا 3/73به میزان 

میلی گرم بر دقیقه در  1با با دوز ازن  2برابر  PHدر در  4/26میزان 

برآورد شده است.  قهیدق 24گرم بر لیتر در مدت زمان  TPH 1غلظت 

تا  -1را در بین سطح  A ،B ،C،D یتغییرات فاکتورها ریتأث 3 تصویر

ان از نفتاب نش TPH+ بر کارایی فرایند ازون زنی در حذف 1سطح 

ا در ها ر. همانطور که قبلاً بیان گردید این نمودار تغییرات پاسخدهدیم

که بجز فاکتور مورد نظر سایر فاکتورها در سطح  دهدیشرایطی نشان م

 Aبا افزایش فاکتور  دهدی. نمودار نشان مباشندیصفر خود ثابت م
(PH از سطح )( کارایی فرایند در 43/13+ )1( به سطح 43/7) -1

 B. با افزایش فاکتور ابدییدرصد افزایش م 4/41به  38از  TPH حذف
(Time min از سطح )( کارایی 43/32+ )1( به سطح 43/17) -1

. همچنین با ابدییدرصد افزایش م 56به  32از  TPHفرایند در حذف 

( 24/1+ )1( به سطح 74/3) -1( از سطح TPH g/l) Cافزایش فاکتور 

. با ابدییدرصد افزایش م 54به  53از  TPHکارایی فرایند در حذف 

+ 1( به سطح 24/3) -1از سطح  D (mg/min3O)افزایش فاکتور 

درصد افزایش  4/43به  4/35از  TPH( کارایی فرایند در حذف 74/7)

 .ابدییم

آماری و ریاضی  یهااز روش یا( مجموعهRSMروش سطح پاسخ )

مدل سازی و آنالیز مسائلی است که در آن پاسخ مورد نظر  مفید برای

مختلف قرار گرفته است و هدف بررسی تغییرات  یرهاییمتغ ریتحت تأث

و همچنین بهینه سازی  رهایییک متغییر در سطوح مختلف سایر متغ

. روش طراحی مرکب مرکزی مورد استفاده در این تحقیق باشدیپاسخ م

در چند سال اخیر، استفاده  .باشدیمایش ممتداولترین روش طراحی آز

در فرایندهای متعدد شیمیایی، بیو شیمیایی و محیط  RSMاز روش 

. با توجه به [22, 28]زیست جهت آنالیز رو به گسترش بوده است 

، مقدار ضریب رگرسیون کلی 5جدول ارامترهای آماری ذکر شده در پ

مدل برای راندمان حذف  2Rر نظر گرفتن کلیه پارامترهای مستقل با د

، ضریب رگرسیون اصلاح شده که فقط دیگرد 2324/3معادل 

برای مدل راندمان  2R-Adj ردیگیگذار را در نظر م ریپارامترهای تأث

و ضریب رگرسیون پیش بینی شده توسط مدل  8625/3حذف معادل 
2Pred R  برآورد گردید. لذا  7336/3برای پاسخ راندمان حذف معادل

در این مطالعه تطابق رضایت بخشی بین ضریب رگرسیون آزمایش و 

بر اساس  ضریب رگرسیون پیش بینی شده توسط مدل وجود دارد.

نفتی  یهادروکربنیمدل حذف ه F-Valueآماری مقدار  یهاداده

نی دار بودن مدل دارد. بدست آمد که دلالت بر مع 72/15معادل 

بیانگر این است که مدل  34/3( کمتر از P-Value) prob > Fمقادیر

. نتایج باشدیدرصد معنی دار م 24از نظر آماری با حدود اطمینان 

به  رهایهر کدام از متغ P-Valueکه مقدار  دهدیهمچنین نشان م

عدم پارامتر  P-Valueاست. مقدار بالای  3331/3تنهایی کمتر از 

-Fو همچنین کوچک بودن  37/1معادل  (Lack Of Fit) برازش
Value  بر معنادار نبودن عدم  5222/3پارامتر عدم برازش معادل

برازش مدل در ارتباط با خطای خالص و به عبارت دیگر بر تطابق پیش 

درصد که فقدان برازش  22/52بینی مدل با مقادیر واقعی دلالت دارد. )

 Adequateهمچنین شاخص  باشد(. noiseشی از نا Fمقدار آماره 
Precision  نسبت پاسخ پیش بینی شده به خطای آن و یا همان

باشد  5نسبت سیگنال به نویز است و اگر این شاخص برابر یا بزرگتر از 

در تمام  APدقت مدل مورد قبول خواهد بود. در این مطالعه مقدار 

وان بالای مدل در پیش بینی بود که نشان دهنده ت 5موارد بالاتر از 

به تنهایی جهت تعیین  تواندیو همچنین این مدل م باشدینتایج م

 Adequate 322/15) ماهیت فضای طراحی مورد استفاده قرار گیرد
Precision:.)
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 همکارانو  فرزادکیا      نفتی هیدروکربنهای کل حذف در زنی ازن فرایند کارایی  

 TPHواریانس برای مدل حذف  زیآنال :4جدول 
  F Prob > Fمقدار  df Mean Square مجموع مربعات منبع

 معنی دار 3331/3 > 72/15 14/311 15 12/5346 مدل

    33/21 14 43/314 باقیمانده

 بی معنی 5222/3 37/1 43/21 13 33/214 فقدان برازش

    33/23 4 17/133 خطای خالص

Cor Total 63/5671 22     

 

 نتیجه گیری

نفتی از نفتاب با استفاده از فرایند  یهادروکربنیتحقیق حذف هدر این 

اکسیداسیون پیشرفته ازن مورد مطالعه قرار گرفت. در بخش اول این 

تحقیق شبیه سازی نفتاب واقعی و سپس شرایط بهینه فرایند شیمیایی 

 یهادروکربنیازن زنی تعیین و در نهایت کارایی این فرایند در حذف ه

نفتی از نفتاب حوزه نفتی مورد مطالعه قرار گرفت. در بخش دوم 

محلول، زمان واکنش،  هیاول pHپارامترهای مهم مانند  ریمطالعه، تأث

و دوز ازن بر کارایی فرایند شیمیایی مورد بررسی قرار  TPH غلظت

دقیقه  43/32، زمان واکنش 43/13برابر با  PH گرفت در این تحقیق

 گرم بر لیتر TPH 74/3 غلظتبر دقیقه و  گرمیلیم 74/7و دوز ازون 

به عنوان شرایط بهینه برای فرایند انتخاب گردید. نتایج مطالعه نشان 

داد که فرایند اکسیداسیون به روش ازن زنی راندمان خوبی در حذف 

به عنوان پیش تصفیه  تواندینفتی نفتاب دارد و م یهادروکربنیه

کسته شدن ترکیبات پیچیده هیدروکربن و ارزانتر جهت ش یهاستمیس

 بکار رود. ترهیتبدیل آن به ترکیبات قابل تجز

 قدردانی و تشکر

بدین وسیله از مسئولان پالایشگاه نفت تندگویان شهرری که در  

راستای انجام این پژوهش محققین را یاری نمودند، کمال تشکر بعمل 

.دیآیم
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Abstract 

Introduction: : Large amounts of oilfield water production in oil reserves of countries, 
such as Iran, is one of the most important environmental predicaments, and since this 
water contains large quantities of pollutants (aliphatic and aromatic hydrocarbons), its 
treatment is necessity. The produced waters contain great amounts of refractory 
substances. Nowadays, using chemical methods for pretreatments and primary 
conversion of resistant compounds to degradable compounds is more acceptable due to 
significant lower operational costs. The aim of this study was to survey the efficiency of 
ozone oxidant removal of oil hydrocarbons of water. 
Methods: This experimental study was done in an impinger reactor in a laboratory scale. 
The impact of effective variables including reaction time (10 to 40 minutes), pH (6 to 
12), ozone concentration (1 to 10 mg/minute) and initial total petroleum hydrocarbons 
concentration (0.5 to 1.5g/l) on TPH removal efficiency was studied. Thirty samples were 
taken with regards to the Central Composite Design (CCD) and results were analyzed by 
Response Surface Methodology (RSM) and Design Expert 7 software and statistical tests 
including an analysis of variance and regression. 
Results: Results showed that under optimized conditions, total petroleum hydrocarbons 
removal efficiency was 73.3% according to statistical tests (ANOVA and regression) and 
showed that the model had a high accordance with lab results. 
Conclusions: This study showed that ozonation process is an efficient way for removing 
total petroleum hydrocarbons from produced waters. 
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