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Multivariate optimization and modeling of gas refinery oily wastewaters treatment utilizing 21 

activated carbon as high throughput adsorbent 22 

Abstract 23 

Introduction: Recently, adsorption-based wastewater treatment had been utilized as a cost-24 

effective, high-throughput, and efficient method. It is reported that to reach an efficient treatment 25 

process, the adsorption process should be optimized by a reliable optimization process. In this 26 

regard, the response surface method (RSM) is a high throughput approach due to evaluating factors 27 

interactions and reducing the number of experimental runs, as well as, time- and cost-saving.   28 

Methods: Multivariate optimization and modeling of gas refinery wastewater treatment were 29 

performed by utilizing activated carbon (AC) as a high throughput adsorbent through an adsorption 30 

mechanism. The AC was characterized by SEM, FT-IR, and XRD analysis. The specific surface 31 

area of AC as one of the most important factors that affect the adsorption yield was calculated by 32 

BET&BJH as high as 897 m2 g-1. The factors affecting the removal yield including adsorbent 33 

amount, treatment time, temperature, and pH were optimized by multivariate optimization upon a 34 

response surface method (21 runs) for two types of wastewater of gas refineries using Design-35 

Expert software. 36 
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Findings: At optimal experimental conditions, the method revealed an %COD removal of 93.0% 37 

and 87.0% for output and input wastewater API gravity pool, in turn. Besides, the kinetic studies 38 

were performed for both output and input wastewaters, revealing that the adsorption process 39 

followed the intraparticle diffusion kinetics for the COD removal from both output and input 40 

wastewaters API gravity pool. 41 

Conclusion: Based on the results, the developed process showed excellent potential for the 42 

treatment of real gas refinery wastewater, hence, the authors strongly recommended its use for this 43 

aim on a large scale. 44 

Keywords: Gas refinery wastewaters; Activated carbon; Multivariate optimization; Response 45 

surface method; Adsorbent; Water treatment  46 
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 48 

Extended Abstract 49 

Introduction  50 

The development of wastewater treatment methods is an attractive research field due to the 51 

problem of water shortage and explosive growth of industrial pollution.  Among the different 52 

pollutions, the most dangerous wastewater resource for life safety is the wastes of petroleum 53 

industries which contains petroleum and oil components. Therefore, the design and development, 54 

of new, simple, fast, and highly efficient methods for the treatment of petroleum wastewater are 55 

damned by several researchers. There are different chemical and physical methods for wastewater 56 

treatment, however, the physical-based method is more attractive due to its safety and cost-57 

efficiency. Among the physical methods, adsorption is a well-known, cost-effective, and efficient 58 

method for wastewater treatment.  To reach an efficient treatment, the adsorption process should 59 

be optimized. Design experimental-based optimization is the most attractive method due to the 60 

evaluation of factors interactions, reducing the number of experimental runs, time-saving, and 61 

cost-efficiency. 62 

Methods  63 

The adsorbent and all other materials were obtained from Merck co. (Germany).  The oily 64 

wastewater of the Farashband gas refinery (southern outskirts of Fars province, Iran) was used as 65 

the waste samples for all tests. Two wastewaters of the output and input of the gravity pool of the 66 

API were utilized for COD removal. To prepare the adsorbent, a certain amount of adsorbent was 67 

introduced to a ten-fold diluted sample of modifiers (i.e., sulfuric acid (95%) and nitric acid 68 

(65%)), followed by stirring at ambient temperature for about 24 hours. After that, the activated 69 

carbon (AC) was collected, washed, and calcinated at 400.0 ℃ for 2 hrs under a nitrogen 70 

atmosphere. Afterward, the as-prepared adsorbent was used for COD removal from wastewater 71 

samples.   To do this certain amounts of adsorbent were incubated with 100 mL of the waste 72 

samples of output and input of the gravity pool of API in certain reaction conditions and the COD 73 
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of the treated samples was measured. To obtain an efficient method, the effective factors were 74 

optimized by multivariate optimization utilizing Design-Expert software by a response surface 75 

method upon CCD design (21 runs) for two types of wastewater of gas refineries. Moreover, to 76 

investigate the rate-controlling step of adsorption process reactions occurring during COD removal 77 

from both the input and output wastewaters of the gravity pool of the API using activated carbon 78 

as the adsorbent, the zero and first-order kinetic models were checked. 79 

Results 80 

Initially, the adsorbent was characterized by different characterization methods. The SEM 81 

imagining revealed a highly porous structure with a cavity size of over 1–5 μm for the adsorbent. 82 

XRD spectrum showed the adsorbent characteristic peak over 2theta= 20-30° which is close to the 83 

previous studies. Moreover, the BET surface analysis revealed a surface area of 897 m2 g-1 and a 84 

pore diameter of 2.0 nm. The adsorbent was used for wastewater treatment following the RSM 85 

modeling upon CCD design with the l-Optimal mode (21 runs) using Design-Expert software. The 86 

RSM modeling provided a 2FI model with an Sqrt recommended transformation for API input and 87 

a linear model with an inverse transformation for the API output wastewater. To evaluate the 88 

accuracy of the models, several validation protocols including normal plots, histogram of residuals 89 

distribution, the plot of residuals vs. experimental runs, and Box-Cox plots were used which 90 

confirmed the accuracy of the recommended models. Besides, to investigate the interactions 91 

between different effective factors, the 3D plots were constructed by the Design-Expert analyzing 92 

software. The results for API input wastewater showed that the %COD removal was increased by 93 

increasing the adsorbent dose at a fixed pH. While at a fixed adsorbent dose, %COD removal 94 

increased by increasing the content time. Regarding API output wastewater, the results exhibited 95 

that there is on significant variable interacting effect on the %COD removal which confirms the 96 
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accuracy of the recommended linear model.   The results for the multivariate optimization of COD 97 

removal from the input of the gravity pool of the API showed an optimal condition (i.e., 65.8% 98 

removal): as follows; adsorbent dose: 3.4 g/100 mL; pH: 5.6; t: 32 ℃, and contact time: 36.0 min. 99 

In contrast, regarding the output wastewater, the RSM optimization method recommended an 100 

optimal condition (i.e., 93% removal) as follows; adsorbent dose: 4 g/100 mL; pH: 6; t: 37 ℃, and 101 

contact time: 58.0 min. Moreover, the adsorption kinetics evaluation for COD removal from the 102 

input and output of the gravity pool of the API was performed. Moreover, the kinetic studies were 103 

performed for both collected wastewaters, which revealed that the adsorption process followed the 104 

intraparticle diffusion kinetics for the COD removal from both input and output wastewaters of 105 

the API gravity pool. 106 

Conclusion 107 

Multivariate optimization and modeling of gas refinery wastewater treatment were 108 

performed utilizing activated carbon as the adsorbent. The adsorbent was characterized by SEM 109 

for size and morphology, FT-IR for functionality, and XRD for crystalline characteristics. The 110 

BET&BJH analysis revealed a specific surface area as high as 897 m2 g-1 for the adsorbent. Factors 111 

affecting the COD removal including adsorbent dosage, time, temperature, and pH were optimized 112 

utilizing Design-Expert software by a response surface method upon CCD design (21 runs) for 113 

two types of wastewater of gas refineries. Moreover, kinetic studies were performed for both 114 

collected wastewater. At optimal conditions, the method showed a COD removal of 65.8% and 115 

93% for wastewaters of input and output of API, in turn. In conclusion, the developed process 116 

showed excellent potential for the treatment of real gas refinery wastewater, hence, the authors 117 

strongly recommended its use for this aim on a large scale. 118 

Ethical Considerations compliance with ethical guidelines 119 
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 128  چکیده 

 129گزارش شده  .  اندکار گرفته شده به  و پربازده  ، توانمندباصرفه اقتصادیهای  عنوان روش به   های پایه جذب برای تصفیه پسابروش اخیراًمقدمه:

 130  شود توانمند محسوب میروش راستا، روش سطح پاسخ یک  این . درفرآیند جذب باید بهینه شودبرای دستیابی به فرآیند تصفیه پربازده،   که است

 131 جویی در زمان و هزینه.  صرفه و  هاشیآزماپارامترها، کاهش تعداد  بین کنشم به دلیل بررسی بره

 132از یک جاذب با توان عملیاتی بالا    عنوانبه با استفاده از کربن فعالسازی چند متغیره تصفیه فاضلاب پالایشگاه گاز  سازی و مدلبهینه  روش:

 133یکی    عنوانبه جاذب سطح ویژه  این،برعلاوهتعیین مشخصه شد.   XRD و  SEM   ،IR-FTانجام شد. جاذب با تصویربرداریذب  طریق مکانیسم ج

 134 بازده  بر    مؤثر. عوامل  برآورد گردیدمترمربع بر گرم    897  اندازهبه     BET&BJH گذارد، توسطترین عواملی که بر بازده جذب تأثیر می از مهم

 135با گاز    اجرا( برای دو نوع پساب پالایشگاه  ۲1چندمتغیره با روش سطح پاسخ )سازی  با بهینه pH ، زمان تصفیه، دما و جاذب مقدار شامل   حذف

 136 . ندشد بهینه    Expert-Design افزاراستفاده از نرم 

 137نشان   API یپساب خروجی و ورودی حوضچهبرای    درصد  87و    93  به ترتیب بازده معادل  CODروش حذف    بهینه،  تجربیدر شرایط    ها:یافته 

 138نشان داد فرآیند جذب از مدل جنبشی  که    انجام شد API یپساب خروجی و ورودی حوضچههر دو  برای  مطالعات سینتیکی    این،برعلاوهداد.  

 139 . کندپیروی می COD ای برای حذفانتشار درون ذره

 140، نویسندگان استفاده از آن را  رونیازایافته پتانسیل بسیار خوبی برای تصفیه فاضلاب واقعی پالایشگاه گاز نشان داد،  فرآیند توسعه  گیری:نتیجه

 141 کند توصیه می  مؤکداًبرای این هدف در مقیاس بزرگ 

 142 چند متغیره؛ روش سطح پاسخ؛ جاذب؛ تصفیه آب یسازنهیبه کربن فعال؛  ;های گازفاضلاب پالایشگاه های کلیدی:واژه

  143 
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 144 مقدمه 

 145گیری های چشمتواند آسیب که می   ستیزط یمحاندهای صنعتی در  به دلیل مشکل کمبود آب و رشد انفجاری پسم  ی پسابهای تصفیهتوسعه روش 

 146های سطحی و زیرزمینی و  با توجه به آلودگی صنعتی آب (.  ۲،  1) تحقیقاتی و صنعتی جذابی است   یانسان و حیوانات وارد کند، زمینه   سلامتبه 

 147 .(4،  3شوند )یک نگرانی جدی جهانی مطرح می  عنوانبهها در عصر حاضر  ی ایمنی حیات بر روی زمین، پسابها براخطرات احتمالی این آلودگی

 148اما در میان این  ؛ (5)شوند وارد می  ستیزطیمحبه  سازیها از صنایع متعددی مانند صنایع غذایی، نساجی، پتروشیمی، پالایشگاه و چرمپساباین 

 149ترین منابع فاضلاب برای ایمنی زندگی، پسماندهای صنایع نفتی است که حاوی نفت و اجزای نفتی )مثلاً نفت خام( ها، یکی از خطرناکآلودگی

 150  ی موردبررسچندین محقق  توسط  های نفتی  های جدید، ساده، سریع و بسیار کارآمد برای تصفیه پساببنابراین، طراحی و توسعه، روش ؛  (6،  5)است  

 151، شیمیایی (8)، فیزیکی  (7)فرآیندهای بیولوژیکی    ازجملهاست،    شدهدادهتوسعه  ی پساب  کنون چندین روش مختلف برای تصفیه تا .است  قرارگرفته

 152  و همچنین ساده هستند   صرفهبه مقرونهای فیزیکی  مذکور، روشدر میان فرآیندهای    (.13)یمی  او نانوز  (1۲،  11)، آنزیمی  (10)، فتوکاتالیستی  (9)

 153طراحی و   پساب  یو شناورسازی برای تصفیه   وزنی، جذب، جداسازی  مثالعنوان به فیزیکی،    یهای تصفیهای از روش، طیف گستردهرونیازا.  (14)

 154 (. 14، 7، 5است ) شدهگزارش

 155 (. 14،  7)  و کارآمد هستند  صرفهبه مقرون ،  شدهشناخته  هایروش  ازجمله  برجذبهای مبتنی  فیزیکی، روش  یتصفیه  یهافندر میان  

 156هست  دنی شیمیایی، طراحی ابزاری ساده و هزینه عملیاتی کم  افزو  گونهچ یهتصفیه آب بدون استفاده از    ازجملهچندین مزیت  دارای  این روش  

 157، (16)، اکسید گرافن  (15)  ، گرافن(5)، زئولیت ها  (5)، کربن فعال  مثالعنوان به   است.  شدهاستفادهچندین جاذب برای تصفیه آب  تاکنون    (.14)

 158 صرفهبه مقرون عوامل،    نیترمهمدر فرآیند طراحی، یکی از  .  اندشدهگرفتهبه کار    برای این هدف  (18)  نانو موادو    (17)آلی  -های فلزی چارچوب

 159حذف به طور گسترده   ندیفرآ  ر،یاخ  یدر سال ها .(5)  در مقیاس بزرگ مناسب سازد  تواند روش را برای کاربرداست که می   شدهی طراحبودن روش  

 160  ن یمحققان است. در ا  یبرا  یموضوع مهم  ز یاز زباله ها ن  CODحال، حذف    نیحذف رنگ و نمک از فاضلاب استفاده شده است، با ا  یبرا  یا

 161لجن و کربن فعال به عنوان    ها،زجلبکیاستحکام با ر از فاضلاب کم  CODحذف    یبرا  RSM  نهیبه   یسازمدل  کردیرو  کی،  ۲0۲۲راستا، در سال  

 162زا توسط    یماریب  یها  روسیها و و  یباکتر  نیو همچن  CODحذف    ی برا  ی مارستانیفاضلاب ب  هیتصف  ن،ی . علاوه بر ا(3۲)جاذب گزارش شد  

 163 ند یو همکاران. فرآ  هو ،  ۲0۲۲در سال    ن، ی. علاوه بر ا(33)گزارش کردند    ۲0۲۲انجام شد، همانطور که وانگ و همکاران،    یپرتو الکترون   یفناور

 164با توجه به ملاحظات    (34)کرد    بیترک  ییغذا  عاتیضا  دروترمالیه  یسازفاضلاب از کربن   CODحذف    شی افزا  ی انعقاد را با جذب کربن فعال برا

 165آثار   ال،ح  نیدفع داشته باشد. با ا  -جذب  زمیتوسط مکان  CODدر حذف    یتواند نقش مشخص  یگرفت که کربن فعال م  جهیتوان نت  یفوق، م

 166برطرف شود و بر آن غلبه کرد. بر اساس    دیکه با  یبه مصرف انرژ  ازین  ای  دهیچیپ  یندهایهستند، به عنوان مثال، فرآ  یبیمعا  یگزارش شده دارا

 167 ندیفرآ  کی  جادیا  یبرا  یاز فاضلاب روغن  CODحذف    یکار، هدف ما استفاده از کربن فعال لخت به عنوان جاذب برا  نیملاحظات، در ا  نیا

 168 است.  یو اقتصاد عیساده، موثر، سر هیتصف
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 169، پوست  (19)  شدهاصلاح، بنتونیت  مثالعنوان به   وجود دارد.متعددی    یهاگزارش ،  هاجاذبهای نفتی با استفاده از  در مورد تصفیه پساب 

 170توان به  ها، کربن فعال را می. در بین این جاذباندقرارگرفته  مورداستفادهب نفتی  برای تصفیه فاضلا  (۲1)و خاک رس    (5)، کربن فعال  (۲0)موز  

 171، حالنیباا.  (5)  و بسیار کارآمدی در نظر گرفت   نهیهزکم   ی، تخلخل، ظرفیت جذب عالی و قابلیت استفاده مجدد، جاذبمساحت سطح بالادلیل  

 172  سازی مبتنی بر های بهینها، روشجذب بررسی و بهینه شود. در این راست بازدهبرای رسیدن به یک فرآیند تصفیه کارآمد، باید تأثیر عوامل مهم بر 

 173  نه یدر زمان و هز  ییجوصرفه   جهی درنتو    یشیآزما  یهاآزمون ، کاهش تعداد  مختلف  عوامل  کنش()برهم  اثر متقابل  یابیارز  لیبه دلآزمایش   طراحی

برا  شدهشناخته   یروش روش سطح پاسخ  ،شیآزما  یطراح  یهاروش  نی. در بهستند  موردتوجهبسیار    174است.   هاشیآزما  یسازنه یبه   یو مناسب 

 175نکته قابل  (.۲5-۲۲) است  ندهای رآف  یسازنهیبه   و  یسازمدل  یبرا  دیمف   یو آمار   یاضیر  یها فناز    یاشامل مجموعه  روش سطح پاسخ درواقع

 176زمان مزیتهایی دیگری نظیر تعداد اجراهای بسیار  -یک -در -فاکتور-توجه این است که در روش سطح پاسخ علاوه بر مزیتهای اجرایی روش یک

 177-45)  های عملیاتی نیز قابل دستیابی هستندکنش میان پارامترها و از همه مهمتر ارائه مدلهای عملیاتی برای استفاده در محیطکمتر، بررسی برهم

 178  . دستیابی به مدلهای با صحت و دقت بالا می تواند تا یک فرآیند تصفیه پساب را برای اجرا در سطوح صنعتی و با استفاده از نیروهای غیر (40

 179. این (46-48)  تر کندفری گفته می شود مناسب گرداند و اجرای عملیاتی آن را از نظر اقتصادی به صرفه-متخصص که به عبارتی به آن اپراتور 

 180های مختلف آزمایشی از مزیتها در روش سطح پاسخ باعث شده است تا پژوهشگران زیادی به بهینه سازی آزمایشات خود با استفاده از طراحی 

 181افزارهای مختلف برای طراحی آزمایش در سالهای  . از بین نرم (49)  بنکن و غیره بپردازند-جمله فاکتوریال دیزآین، روش کامپوزیت مرکزی، باکس

 182های مختلف  افزار مهندسی شیمی دیزاین اکسپرت به دلیل محیط کاربری آسان، در برداشتن راهنمای استفاده کنندگان، دارا بودن طراحی اخیر نرم

 183و نیز ارائه همزمان بهینه سازی و مدلسازی بسیار مورد توجه دانشمندان حیطه شیمی و مهندسی شیمی در زمینه های مختلف تصفیه آب، طراحی  

 184توجه به    با.  به عنوان مثال در سالهای اخیر  (50-53)  حسگرها، بیوشیمی، بیوپزشکی، صنایع غذایی و تصفیه پسابهای صنعتی قرار گرفته است

 185و    یساز  نهیبه   یبرا  RSM  یاز مدل ساز  نه،یدر زمان و هز  ییجوصرفه  جهیو در نت  یشیآزما  ی، کاهش تعداد اجراهاپارامترهااثر متقابل    یابیارز

 186،  (37)از فاضلاب    یفلز  یهاونی، و حذف  (36)  یستیسوخت ز  دیتول(،  35)  ی آب  طی به عنوان مثال، حذف رنگ از مح  ند،یفرآ  نیچند  یمدل سازنیز  

 187از مدل  (  37)  شو همکاران  ی، کومار۲0۲۲مثال، در سال  عنوان استفاده شده است. به   رهیو غ  (38)  گیری مواداندازه   ندیفرآ  یساز  نهیبه   نیو همچن

 RSM  188  روش   بر   یمبتن  یساز  نهی به نیز  و    یمدل سازش  و همکاران  انیی ، ب۲0۲1و در سال    ی( از محلول آبVIحذف کروم )  یبرا  RSM  یساز

 189 (.39)استفاده کردند  شکریبر باگاس ن یبا استفاده از کربن فعال مبتن ینساج یهااز پساب CODو  BODحذف  یبرا

 190  ی ع یجاذب طب  کی  عنوانبه گاز فراشبند با استفاده از کربن فعال    شگاهیپالامربوط به    ی پساب نفت COD مطالعه، حذف   ن ی، در ارونیازا

 191با استفاده از   رهیچند متغ  یسازو مدل  یسازنه یعملکرد، به   نیبه بهتر  یاب یدست  یقرار گرفت. برا  یموردبررس، ارزان و کارآمد  در دسترسساده،  

 192بر   مؤثرگاز انجام شد. عوامل  شگاهی پالا پسابدو نوع  یاجرا( برا ۲1) CCD یطراح  یبا روش سطح پاسخ بر رو Design-Expert افزاررمن

 193جاذب با    ن، یقرار گرفت. علاوه بر ا  یابیجاذب مورد ارز  سنتیکیو رفتار    شدهنه یبه  پ. هاش محیط ، دما وتصفیه، زمان  جاذب شامل دوز حذف
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 194و   یروش جذب ساده با در نظر گرفتن بازده زمان  کیو توسعه    یکار طراح  نیا  ینکته برجسته   .شد  همشخصهای مختلف شناسایی تعیین  روش

 195فاضلاب    هیتصف  یبرا  اصلاح نشدهکار با هدف استفاده از کربن فعال    نی ا  د،یجد  دهیا  کعنوان یبه است.    یفاضلاب روغن  هیتصف  یمشکلات اقتصاد

 196کاربرد    یروش را برا  نیکه ا  طراحی شده است  دهیچیسنتز مواد پ  یندهایفرآ  ای  ،ییایمیش  وندیپ  ده،یچیپ  یسطح  راتییگونه تغ  چیبدون ه  یروغن

 197 .کندیمناسب م یاز نقطه نظر اقتصاد ی واقع طیدر شرا

 198 ها مواد و روش

 199 دستگاهوریو  مورد استفاده  مواد 

 200)شرکت   DR200 راکتور  کی  ن،ی علاوه بر اتهیه شدند.   و در درجه سنتز  آلماناز شرکت مرک    استفاده در این پژوهشمورد  مواد    ریو سا  جاذب

 201  ی الکترون کروسکوپیم کی، COD یریگاندازه یبرا DR900 فتومتر کیها، نمونه یسازآماده ی( براکای آمر متحدهالاتیا، متحدهالاتیاهک 

 202هلند  ساخت کشور  پسیلیا ف کسیپرتواپراش دستگاه  کیو  کربن فعال یژمورفولو سی و تعیینررب یبرا چک( یجمهور) TESCAN یروبش

 203 .استفاده شد مورد استفاده در این پژوهش جاذب  ینگیبلوری و تعیین مشخصه یابیارز یبرا

 204   های مورد استفاده تعین مشخصه پساب 

 205بهره گرفته شد. بدین منظور   ابنمونه پس  عنوانبه (  رانیاستان فارس، ا  یگاز فراشبند )حومه جنوب  شگاهیپالا  ینفت  یهاپسابدر این پژوهش از  

 206ریال CODجمع آوری شدند و پس از تعیین مشخصات مختلف از جمله کدورت، میزان    API  گرانشی  یحوضچه   پسابها از ورودی و خروجی  

 207 جینتا  ند. سپسقرار گرفت  مورداستفادهبا استفاده جاذب ارزان و در دسترس کربن فعال      CODحذف    محتوای نفتی، هدایت، پ.هاش و ... برای

ا.  است  شدهخلاصه   1در جدول    شدهانتخاب  پسابهایشدند. مشخصات    سه یمقا  گر یکدیبا    حاصله  208ی حوضچه   ی فاضلاب خروج  نکهیبا توجه به 

API   امر باعث شده است که    نیهم  ،گرددی انجام نم  یآورشده در طول سال است و در کل سال جمعجمع  یمجموع فاضلابهاCOD   209فاضلاب 

 210ورودی حوضچه مانند کدورت، مقدار مواد نفتی و هدایت  . با این حال سایر ویژگی های فاضلاب خروجی و  باشد  یاز فاضلاب ورود  شتریب  یخروج

 211 باشد.  می  کسانالکتریکی ی

 212 در این مطالعه مورداستفادههای مشخصات پساب: 1جدول 

کل مواد  

 جامد محلول

گرم بر  )میلی

 لیتر(

 هدایت  پ. هاش 

یکروزیمنس  م)

متر( بر سانتی  

محتوای  

 نفتی

گرم  میلی)

( بر لیتر  

T.S.S. 

گرم  )میلی

 بر لیتر( 

Cl- 

گرم  )میلی

 بر لیتر( 

سدیم  

 کلرید 

گرم  )میلی

 بر لیتر( 

 کدورت

(NTU) 

COD 

گرم  )میلی

 بر لیتر( 

 نام پساب 

984 9/5  1935 10 5/4  بساب ورودی حوضچه  446 85 993 602 

984 9/5  1935 10 5/4  پساب خروجی حوضچه  1510 85 933 602 

 213 
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 214 برای استفاده در تصفیه پساب  سازی جاذب آماده

 215، تهیه کربن فعالبرای  واجذب در ابتدا مواد کربنی فعال شدند.  -به جهت آماده سازی جاذب مناسب رای تصفیه پساب با استفاده از مکانیسم جذب

 216 )   ی سطحها کنندهشده از اصلاح رقیقده برابر    محلولبه    مشخصی از جاذب را با ترازوی دیجیتال وزن کرده و سپس جاذب توزین شده را  مقدار  

 217تا از فعال   شد  دهزهمساعت    ۲4محیط به مدت حدود    در دمای  افزودیم. مخلوط آزمایش  ((٪65( و اسید نیتریک )٪95)  کیدسولفوریاسیعنی  

 218ساعت در اتمسفر    ۲گراد به مدت  درجه سانتی   400، شسته و در دمای  یآورجمع ، کربن فعالازآنپس .سازی کامل کربن اطمینان حاصل شود

 219 .نیتروژن کلسینه گردید

 COD  220حذف تجربی تصفیه پساب از طریق روش 

 221با استفاده    APIاز نمونه پسابهای جمع آوری شده از ورودی و خروجی حوضچه    CODجاذب ارزان، در دسترس و توانمند کربن فعال برای حذف  

آزمایشگاهی-از مکانسیم جذب بهینه  نوعی در شرایط  آزمایش  به کار گرفته شد. در یک  با  واجذب  از جاذب  معینی  مقادیر  از میلی  100،   222لیتر 

 223  60انکوبه شدند. پس از گذشت مدت زمان    در شرایط بهینه واکنش  APIثقلیورودی حوضچه    جمع آوری شده از خروجی یا  پسابهای  نمونه 

 224میزان  گردید. لازم به ذکر است که   یریگاندازهتیمار شده  یهانمونه   COD و دقیقه با استفاده از سانتیریفوژ کربن فعال از نمونه پساب جدا شد

 225 استفاده از فرمول زیر محاسبه شد:  اب )بازده حذف( درصد برحسب CODحذف 

𝐶𝑂𝐷 اولیه −  𝐶𝑂𝐷 ثانویه

𝐶𝑂𝐷 اولیه
× 100 =  226 بازده حذف (%)

 227 برآورد گردید.درصد  ۲کمتر از  هایریگاندازهتکرارپذیری  RSD لازم به ذکر است که

 228 چند متغیری فرایند تصفیه پساب با استفاده از روش سطح پاسخ  یسازنه یبه

 229وش  برای دستیابی به یک روش توانمند جهت تصفیه پسابهای مورد نظر با استفاده از کربن فعال شرایط واکنش بهینه سازی شدند. در مقایسه با ر

 230لازم به ذکر    آزمایش انتخاب شدند.  مبتنی بر طراحیی  ی مقرون به صرفه سازنهیبه زمان روشهای  -یک-در-فاکتور -وقت گیر و غیر اقتصادی یک

 231به عنوان روشی شناخته شده و کارآمد   (RSM)روش سطح پاسخ  طراحی آزمایشبهینه سازی و مدل سازی مبتنی بر  های  از بین روش است که  

 232سازی بسیاری از فرآیندهای آزمایشگاهی و صنعتی مورد استفاده قرار گرفته است، بنابراین در این پژوهش نیز از روش سطح پاسخ  در جهت بهینه

 233که    است نکته قابل ذکر در این مورد آن  شد. بهره گرفته    برای مدلسازی و بهینه سازی فرایند تصفیه پسابهای پالایشگاه با استفاده از کربن فعال

 234  به روش سطح پاسخ   یشیآزما  یطراح   یبرا  از هر دو فاضلاب ورودی و خروجی حوضجه  CODموثر بر حذف  پارامترهای    یبالا  و    نییپا  وحسط

 235  نه ید. در واقع، به نباشیم  یو عمل ینشان داده شده است. همانطور که مشخص است زمان و مقدار جاذب دو عامل مهم از نظر اقتصاد  ۲در جدول  

 236  کاربرد  یو برا  یحذف را اقتصاد  ند یتواند فرآی جاذب، م  نهیبه مقدار  و    کمتردر زمان    CODحذف  بازده    نیبه بهتر  دنیرس  یعوامل برا  نیا  یساز

 237انتخاب    یساز  نهیبه   به عنوان دو پارامتر موثر در فرآیند حذف برای انجام عملیات  ،  زمان و مقدار جاذبرونیابزرگ مناسب کند. از  اسیدر مق

 238  ز ی ن  pH  نیبنابرا  د،بگذار  ر یبر بازده حذف تأث  جهیداده و در نت  رییها را تغجاذب  ی سطح  یبارها  تواندی حذف م  طیمح  pH  ن،یشدند. علاوه بر ا
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 239دما    ریتأث  نیبگذارد دما است. بنابرا  ریراندمان حذف تأث  جهیجذب جاذب ها و در نت  تیکه ممکن است بر ظرف  یگریشد. عامل مهم د  یسازنهیبه 

 240به طور کلی اثر پارامترهای اصلی شامل زمان، پ.هاش، مقدار وزنی جاذب، و دمای فرایند جذب سطحی بر    در نظر گرفته شد.  ز یحذف ن ندیبر فرآ

 241از پسابهای مورد مطالعه با استفاده از روش سطح پاسخ مورد ارزیابی قرار گرفت. همچنین اثر برهم کنش بین پارامترهای   CODبازده حذف  

 242ه  مختلف نیز ارزیابی گردید و مدل مناسب برای هر تصفیه هر دو پساب با استفاده از کربن فعال به عنوان جاذب به وسیله روش سطح پاسخ ارائ 

 243سازی چند متغیری با استفاده سازی و مدلدر نهایت، در این مطالعه، بهینه  گردیده و دقت، صحت، روایی و و پایایی نتایج مورد تایید قرار گرفت. 

 244برای پژوهش    گاز انجام شد.   اجرا( برای دو نوع پساب پالایشگاه  ۲1)  CCDبه روش سطح پاسخ با طراحی   Expert-Design    افزاراز نرم 

 245نشان    3در جدول   D CCطراحیتحت اجرای  )بازده حذف از هر پساب(  خروجی  نیز داده های  های تجربی ورودی و  داده حاضر گفتنی است

 246 . است شدهداده

 API. 247 یو خروج یفاضلاب ورود یبرا CODموثر بر حذف  پارامترهای یو  بالا نییسطوح پا: 2جدول 

 Low level High level یکا  پارامتر

 مقدار جاذب 

pH 

 دما

حذفزمان   

g/100 mL 

pH unit 

℃ 

min 

1 

2 

25±1 

15 

5 

10 

49±1 

60 

 248 

 249 

 CDD 250 های تجربی ورودی و خروجی طراحیداده :3جدول 

بر   شماره آزمون  )گرم  جاذب 

لیتر( میلی 100  

گراد( دما )سانتی پ. هاش  درصد حذف )پساب   زمان )دقیقه(  

 خروجی حوضچه( 

)پساب   حذف  درصد 

 ورودی حوضچه( 

1 3 6 37 45 7/28  8/77  

2 2 8 31 60 9/21  9/69  

3 3 6 37 75 5/23  2/65  

4 3 6 37 45 7/13  8/59  

5 3 6 37 45 1/21  6/55  

6 3 6 25 45 7/2  2/76  

7 3 6 37 45 7/93  4/87  

8 3 6 37 15 1/18  5/62  

9 2 4 31 30 5/32  1/51  

10 3 6 37 45 7/85  2/69  

11 4 8 31 30 1/27  2/69  

12 3 10 37 45 8/35  4/59  
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13 1 6 37 45 1/17  7/32  

14 2 4 43 30 2/27  16/68  

15 5 6 37 45 33 5/52  

16 3 6 49 45 3/21  5/60  

17 3 2 37 45 7/23  80 

18 4 4 43 60 3/36  2/59  

19 4 4 31 60 8/35  7/78  

20 4 8 43 30 4/32  5/73  

21 2 8 43 60 25 2/73  

 251 

 252 جذب  فرایند سینتیکبررسی 

 253با استفاده    API  یپساب ورودی و خروجی حوضچهاز هر دو   COD های فرآیند جذب در طول حذفمرحله کنترل سرعت واکنشبرای ارزیابی  

 254های حذف با مدل جنبشی بر اساس میزان خطی  انطباق داده . ندبررسی شد ذره -مرتبه دو، ایلوویچ، و انتشارشبه های سینتیکیمدل کربن فعال، از

 255داد به عنوان مدل  که مدلی که بیشترین ضریب همبستگی را نشان می بودن نمودارهای حاصله برای هر مدل جنبشی انجام پذیرفت به طوری

 256 ی سنتیک جذب انتخاب گردید.توصیف کننده

 257 

 258 نتایج و بحث 

 259 جاذب یتعیین مشخصه  

 260ژی،  کربن فعال به عنوان جاذب مورد استفاده در این پژوهش با استفاده از آنالیز میکروسکوپ الکترونی روبشی به جهت تعیین اندازه و مورفولو

 261برای تعیین ویژگیهای سطح از جمله مساحت ویژه سطح به عنوان عامل    BETآنالیز پراش پرتو ایکس برای تعیین خواص بلوری و نیز انالیز  

 262 تاثیرگذار در فرایند تصفیه فاضلاب، مورد بررسی قرار گرفت 

 263 میکروسکوپ الکترونی روبشیآنالیز 

 264برای بررسی خواص مورفولوژیکی آن استفاده شد، نتایج  الکترونی روبشی    برداری میکروسکوپاز تصویر  ابتدا  کربن فعال،  یتعیین مشخصهبرای  

 265مناسب    جاذب  عنوان به استفاده    ساختار بسیار متخلخلی دارد که آن را برای  کربن فعالاست. بر اساس این تصویر،    شدهدادهنشان    1در شکل  

 266 میکرومتر است.  1-5بیش از ی کربن فعال است که اندازه حفره توجهقابلکند. می

 267 آنالیز پراش پرتوایکس 

 268رار  کربن فعال با استفاده از آنالیز پراش پرتو ایکس برای تعیین خواص بلوری و نیز میزان آمورف بودن ساختاری مورد بررسی و تعیین مشخصه ق

 269ارزیابی گردد. نتایج حاصل از این  آن    یابلوره ساختار  درجه ثبت گردید تا   80تا    10در بازه  برای ارزیابی  جاذب     XRDطیف گرفت. بدین منظور
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 270درجه نشان داد که با مطالعات   ۲0-30 را در کربن فعال  اصلی قله )دماغه(  XRDالگوی نشان داده شده اند. مطابق این شکل، 1آنالیز در شکل

 271 .  (۲6)قبلی سازگار است 

 272 بررسی مشخصات سطح جاذب

 273  برای تعیین ویژگیهای سطح از جمله مساحت ویژه سطح به عنوان عامل تاثیرگذار در فرایند تصفیه فاضلاب، مورد بررسی قرار گرفت   BETانالیز  

 274باشد. به  دارا می   گرم  بر   مترمربع  897  اندازهبه ای  کربن فعال مورد استفاده در این پژوهش سطح ویژه  نشان داد که    حاصل از این بررسی   نتایج

 275مطابق نتایج حاصل از این بررسی می توان نتیجه گرفت که کربن فعال    برآورد گردید.  نانومتر  0۲حدود    جاذب مورد استفاده در  قطر منافذعلاوه،  

 276 واجذب ظاهر شود.-تهیه شده در این پژوهش می تواند به عنوان یک جاذب با توان عملیاتی بالا در تصفیه پساب با استفاده از مکانیسم جذب

  277 

 278 
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 279  یکسپرتواطیف پراش چپ( و زیاد )راست( و نیز  جاذب در بزرگنمایی کم ) از الکترونی روبشی یکروسکوپمثبت شده توسط تصاویر : 1شکل 

 280 درجه )پایین(.  80تا  10در بازه  جاذب کربن فعال

 281 ی فرایند تصفیه پساب با استفاده از روش سطح پاسخ سامدل

 282-سازی یکی دقیق با روش مرسوم بهینه شرایط بهینه   در یک فرآیند مؤثر هستند، تعیین( وقتی دو یا چند پارامتر  ۲7مطابق تحقیقات انجام شده ) 

 283زیرا در این شرایط علاوه بر اینکه یک فاکتور به خودی خود می تواند بر پاسخ موثر واقع شود، اثر هر    زمان بسیار دشوار است-یک- در-عامل

 284سازی این درحالی است که روش مرسوم بهینه   .فاکتور بر فاکتور دیگر و به عبارت دیگر برهم کنش بین فاکتورها نیز بر پاسخ اثر به سزایی دارد

 285زمان تمامی پارامترهای موثر بر یک فرایند را مستقل از هم در نظر می گیرد و اثرات متقابل پارامترها بر یک دیگر و بر پاسخ  -یک-در- عامل-یک

 286  را نادیده در نظر گرفته و ناچیز می داند. درحالی نتایج آزمایشات تجربی نشان می دهد که پارامترهای مختلف بر یک دیگر اثرات برهمکنشی 

 287داشته و این برهمکنش بین پارامترهای مختلف بر میزان پاسخ اثرات چمشگیری می گذارد. بنابراین برای فایق آمدن به این مشکل روش مرسوم  

 288برای ارزیابی   سازی سطح پاسخبهینه سازی چند متغیره برای مثال روش سازی و مدل در این شرایط، بهینه    زمان،-یک -در -عامل-سازی یکبهینه

بهینه (۲7)شود  می   توصیه  توسط محققان  بهترین شرایط   289با Expert -Designافزار  نرم  سازی توسط سازی و مدل. در این پژوهش، طراحی 

 290از    متأثرسازی پاسخی است که  هدف بهینه ،  با طراحی آزمایش سطح پاسخ روش  در است که    ذکرقابل انجام شد.   سطح پاسخ روشاستفاده از  

 291شود تا دلایل تغییرات در پاسخ راتی در متغیرهای ورودی اعمال میها )اجرا( که در آن تغییای از آزمون متغیر مستقل )عامل( باشد. مجموعهچندین  

کنندرا   می شناسایی  طراحی  از  گردد،  پس  شبیه   l-Optimal  ،۲1 طراحیبا    یسازمدل.  توسط  تآزمون  طریق  از  برای  ساز  عوامل  این   292غییر 

 293برای  ریشه دوم پاسخ  با تبدیل پیشنهادی  ۲درجه    یک مدل سطح پاسخ سازی ، مدلAPI  سازی شرایط عملیاتی به دست آمد. در مورد ورودیبهینه

 294 .های تجربی ارائه کرددادهنمایش 

Sqrt (COD) (%) = 8.07+0.38A-0.31B-0.1C+0.04D-0.11AB-0.28AC-0.54AD+0.065BC+0.24BD-0.29CD 295 

 296شود، دوز جاذب و زمان که از این فرمول مشاهده می طورهمان. )پ. هاش(، دما و زمان هستند pHز جاذب، ودی  نماینده D  و  A ،B، C که

 297ر  ، یک مدل خطی بپساب خروجی حوضچه اثر منفی دارند. در مورد پ. هاش دما و کهیدرحالدارند  API حذف از ورودی  یبازده تأثیر مثبتی بر 

 298 : به دست آمد مدل سطح پاسخ  هایآماری داده لیوتحله یتجزاساس 

1/COD (%) = 0.038+5.39 A+1.37 -+ 5.31C+1.3D 299 

 300دارند   API  یاستخر گرانش  یاز پساب خروج  CODبر حذف    یمثبت  ری، مقدار جاذب و زمان تاثpHشود،    یفرمول مشاهده م   نیهمانطورکه از ا 

 301  ش ی و با افزا  شیافزا  CODمقدار جاذب و زمان واکنش بازده حذف    شیکه با افزا  یمعن  نیدهد، به ا  ینشان م  یواکنش اثر منف  یکه دما  یدر حال

 302  .افتیکاهش  CODحذف  ش،واکن یدما

 303 های آماری اعتبارسنجی مدل پیشنهادی با استفاده از روش
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 304با استفاده   API  نشان داد که برای تصفیه پساب جمع آوری شده از ورودی حوضچه  Expert-Designنتایج انالیز آماری با استفاده از نرم افزار  

 305های تجربی  برای نمایش داده سطح پاسخ سازیاز طریق مدل  ریشه دوم پاسخ  با تبدیل پیشنهادی ۲درجه    از کربن فعال به عنوان جاذب یک مدل

 306به دست   مدل سطح پاسخ هایآماری داده لیوتحله یتجزدر حالی که در مورد پساب خروجی حوضچه، یک مدل خطی بر اساس  .قابل ارائه است

 307ه آمد.  با این وجود برای ارزیابی دقت و صحت مدلهای پیشنهادی می بایست انالیزهای مختلف آماری صورت گیرد تا بتوان با دقت ادعا نمود ک

 308ور و مدلهای حاصله نتایج خطای سیستماتیک و تصادفی در فرایند آزمایش نیستند و مدل قابلیت پشتیبانی نتایج تجربی آزمایش را دارد. بدین منظ

از چندین روشدلارزیابی دقت مبرای   نموداهاسنجی مانند نمودارهای توزیع طبیعی دادهعتبارا  های پیشنهادی،  باکس،   309کاکس و غیره  - رهای 

 310ستفاده  یک مدل  برای بررسی صحت  شدهشناختهروش    یکبه عنوان یک    هاماندهیباقتوزیع    لیوتحلهیتجزدر قدم اول از  .  (۲8)  استفاده گردید

 311  توسط مدل و مقادیر   شدهینیبشیپانحراف بین مقادیر  )ها  مانده، باقیاست اگر خطاهای آزمایشی تصادفی باشند  شدهگزارش که    طورهمان  .گردید

 312نمودارهای برای آنکه بتوان از توزیع طبیعی خطاها در آزمایش اطمینان حاصل نمود روش سطح پاسخ    .(۲9کنند )تجربی( از توزیع نرمال پیروی می

 313. نمودارهای نرمال توان نمودار نرمال را استفاده کردی توزیع نرمال خطاهای آزمایشی میبرای بررس  توزیع طبیعی را در اختیار قرار داد. بنابراین

 314  توزیع طبیعی وقتی نقاط نمودارهای احتمال    لازم به ذکر است که شده است.  داده  نشان  ۲در شکل    API  حوضچهنتایج تجربی ورودی و خروجی  

 315یانس ثابت اما ناشناخته  توان نتیجه گرفت که خطاهای آزمایشی معمولاً با میانگین صفر و وارگیرند، می قرار میدر یک خط مستقیم    هاماندهیباق

 316دارند  بیان می که    دهندخط مستقیم نشان می   مطابقت عالی نقاط را با  حوضچه  نمودارهای نرمال ورودی و خروجی   ۲. در شکل  (30)شوند  توزیع می 

 317های پسابها را برای  شده و تبدیل آن های انتخابها درستی مدل، این دادهرونیازا.  اندشدهع یتوزتقریباً با میانگین صفر  خطاهای آزمایشی    که

 318با وجود اینکه نمودار توزیع طبیعی خطاها صحت مدل را تایید می کند اما این این تنها آنالیز مورد اتکا  دهند.شان مین حوضچهورودی و خروجی 

 319استفاده گردید. بدین منظور و برای بررسی   ی روش دیگربرای بررسی دقت آزمایش نیست بنابراین برای بررسی دقت روش و مدل ارائه شده از  

 320ها استفاده  هیستوگرام توزیع باقیماندهترسیم  دقت مدلهای ارائه شده برای تصفیه هر دو پساب جمع آوری شده از ورودی و خروجی حوضچه از  

 321[. نمودار 31را نشان دهد ]  xهای مساوی در بالا و پایین محورنمودار هیستوگرام توزیع باقیمانده باید یک پراکندگی تصادفی با پراکندگی .گردید

 322های مساوی در بالا و است و پراکندگی  شدهدادهنشان    ۲در شکل   API یهای ورودی و خروجی حوضچه ی پسابهیستوگرام توزیع باقیمانده

 323هستند و هیچ دلیل منطقی برای مشکوک شدن به فرض    حیصحشده دقیق و  های ارائهدهد که مدلها نشان میدر این شکل  x پایین محور

 324 های ثابت یا مستقل وجود ندارد.واریانس

 325 
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326 

 327 

 328و نیز  ( حوضچه ، بالا( و خروجی )راست، بالاورودی )چپجمع آوری شده از   پساب تصفیه  براینتایج تجربی نمودارهای توزیع طبیعی  :2شکل 

 329با استفاده از کربن فعال به عنوان    ( حوضچه ، پایین( و خروجی )راست، پایینورودی )چپ  پساب  تصفیه  براینمودار هیستوگرام توزیع باقیمانده  

 330پس از تایید دقت و صحت مدلهای یشنهاد شده  برای تصفیه دو  پساب جمع آوری شده از حوضچه،   واجذب-جاذب و از طریق مکانیسم جذب

 331  تهیه   نیز با استفاده از     CODحذف  جهت  شدهارائه های  سومین راه برای بررسی دقت مدلبرای اطمینان یافتن بیشتر از دقت مدلهای پیشنهادی  

 332هر دو  برای  های تجربی  ها در مقابل آزمون مودار باقیماندهبدین منظور    . مورد ارزیابی قرار گرفت  های تجربی ها در مقابل آزمون مودار باقیماندهن

 333برای پساب دهد که هر دو نمودار  می   نشان  3است. شکل    شدهدادهشان  ن   3در شکل    APIیحوضچه ورودی و خروجی      جمع آوری شده از  پساب

 334درست بودن  ی  دهندهنشان  هاشکل در این    xهیچ الگوی واضحی ندارند و برابر هستند. پراکندگی در بالا و پایین محورحوضچه  ورودی و خروجی  
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 335پس از انکه دقت و صحت مدلهای پیشنهادی توسط نرم افزار برای تصفیه پسابهای جمع آوری شده ازورودی و خروجی   .است شدهارائه های مدل

 336برای    اعتبارسنجی گردید،واجذب  -با استفاده از کربن فعال به عنوان یک جاذب توانمند و در دسترس از طریق مکانیسم جذب  APIحوضچه  

 337واقع نمودار  های ورودی و خروجی حوضچه تهیه گردید. دربرای بساپ کاکس -باکس افزار، نموداری نرمشدههای ریاضی توصیهتعیین دقت تبدیل

 338های ورودی و (. نمودارهای فوق برای پساب31دهد )ها اعمال شود را نشان می تواند برای دادهترین تبدیل توانی را که می کاکس مناسب-باکس

 339بهترین لامبدا برابر    و  5/0، ریشه مربع با لامبدا برابر  API  است. در مورد پساب ورودی  شدهداده  نشان  3در شکل    APIیخروجی حوضچه

 340با    -93/0و بهترین لامبدا برابر    -5/0با لامبدا برابر    COD، معکوس API  برای پساب خروجی  کهیدرحالشود  افزار توصیه می توسط نرم   3۲/0

 341 افزار به دست آمد. استفاده از نرم 

 342 

343 

 344 
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 345( ، بالا( و خروجی )راست، بالاورودی )چپ جمع آوری شده از هایپسابتصفیه های تجربی برای ها در مقابل آزموننمودار باقیمانده  :3شکل 

 346با استفاده از کربن فعال به   ورودی )چپ، پایین( و خروجی )راست، پایین( حوضچه کاکس برای تصفیه پساب-باکس و نیز نمودارهای حوضچه

 347 واجذب-عنوان جاذب و از طریق مکانیسم جذب

 348 

 349 بررسی پایایی مدل پیشنهادی با استفاده از آنالیز واریانس 

 350همانطور که مشخص است در کنار بررسی دقت و صحت یک مدل می بایست پایایی مدل نیز مورد ارزیابی و اعتبارسنجی قرار گیرد. براین این  

بنابراین   انالیز آماری در دسترس آنالیز واریانس است   351 ج،ینتا  ییایپا  نیز تایید  و  یشنهادیدقت مدل پاعتبارسنجی بیشتر    یبرامنظور مناسبترین 

 352  ی و خروج   یهر دو فاضلاب ورود  یبرا  یشنهادیپ  یهاراستا، مدل  نی رو، در ا  نیاز ا  . مورد استفاده قرار گرفتمدل    ANOVA  جینتا  ی بررس

 353استخر    یو خروج  یفاضلاب ورود  یبرا  ANOVA  زیآنال  جیقرار گرفت. نتا  لیو تحل  هیمورد تجز  ANOVAبا روش    API  یاستخر ثقل

 354شده    هیتوص  یجداول نشان داده شده است، مدل ها  ن ینشان داده شده است. همانطور که در ا  5و جدول    4در جدول    ب یبه ترت  API  یگرانش

 355( نشان دادند. علاوه بر  0001/0کمتر از    P-value)  API  یاز استخر گرانش  یو خروج  یرا از هر دو فاضلاب ورود  یقابل توجه   CODحذف  

 356  ی نشان داد که مدل به خوب API  یو خروج یاز ورود CODحذف  ش ینما ی شده برا  هیهر دو مدل توص یقابل توجه برا ر یغ سبعدم تنا ن،یا

 357که مقدار    یمدل بود، در حال  طیدار بودن شرا  ینشان دهنده معن  05/0کمتر از    P  ری. قابل توجه است که مقادکندی برازش م  یتجرب  یهابا داده

 358 . نبوددار  یمعن 1/0از  شتریب

 API 359 یورود یمدل سطح پاسخ برا  ی( براANOVA) انسیوار لیتحلنتایج  :4جدول 

Source SSa MSb F-Value P-value 
Prob > F 

Significance of 
source 

Model 0.49 0.070 19.45 < 0.0001 Significant 
A 0.073 0.073 20.25 0.0008 Significant 
B 0.049 0.049 13.54 0.0012 Significant 
C 0.017 0.017 4.63 0.0001 Significant 
D 0.11 0.11 31.71 < 0.0001 Significant 
AB 0.20 0.20 10.78 < 0.0001 Significant 
AC 0.053 0.053 14.70 0.0416 Significant 
AD 
BC 
BD 
CD 

0.20 
0.02 
0.049 
0.056 

0.20 
0.020 
0.049 
0.056 

55.09 
5.63 
13.33 
15.25 

0.0031 
0.0021 
< 0.0001 
< 0.0001 

Significant 
Significant 
Significant 
Significant 

Lack of Fit 0.079 0.003 0.49 0.8335 Not significant 

 360 

 API 361 خروجی یمدل سطح پاسخ برا  ی( براANOVA) انسیوار لیتحلنتایج  :5جدول 

Source SSa MSb F-Value P-value 
Prob > F 

Significance of 
source 

Model 0.57 0.065 24.36 < 0.0001 Significant 
A 0.22 0.22 59.91 0.003 Significant 
B 0.11 0.11 31.71 < 0.0001 Significant 
C 0.19 0.19 51.74 < 0.0001 Significant 
D 0.09 0.09 24.51 0.001 Significant 
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Lack of Fit 0.09 0.004 0.41 0.6974 Not significant 

 362 

 363 بازده فرآیند تصفیه پساب در مؤثر  بین پارامترهای کنشأثیر برهم بررسی ت

 364-در -عامل-سازی یکی دقیق با روش مرسوم بهینه وقتی دو یا چند پارامتر در یک فرآیند مؤثر هستند، تعیین شرایط بهینه   همانطور که می دانیم

 365فاکتور  زمان بسیار دشوار است زیرا در این شرایط علاوه بر اینکه یک فاکتور به خودی خود می تواند بر پاسخ موثر واقع شود، اثر هر فاکتور بر  -یک

 366-در- عامل-سازی یکدیگر و به عبارت دیگر برهم کنش بین فاکتورها نیز بر پاسخ اثر به سزایی دارد. این درحالی است که روش مرسوم بهینه 

 367در   زمان تمامی پارامترهای موثر بر یک فرایند را مستقل از هم در نظر می گیرد و اثرات متقابل پارامترها بر یک دیگر و بر پاسخ را نادیده-یک

 368نظر گرفته و ناچیز می داند. درحالی نتایج آزمایشات تجربی نشان می دهد که پارامترهای مختلف بر یک دیگر اثرات برهمکنشی داشته و این  

بنابراین برهمکنش بین پارامترهای مختلف بر میزان پاسخ اثرات چمشگیری    369بین عوامل مختلف که بر    کنشبرهمبررسی    منظوربه   می گذارد. 

حوضچه COD حذف خروجی  و  ورودی  می API  از  سهتأثیر  نمودارهای  نرم گذارند،  توسط   370شدند.    تهیه  Design-Expert افزاربعدی 

 371 بعدی، حذفدهند. از سوی دیگر، در نمودارهای سه ک محدوده در سطح طراحی نشان می تأثیر دو عامل را بر پاسخ در ی  یبعدسهنمودارهای  

COD  372بعدی سه . نمودارهای  (1شود )می  داشتهنگه و دیگری در یک مقدار ثابت  ردیگیمقرار  موردمطالعه زمانکیبا در نظر گرفتن دو عامل در 

 373 که حذف  دهداست. نتایج نشان می   شدهداده   شانن  4در شکل    APIحوضچهاز ورودی    COD%کنش متغیرهای مختلف برای حذفبرهم

%COD  374  تواند ی نم پ. هاش در یک دوز جاذب ثابت، افزایش مقدار، حالن یباااست.  افتهیش یافزاثابت  پ. هاش جاذب در مقداربا افزایش دوز 

 375با افزایش   COD% جاذب ثابت، حذف  أثیر بگذارد. در مقابل، در یک مقدارت API  از ورودی حوضچه  COD% بر حذف  یتوجه قابل   طوربه 

 376 .گرددمی  از ورودی حوضچه COD ثابت نیز منجر به افزایش درصد حذف  زمانکیجاذب در    افزایش مقدارمشابه،    طوربه ،  یابدزمان افزایش می 

 377نیز تهیه شد و نتایج  API از خروجی حوضچه COD% کنش متغیرهای مختلف بر حذفبعدی برهمعلاوه بر این، نمودارهای سه 

 378  ی بین متغیرها وجود ندارد. عدم وجود توجه قابلکنش  برهم   که   حاکی از آن است  4شکل  نشان داده شده در  نتایج  .  است  شدهداده نشان    4در شکل  

 379از خروجی حوضچه   COD افزار را برای حذفتوسط نرم   شدهی نیبشیپکنش بر فرآیند جذب از پساب خروجی حوضچه صحت مدل خطی  اثر برهم 

API    حذف    یبرا  یکنش قابل توجه ادهد که اثر برهمینشان م  یبعدسه  ینمودارها  .کندیمتأییدCOD  380شده از   یجمع آور  یاز نمونه ها 

 381جمع   یدر مورد نمونه ها نکهینمود. ضمن ا  یمورد چشم پوش  نیمشاهده شده در ا زیتوان از اثرات ناچ یم نی حوضچه وجود ندارد و بنابرا یخروج

 382  ی تهایروش در نظر گرفتن محدود  یساز  نهیو به   شیدر انجام آزما  یاساس   یاز پارامترها  یکی گفت که    دیاب  زیحوضچه ن  یشده از ورود  یاور

 383مقدار جاذب    شیکردند به عنوان مثال با افزا  ی م  رییبالاتر تغ  ریکه محدوده ها به مقاد  ی باشد. در صورت  یدر زمان م  یی صرفه جو  زیو ن  یاقتصاد

 384و مقدار جاذب    یمحدوده زمان  شیدر واقع با افزا  افتی  ینم  یشگفت  رییکرد اما بازده حذف تغ   یم  دایپ  شیافزا  نه یگرم، هز  یلیم  4گرم از    یلیم  6به  

 385  ی که با در نظر گرفتن فاکتورها افتی یدرصد بهبود م 6بازده حذف تنها  یگرفت ول یبه خود م یسطح پاسخ حالت معمول نکهیا رغمی( علنهی)هز

 386 د یگرد یخوددار امحدوده ه ش یاز افزا نهیزمان و هز
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 387 

388 

 389 

 390با استفاده از   خروجی )پایین( حوضچه)بالا( و ورودی  پساب از  CODمتغیرهای مختلف برای حذفکنش برهمبعدی سه  نمودارهای  :4شکل 

 391 واجذب.-کربن فعال به عنوان جاذب و از طریق مکانیسم جذب

 392 متغیره سازی چند بهینه 

 393  ی متغیر  چندسازی  برای بررسی و بهینه   هافن   و توانمندترین  تریناز قویروش سطح پاسخ یکی    توان گفت کهمطابق تحقیقات انجام شده می   

 394  می باشد زیرا در این روش علاوه بر اثرات پارامترهای اصلی بر پاسخ، اثر برهم کنش بین پارامترها نیز بر پاسخ فرایند در نظر گرفته می  فرآیندها  

 395نظر  شود و دستیابی به شرایط بهینه واکنش با در نظر گرفتن همزمان همه عوامل موثر بر پاسخ و با تعداد آزمایشات بسیار محدود که آن را از  

 396اقتصادی بسیار مقرون به صرفه می کند، امکان پذیر می گردد. نکته قابل توجه این است که نتایج حاصل از روش بهینه سازی سطح پاسخ به  

 397بر اساس    سطح پاسخ ، روشرونیازا  است.  زمانکیدر    یک پارامتر  بهینه سازی فرآیندها با استفاده از متدولوژی  تر از روش مرسومدقیق مراتب  
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 398انجام شد. نتایج برای   API  ورودی و خروجی حوضچه  از پساب  جذبسازی شرایط واکنش  برای بهینه  l-optimal از نوع CCD طراحی

 399دهد: دوز جاذب  بهینه را به شرح زیر نشان می است که شرایط    شدهدادهنشان    9در شکل   API  از ورودی حوضچه COD سازی حذفبهینه

 400 ی شدهه یتوصشرایط بهینه  در. دقیقه 36و زمان تماس معادل  6/5 گراد، پ. هاش برابردرجه سانتی  3۲دما برابر  ،تریلیلیم 100گرم در  4/3 برابر

 401جاذب    عنوانبه  با استفاده از کربن فعال  توان  را می    API  یورودی حوضچه COD  درصد از  8/65کرد که حدود    ینیبش یپ  افزارنرم ،  افزارنرم

 402مقدار گرم کربن   :توسط نرم افزار پیشنهاد گردیدرا به شرح زیر  ، شرایط بهینه  APIحوضچه    ورودی  جمع آوری شده از  پساب . برای  حذف کرد

 403 ی شدههیتوص  یشرایط بهینه   در.  دقیقه  58و زمان تماس معدل    6گراد، پ. هاش برابر  درجه سانتی   37، دما برابر  تریلیلیم  100گرم در    4  برابر  فعال

 404 عنوان به کربن فعال    یریکارگبهبا    توانیمرا     API  یخروجی حوضچه COD درصد از محتوای  93که حدود    گرددبینی می، پیش افزارنرم

 405 .جاذب حذف کرد

 406   جذبفرایند سینتیک بررسی 

 407جاذب  با استفاده از API ثقلیحوضچه    پساباز   COD های فرآیند جذب در طول حذفکنترل سرعت واکنش  یمرحله  یبرای تعیین مشخصه

 408(   2Rبررسی گردیده و  میزان خطی بودن )ی  او انتشار درون ذره  Elovichشبه مرتبه دوم،    یکینتیس  یهامدلهای سینتیکی  مدل  کربن فعال،

 409  ت ی کار ظرف  نیانجام ا  یبرا  (.14،  5)استفاده شد  دارد،  های تجربی  ری در تبیین دادهمعیار برای تعیین این مهم که کدام مدل توانایی بیشت  عنوانبه 

 410 بدست آمد: ریبه صورت ز( tqمعین ) جذب در زمان تیراستا ظرف نی( محاسبه شد. در اtq یعنی( )tجذب در زمان )

/m)×VtC-0= (Ctq 411 

 412   در هر زمان  غلظت tC وبر حسب     mg/Lهیغلظت اول0C  ن،یجرم کربن فعال است. علاوه بر ا  m (g)حجم محلول و  V (L)که در آن

 413  ی که منحن   یدر حال  رسم گردیداز زمان    ی به عنوان تابع tt/qشبه مرتبه دوم با رسم    یجنبش  ی پس از آن، منحناست.    mg/Lمشخص برحسب  

 414به دست    1/2tاز  ی به عنوان تابع  tqبا رسم  ایمدل انتشار درون ذره ن،ی د. علاوه بر اترسیم ش  Lntدر مقابل  tqبا رسم  Elovich یمدل جنبش

 415 شدهداده  نشان  6و شکل    5به ترتیب در شکل    APIیثقلحوضچه  ورودی و خروجی    فرآیند جذب بر روی پسابنتایج ارزیابی جنبشی برای    آمد.

 416انتشار درون ذره سازگار است    یکینت یعمدتاً با مدل س  APIحوضچه    یاز ورود   CODحذف   یجذب برا  کی نتی، سنمودارها  نیبر اساس ااست. 

 417 = ضریب همبستگیمدل شبه مرتبه دوم )  ضریب همبستگی    کترینزد  0/1  ( معادله انتشار درون ذره به 99668/0  یعنی)ضریب همبستگی    رایز

 418از    COD. به طور مشابه، حذف  است  یاز فاضلاب ورود  CODحذف    یبرا  (9894/0)ضریب همبستگی=  ی ایلوویچ  ( و مدل جنبش9437/0

 419( معادله انتشار 9946/0 یعنی). ضریب همبستگی کندیم یرویانتشار درون ذره پ ی کینتیاز مدل س نیزحوضچه  یاز خروج شدهیآورفاضلاب جمع

به  ذره  همبستگی    کتر ینزد  0/1  درون  )  ضریب  دوم  مرتبه  شبه  همبستگیمدل  جنبش9014/0 = ضریب  مدل  و  ایلوویچ  (   420)ضریب   ی 

 421   . خروجی است از فاضلاب  CODحذف  یبرا (9649/0همبستگی=

 422 



 

24 
 

  423 

 424 

 425-مکانیسم جذببا استفاده از کربن فعال به عنوان جاذب و از طریق  حوضچهورودی  برای تصفیه پسابنتایج مطالعات جنبشی   :5شکل 

 426 واجذب

  427 

 428 

 429-با استفاده از کربن فعال به عنوان جاذب و از طریق مکانیسم جذب خروجی حوضچه پساببرای تصفیه نتایج مطالعات جنبشی   : 6شکل 

 430 واجذب
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 431  یریگجهینت 

 432یک جاذب با توان عملیاتی    عنوانبه  با استفاده از کربن فعالسازی چند متغیره تصفیه فاضلاب پالایشگاه گاز  سازی و مدلبهینه در این مطالعه،  

 433 جاذب تعیین مشخصه شد. علاوه بر این، سطح ویژه XRD و SEM  ،IR-FTجاذب با تصویربرداریذب انجام شد. بالا از طریق مکانیسم ج

 434مترمربع بر   897 اندازهبهای محاسبه شد و سطح ویژه BET&BJH گذارد، توسطترین عواملی که بر بازده جذب تأثیر مییکی از مهم عنوانبه 

 435متغیری با استفاده از    سازی چندبا بهینه  pH جاذب، زمان تصفیه، دما و شامل مقدار   COD بر حذف   مؤثرگرم را برای جاذب نشان داد. عوامل  

 436سازی نتایج برای بهینه   گاز بهینه شد.  اجرا( برای دو نوع پساب پالایشگاه  ۲1با روش سطح پاسخ )   Expert-Designطراحی آزمایش   افزارنرم

 437گرم    4/3دهد: دوز جاذب برابر  است که شرایط بهینه را به شرح زیر نشان می  شدهداده نشان   9در شکل   API  از ورودی حوضچه   CODحذف

 438 افزارنرم ،  افزارنرمی  شدهه یتوصدقیقه. در شرایط بهینه    36و زمان تماس معادل    6/5گراد، پ. هاش برابر  درجه سانتی  3۲دما برابر   ،تریلیلیم  100در  

 439جاذب حذف کرد. برای    عنوانبه  توان با استفاده از کربن فعال  را می   APIی  ورودی حوضچه COD  درصد از  8/65ی کرد که حدود  نیبشیپ

 440گرم    4، شرایط بهینه را به شرح زیر توسط نرم افزار پیشنهاد گردید: مقدار گرم کربن فعال برابر  APIپساب جمع آوری شده از ورودی حوضچه  

برابر  تریلیلیم  100در   برابر  درجه سانتی   37، دما  تماس معدل    6گراد، پ. هاش  زمان  بهینه  58و   441، افزارنرم ی  شدهه یتوصی  دقیقه. در شرایط 

 442جاذب حذف   عنوان به  ی کربن فعال ریکارگبه با   توان ی مرا   APIی خروجی حوضچه  CODدرصد از محتوای 93گردد که حدود بینی می پیش

برای هر دو پساب    کرد. این، مطالعات سینتیکی  بر  انجام شدآوریجمع علاوه  انجام شدهبر اساس  .  شده   443حذف    یجذب برا  کینتی، سمطالعات 

COD    حوضچه    ی و خروجیورودپساب جمع آوری شده از  ازAPI  444ضریب همبستگی   رایانتشار درون ذره سازگار است ز  یکینتیعمدتاً با مدل س 

 445هر دو پساب از    CODحذف    یبرا   ی ایلوویچ  مدل شبه مرتبه دوم و مدل جنبش  ضریب همبستگی    از  کترینزد  0/1  معادله انتشار درون ذره به

 446 است. 

 447 تشکر و قدردانی

 448 .از شورای پژوهشی دانشگاه آزاد اسلامی قدردانی کنند  اندلیمانویسندگان 

 449 تعارض منافع 

 450 وجود ندارد.  یاشدهشناختهگونه تعارض منافع بنابر اظهار نویسندگان هیچ 
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