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 چکیده

، یدتول کاهش ،یان فشارخط جرمحدودیت در از  منابعگزارش شده در  منجر به مشکلاتاغلب  در نفت آب وجود

 یرسا و دستی پالایشگاه کاتالیزورهایینپاجریان  هاییت کاتالیستها، مسمومخط لوله، نقص عملکرد پمپ یخوردگ

ات کربن دهی شده با نانوصفحششدر این مطالعه فیلتر پو .شودمی یرتقطستون و  یدتول یزاتت مرتبط با تجهشکلام

زداها برای جداسازی آب از نفت در ( آماده سازی شد و به عنوان جایگزینی برای امولسیون4N3C-gنیترید گرافیتی )

مرحله ی قبل از ورود نفت به پالایشگاه پیشنهاد شد. بدین منظور، نانوصفحات کربن نیترید گرافیتی مزوپور با روش 

تی و با به کار گیری روش قالب سخت سنتز شد و روی سطح مش استیل ضد زنگ به کمک پلی کاندنسیشن حرار

خواص ترشوندگی آبدوستی در هوا  4N3C-gدهی شده با نانوورق اسپری پاششی پوشش داده شد. سطح مش پوشش

د که آب با گریزی زیر آب را نشان داد. نتایج جداسازی آب و نفت به کمک فیلتر آماده شده نشان داو فوق نفت

کند، در حالیکه نفت عبور از سطح عبور می 99% با بازده جداسازی تقریبأ بیشتر از h2-L.m 2200.-1فلاکس عبوری 

ماند. تکرارپذیری فیلتر برای جداسازی آب و نفت مورد بررسی قرار گرفت و نتایج نکرده و در بالای فیلتر باقی می

مرحله تکرار جداسازی آب و نفت تغییر ناچیزی داشته  25عبوری فیلتر پس از نشان داد که بازده جداسازی و فلاکس 

 است.

 گریزیدوستی و نفت(، آب4N3C-gجداسازی آب از نفت، نانوفیلتر، کربن نیترید گرافیتی )کلیدی:  کلمات
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 مقدمه 

 یریگشکلدارد،  وجود در صنایع نفتی خام نفتونقل حمل و تولید طول در اغلب که اساسی یهاچالش از یکی

 در که هستند نمکی آب یا آب قطراتها لسیونامو این .[2, 1]است  شور آب با پایدار بسیار و پیچیده یهاامولسیون

شوند یم شناخته (W/O) آب در نفت امولسیون عنوان به هاآن ،روین: ازاشوندیم پراکنده خام نفت از پیوسته فاز یک

 را هاآن توانیم و است پیچیده ماهیت نظر شویم ازیم روبرو هاآن با خام تولید نفت طول در که هاییامولسیون. [3]

بندی کرد گروه (W/O/W) نفت در آب در آب امولسیون و (O/W) آب  در نفت، (W/O)نفت  در ی آبسه دسته در

های نسبت به دیگر انواع کهیدرحال است، شده اغلب امولسیون آب در نفت گزارش، هاامولسیون نوع این میان در. [4]

 وجود است. ارتباط در برشی و نیروهای فشار با اغلب نفت در آب یهاامولسیون تشکیل. [2]هستند  موجود ناچیز

از  منابعگزارش شده در  مشکلات. [5]شود نفت خام میتصفیه در طول  منجر به مشکلاتیشده اغلب  امولسیون آب

 هاییت کاتالیستها، مسمومخط لوله، نقص عملکرد پمپ ی، خوردگیدتول کاهش ،یان فشارخط جرمحدودیت در 

. سود [7, 6]ست ا یرتقطستون و  یدتول یزاتت مرتبط با تجهشکلام یرو سا دستی پالایشگاه کاتالیزگرهایینپاجریان 

. [9, 8] یابدکاهش می شده یوندر ارتباط با آب امولس شمارییب یهابه خاطر چالشمعمولاً  ینفت یعصنا یورو بهره

 وبه دبه جدا کردن مخلوط آب شور و نفت خام  یاز، نیاتیعمل یهاچالش ی واز ضرر اقتصاد یریجلوگ ی، براروینازا

 یشپالا یاونقل که قبل از حمل یندیشود در فرآشناخته می 1شکنیتعلیق فرایند به عنوان که این فرایند جداگانه، فاز

روش  ینشود. چندمناسب انجام می شکنتعلیقشکنی غالباً با استفاده از تعلیق یند. فرآ[10] وجود دارد نفت خام

 زیکیی، فیمیاییش: سه دسته گسترده به توانندیگزارش شده است و م مطالعاتخام در  نفت شکنیی تعلیقبرا

 . [10] یولوژیکی تقسیم شوند( و بییو غشا یک، اولتراسونالکتریکی ،یوماکروو یا ی، حرارتیکی)مکان

است.  یدشدهبرابر نفت تول 3 یباًمقدار تقر ینشود که امی یدتولآب همراه نفت بشکه  یلیونم 210در جهان  امروزه

 در نفت خام باید کم ماندهیانجام شود، اجزای آب باقروزانه  ثر جدایش فازهای آب و نفت بایدؤم شکنیتعلیقبرای 

تصفیه شده  خام نفتمونه ن یک . در[11]باشد و آب باقیمانده برای دور ریختن باید شامل اجزای نفتی ناچیزی باشد 

 داشته و 2 اولیه یننشتهدرصد  2/0 از بیشتر ( نباید1 است آماده بارگیری به کشتی برای که ایشده تولید نفت یعنی

تقاضا در ها بسته به . اما این ویژگی[12] خام داشته باشدپوند نمک در هر هزار بشکه نفت 10نباید بیشتر از  (2

شود متفاوت هستند. هدف اصلی پژوهش در صنایع که استفاده می یاهای خط لولهو ویژگی صنایع پایین دستی

استفاده از  است که های نفت خام است. شایان توجهنفت خام ایجاد یک روش مؤثر برای جداسازی امولسیون تصفیه

 ذراتها دارای معایبی شامل تشکیل اند اما آنبه طور وسیعی در صنایع تاکنون استفاده شده ی شیمیاییهاشکنتعلیق

 بسته به نوع هاشود برای این روشصرف انرژی و غیره می، مها پس از فرایند جداسازیو لزوم جداسازی آن ثانویه ریز

تواند به عنوان یک ها برای یک سیستم امولسیون میشکنکاملاً متفاوت و انتخابی هستند. تعلیق امولسیونسیستم 

شیمیایی -تغییر در یک یا بیشتر از یک خاصیت فیزیکی همچنین، .عمل کندکننده برای سیستم دیگر عامل امولسیون

بدین ترتیب، با توجه به مشکلات  .[13] شکن به کار برده باشدتواند نیازمند تغییر در ساختار تعلیقنفت خام می

مکانیکی جداسازی نفت و آب، نانو مواد جدید مختلفی برای -های فیزیکیشیمیایی و روش هایشکنتعلیقمربوط به 

. [15, 14] اندها با بازده و شار بالایی بودهامولسیون یو قادر به جداساز اندشدهیهای مختلف طراحها و مشغشا
                                                            
1 demulsification 
2 Basic sediment 
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های مختلف شوند و خواص موردنظر را با روشدهی میمطالعات بر روی بستر پوششنانومواد مختلف گزارش شده در 

های عاملی سطح با انتخاب درست نانومواد و نشاندن گروه 5گریزیو آب 4دوستیکنند. آببه آن القا می 3اصلاح سطح

 .]23-16[شود مناسب در جداسازی نفت و آب انجام می

در این مطالعه فیلتر پوشش داده شده با نانوصفحات کربن نیترید گرافیتی آماده سازی شده و به عنوان جایگزینی 

ر، شود. بدین منظوزداها برای جداسازی آب از نفت در مرحله ی قبل از ورود به پالایشگاه پیشنهاد میبرای امولسیون

تی سنتز شده و روی سطح مش استیل ضد زنگ به کمک نانوصفحات کربن نیترید با روش پلی کاندنسیشن حرار

 XRD ،SEM هایآزموناز  هدفابا است ههای به دست آمدنمونهشود. تعیین مشخصات اسپری پاششی پوشش داده می

گیری زاویه تماس آب و نفت روی سطح اندازه گیری شود. خواص ترشوندگی سطح به کمک اندازهانجام می  FTIRو

 آب و نفت خام توسط فیلتر آماده شده در این مطالعه مورد بررسی قرار گرفته است.  شود. جداسازیمی

 هامواد و روش -2

 مواد -2-1

، اوره، nm 20-30با سایز ذرات  2SiO(، اوره، نانوذرات µm 5سایز حفره  316lمش استیل ضدزنگ )استیل 

 استن.

 4N3C-gسنتز نانوصفحات  -2-2

 template)-(hardمتخلخل مزوپور از روش پلی کاندنسیشن حرارتی به کمک قالب سخت  4N3C-gبه منظور سنتز  

به عنوان قالب سخت استفاده شد. در این روش،  nm30-15با سایز ذرات  2SiOاستفاده شد. بدین منظور از نانوذرات 

شود و تحت استیرر در اوره به آن اضافه می gr 10، مقدار 2SiOاز نانوذرات  40% محلول کلوئیدی gr 5پس از تهیه 

قرار گرفته تا آب آن تبخیر شود. جامد سفید رنگ حاصل به کمک هاون پودر شده و در قایقک کوارتز  C90دمای 

قرار داده شد تا پلیمریزاسیون  h 4به مدت  K.min 3-1و رمپ  C 550°ای در دمای  در پوشیده به داخل کوره لوله

 اوره تکمیل شود.

در دمای محیط قرار داده شد تا قالب جدا  h 24ریخته شد و  M 2جامد زرد رنگ به دست آمده در محلول سود 

در  C 70°شود. سپس محلول فیلتر شده و چندین مرحله با آب و اتانول شست و شو داده شد. در نهایت در دمای 

 (.1)شکل  آون خلا خشک شد

 به روش قالب سخت مزوپور 4N3C-gمراحل سنتز  -1شکل 

                                                            
3 Surface treatment 
4 Hydrophilicity 
5 Hydrophobicity  
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 4N3C-gدهی سطح فیلتر با نانوصفحات پوشش -2-3

نشانی سطحی فعال سازی شد )ابعاد به منظور لایه mµ 5با قطر حفره  (stainless steel mesh) 6مش فولاد ضدزنگ

cm 3 ˟cm 2ها از سطح، مش در محلولی با نسبت مساوی از آب و اتانول و (. بدین منظور، ابتدا برای رفع آلودگی

 gr 5/0، 7اورتان واتربورنپلی gr 1/0قرار داده شد. سپس  min 30و زمان  C 23°استون تحت آلتراسونیک در دمای 

4N3C-g  بهml 40  استون افزوده و به مدتh 2  تحت آلتراسونیک قرار داده شد. در نهایت محلول هموژن تهیه شده

بر روی سطح مش استیل پاشیده شد. فیلتر پوشش داده شده با  MPa  2/0به کمک اسپری پاششی تحت فشار 

 سازی شد.پس از خشک شدن در دمای محیط آماده 4N3C-gنانوصفحات 

 تعیین مشخصات سطح -2-4

 وتحلیلیه. تجزبررسی خواهد شد 8ی روبشیالکترون میکروسکوپ اسکن به دست آمده توسط ذراتشکل و اندازه نانو

پراش پرتو  یری باگدر ساختار در هنگام شکل ییراتتغ و عامل دار شدنپس از  4N3C-gو کریستالوگرافی فاز  یبترک
9X جذب  یریگاندازهبا  ورت لزومی در صموردبررس یژهسطح وگیری و اندازه 10سنجی مادون قرمز تبدیل فوریهیفو ط

2N دوستی سطح توسط ابزار به منظور تعیین میزان آبتماس  یهزاو و تحلیل یهتجز .شودمی یینتع .شودمی یینتع

ای با اندازه مشخص روی نمونه قرار ، قطرهگیری زاویه تماساندازه در آزمون گیری زاویه تماس انجام خواهد شد.اندازه

گیرد سپس توسط دوربینی با دقت بالا از قطره، زاویه تماس و خط سه فازی آن در محل برخورد با سطح می

 یراندمان جداساز .شوندو زوایا محاسبه می بررسیهای پردازش تصویر، افزارشود. سپس به وسیله نرمتصویربرداری می

ی زیر برای رابطه. بازده جدایش آب از نفت طبق [24] است فیلتر یجداساز یابیارز یعامل مهم برادو  عبوری شار و

 شود:هر آزمون محاسبه می

%
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 
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100  (1) 

 حجم مقدار آب جدا شده پس از جدایش است. Vحجم آب در نفت قبل از جدایش است و V0که 

 شود.اندازه گیری شار )فلاکس( عبوری از فیلتر از معادله زیر محاسبه می

(2) 

.

V
Q

At
  

A ،t  وV .به ترتیب مساحت سطح فیلتر، زمان فیلتراسیون و حجم عبوری از فیلتر است 

 نتایج و بحث -3

آماده شده به روش قالب سخت در  4N3C-gبه منظور بررسی ساختار کریستالی  X (XRD)نتایج آزمون پراش پرتو 

  (100)شود. زاویه مربوطه که بادیده می 4N3C-gدر  θ2(d = 0.68 nm) °13.1=آورده شده است. پیک  2شکل 

                                                            
6 stainless steel mesh 
7 Waterborn polyurethane 
8 Field emission Scanning electron microscopy (SEM) 
9 X-ray diffraction (XRD) 
10 Fourier-transform infrared 
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 θ2  (d = 0.325 nm) °27.4=است، درحالیکه پیک قوی  4N3C-gدر   (100) ایشود ساختار بین صفحهمشخص می

نشاندهنده  4N3C-gدر  (002)است. پیک  4N3C-gهای درون لایه diffractionشود ناشی از مشخص می  (002)که با 

 در روش قالب سخت است. 4N3C-gای حفظ ساختار درون لایه

آورده شده است.  3 انجام شده و نتایج آن در شکل FTIRآنالیز  4N3C-gهای عاملی روی سطح به منظور بررسی گروه

 cm-1و  cm 1200-1بین  CNو هتروسایکل  triazine-s-triشود، پیک جذب حلقه همانطور که در شکل دیده می

دهد. های کربن و نیتروژن را نشان میباندهای کووالانسی مشابه میان اتم cm 801-1مشهود است. پیک در  1600

g-است که در مقایسه با   4N3C-gهای کربوکسیل و کربونیل در ناشی از وجود گروه cm  1678-1پیک جذب در 

4N3C 1تری دارد. پیک وسیع در گستره پیک قابل ملاحظه-cm3300  1و-cm  3600  4درN3C-g  وجود گروهH-N 

 دهد.را نشان می و همچنین گروه هیدروکسیل به خاطر آب باقیمانده در نمونه

 
 X (XRD) نتایج آزمون پراش پرتو -2شکل 

 
 4N3C-g( FTIR)سنجی مادون قرمز تبدیل فوریه یفطنتایج آزمون  -3شکل 
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گرفته شد. مساحت سطح  BETسنتز شده، آنالیز  4N3C-gبه منظور تعیین مشخصات سطح و اندازه و شکل حفرات 

( است 4)طبق شکل  H3که هیسترسیس  BETبوده و شکل نمودارهای جذب و واجذب  gr2m 72/ویژه ذرات حدود 

 12BJH( دارد. همانطور که از نمودار like-Plateای )ورقه 11شناسیحاکی از آن است که ذرات متخلخل بوده و ریخت

ی مزوپور بودن ذرات است. به منظور است که نشاندهنده nm50-2شود بیشترین توزیع سایز حفرات بین دیده می

ذرات باشد.  13اصلاح بعدی ذرات در محلول احتمالا نیاز به پراکندگیو بهبود  4N3C-gبالا بردن مساحت سطح ویژه 

 17و اکسیداسیون 16ای شدن مکانیکی، لایه15رارتی، اصلاح ح14های اصلاح به کمک اسیددر مطالعات زیادی از روش

ورت لایه شدن صدهی بهبود ساختار و لایهی پوششاستفاده شده است. در این مطالعه به کمک آلتراسونیک در مرحله

 گیرد.می

  
 )ب( )الف(

 BJHب( نمودار  4N3C-g. الف( نمودار جذب و واجذب 4N3C-gنمونه  BETنتایج آنالیز  -4شکل 

درجه و نفت صفر درجه در هوا  32°زاویه تماس آب را  4N3C-gنتایج زاویه تماس سطح پوشش داده شده با نانوورق 

g-زیر آب را نشان می دهد. این نتایج نشان میدهد که سطح مش پوشش داده شده با نانوورق  155°و زاویه تماس 

4N3C گریزی زیر آبدارای خاصیت آبدوستی در هوا و فوق نفت (hydrophilic/underwater Superoleophobic )

شود. زبری ایجاد می باعث کاهش زاویه تماس آب روی سطح 4N3C-gدوست نانوصفحات (. ماهیت آب5است )شکل 

گریزی زیر آب ، موجب افزایش زاویه تماس نفت زیر آب و القای خاصیت فوق نفت 4N3C-gشده به خاطر نانوصفحات 

 شود.می
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 4N3C-gبررسی زاویه تماس الف( آب در هوا  و ب( نفت زیر آب روی سطح مش پوشش داده شده با  -5شکل 

نشان داده شده است. توزیع یکنواخت و  6( در شکل FESEMمیکروسکوپ الکترونی روبشی با کیفیت بالا )تصاویر 

)الف(  6در شکل  4N3C-gهای نانوورق 18شناسی)ج( کاملأ مشهود است. ریخت 6پوشش کامل وایرهای مش در شکل 

در مقیاس  خورده پیچ و مراتبی سلسله ای ورقه ساختارهای این شکل، در شده ارائه FE-SEM نتایج شود.دیده می

 رد نانوذرات توسط نانو-میکرو مراتبی سلسله ساختارهای این. دهدمی نشان هاآن در نامنظم منافذ با نانو-میکرو

 هاشناسیریخت این که است شده مشخص. اندشده تشکیل میکرو در مقیاس مشبک مش هایسیم و نانو مقیاس

 .[25] کنند می کمک نفت و آب بدین ترتیب به جداسازی به و کنند می ایفا سطح به زبری القای در مهمی نقش

 شود.موجب به دام انداختن آب بیشتری در حفرات می 4N3C-gهای همچنین تخلخل ایجاد شده از نانوورق

   
 )ج( )ب( )الف(

در  4N3C-gاز مش استیل پوشش داده شده با نانوصفحات  (FESEM)تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی  -6 شکل

 های مختلفمقیاس

با خاصیت ترشوندگی  4N3C-gدهی شده با نانوصفحات عملکرد جداسازی آب و نفت توسط فیلتر مش استیل پوشش

وله آزمایش لآب دوست/فوق نفت گریز زیر آب مورد ارزیابی قرار گرفت. بدین منظور، فیلتر به کمک یک گیره بین دو 

آب( روی سطح فیلتر از پیش خیس شده ریخته شد.  vol. %30نصب شد. مخلوط دو فازی نفت خام و آب آزاد )

کند، در از سطح عبور می h2-L.m 2200.-1نشان داده شده است، آب با فلاکس عبوری  7همانطور که در شکل 

لتر آماده دوستی فیگریزی زیر آب و آبنفتماند. با توجه به فوقحالیکه نفت عبور نکرده و در بالای فیلتر باقی می

ی هیدراسیونی در سطح های آب در ساختار زبر سطح به دام افتاده و لایهسازی شده، با خیس کردن فیلتر، مولکول

ایج با رابطه شود. این نته مانع تماس نفت با سطح فیلتر و در نتیجه جلوگیری از عبور نفت میفیلتر تشکیل شده ک

                                                            
18 Morphology 
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کند که زاویه تماس نفت زیر آب با افزایش زبری سطح افزایش در تطابق است. این رابطه بیان می 19کاسیه باکتر

طبق روش استاندارد  4N3C-gوصفحات مانده در بالای فیلتر پوشش داده شده با نانمقدار آب باقی. ]25 [یابدمی

ASTM  است.  99% اندازه گیری شد و نتایج نشان داد که بازده جداسازی تقریبأ بیشتر از 

دهی شده در کارایی آن برای جداسازی بسیار مؤثر است، تکرارپذیری فیلتر در با توجه به اینکه پایداری فیلتر پوشش

در پی مورد ارزیابی قرار گرفت. بدین منظور، پس از هر بار جداسازی، فیلتر با آب و استون های جداسازی پیچرخه

گیری است. همانطور که از نتایج بازده جداسازی و فلاکس اندازهنشان داده شده  8شود. نتایج در شکل شست و شو می

 h2-L.m 1997.-1مرحله تکرار جداسازی به  25چرخه دیده می شود، فلاکس آب عبوری از فیلتر پس از  5شده در هر 

گریز تدوست/ فوق نفدرصد رسیده است. بنابراین فیلتر آماده شده با خواص ترشوندگی آب 98% و بازده جداسازی به

 زیر آب دارای قابلیت خوبی و پایداری قابل قبولی در جداسازی آب از مخلوط آب و نفت خام دارد.

 
آب از  4N3C-gهای دهی شده با نانوورقبه کمک فیلتر پوشش آب( vol. %30جداسازی آب از مخلوط آب و نفت ) -7شکل 

 ماند.فیلتر عبور کرده درحالیکه نفت بالای فیلتر باقی می

                                                            
19 Cassie-Baxter 
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های متوالی جداسازی آب از مخلوط آب و  نفت خام به کمک فیلتر تغییرات فلاکس و بازده جداسازی در چرخه -8شکل 

 4N3C-gمش استیل پوشش داده شده با نانوصفحات 

 گیرینتیجه  -4

آماده سازی شد و به عنوان  (4N3C-g)در این مطالعه فیلتر پوشش داده شده با نانوصفحات کربن نیترید گرافیتی 

شود. زداها برای جداسازی آب از نفت در مرحله ی قبل از ورود نفت به پالایشگاه پیشنهاد میجایگزینی برای امولسیون

بدین منظور، نانوصفحات کربن نیترید گرافیتی مزوپور با روش پلی کاندنسیشن حرارتی و با به کارگیری روش قالب 

ر شود. به منظوی سطح مش استیل ضد زنگ به کمک اسپری پاششی پوشش داده میسخت سنتز شد و سپس رو

سطح مش گیری شد. بررسی خواص ترشوندگی سطح فیلتر آماده شده، زاویه تماس آب و نفت روی آن اندازه

 تایجنگریزی زیر آب را نشان داد. آبدوستی در هوا و فوق نفتخواص ترشوندگی  4N3C-gدهی شده با نانوورق پوشش

با بازده جداسازی  h2-L.m 2200.-1آب با فلاکس عبوری  جداسازی آب و نفت به کمک فیلتر آماده شده نشان داد که

ی ماند. تکرارپذیرکند، در حالیکه نفت عبور نکرده و در بالای فیلتر باقی میاز سطح عبور می 99% تقریبأ بیشتر از

قرار گرفت و نتایج نشان داد که بازده جداسازی و فلاکس عبوری فیلتر فیلتر برای جداسازی آب و نفت مورد بررسی 

 مرحله تکرار جداسازی آب و نفت تغییر ناچیزی داشته است. 25پس از 

 تشکر و قدردانی  -5

و  در انجام این تحقیق کمال تشکر صنعتی امیرکبیر و پژوهشگاه صنعت نفتبدینوسیله از حمایت مالی دانشگاه 

  .ریمقدردانی را دا
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