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استفاده برای حذف آب از سوخت دیزل  شدهزدایی سیلیس تیلولینوپتیکل طبیعی تیزئولاز ، پژوهشدر این  چکیده:

انجام شد.  پاسخسطح  روشو به Design expert 7.0.0افزار  نرمبا استفاده از  زدایی سلیس سازی شرایط شد. بهینه

پس از درنظر گرفته شد.  اییزد یند سیلیساهیدروکسید، دما و زمان فرمحلول سدیم غلظت های مورد بررسیپارامتر

محلول با زدایی  بهینه سیلیستحقیق نشان داد که در شرایط نتیجه  ،تاز زئولی زدایی سیلیسیند افرشرایط سازی  بهینه

% 92/30درصد جذب آب ساعت  02/2 مدتبهگراد  درجه سانتی 50/10دمای  در مولار 09/5 با غلظت هیدروکسیدسدیم

گرم  0)شده و سوخت دیزل زداییحجمی از زئولیت سیلیس -وزنی %0/5جذب آب از سوخت، یند ابرای انجام فر .است

ساعت با دور ملایم همزن مخلوط شدند و میزان آب موجود در سوخت  2مدت به لیتر سوخت( میلی 8555ی ازابهزئولیت 

وسط ت ،در شرایط بهینه شدهییزدا طبیعی و زئولیت سیلیسزئولیت گیری شد.  اندازه لومتروک شریف کارلبا دستگاه 

میکروسکوپ الکترونی و تبدیل فوریه مادون قرمز ، پرتو ایکس فلوئورسانس، سنجی پراش پرتو ایکس طیف آنالیزهای

گیری  نتیجهتوان  یابی زئولیت، می آمده از آنالیزهای مشخصهدستهبا توجه به نتایج ب .یابی و تحلیل شدند، مشخصهیروبش

دهنده عملکرد قابل قبول ند جذب نشانیانتایج جذب آب قبل و بعد از فر خوبی انجام شده است.ایی بهزدسیلیس کرد که

  شده است.زدایی زئولیت سیلیس

 

 طراحی مرکب مرکزی ، سوخت دیزل، زداییجذب، سیلیسکلینوپتیلولیت،  کلیدواژگان:
 

مقدمه
در ای  طور گستردهبهها  ند و درصد زیادی از آنای در جهانتولید انرژ منابعترین  های هیدروکربنی یکی از مهم سوخت

 ترکیبات ازجمله ،ها در این سوختموجود  یها ناخت غلظت آلایندهد. شگیرن مورد استفاده قرار میونقل های حمل سیستم

          یک آب در سوخت دیزل  حضور .[8]ضروری است ها برای ارزیابی کیفیت سوخت و رفتار احتراق آن، آب و دار گوگرد

وجود آب در  .[9،2]شود ها می و درنهایت سبب خرابی آن گذارد اثر می دیزلی هایعملکرد موتور بر است که ل کلیدیامع

دیدن آسیب و حتی فیلترها و خطوط تولید و انتقال سوخت انسدادنتیجه  و در نجربه خوردگی فلزات، تشکیل لجنسوخت م

آن از  دورشدنو  کدرشدن سوخت یکی دیگر از نتایج وجود آب در سوخت دیزل .[6-9]دوش سیستم تزریق سوخت می

برخوردار  قابل توجهیاز سوخت دیزل از اهمیت  جداسازی آب ،بنابراین .[9]است سوخت سازیبه تجاریاستانداردهای مربوط

های گرمایی، شیمیایی و  روش :ند ازاعبارتشوند  حذف آب از سوخت استفاده می برای ایی کهه ترین روش متداول است.

استفاده از . [8]ندیبالا های هزینهو  آلودگی شدید، بودنبرزمانازجمله  ترتیب دارای معایبیبه ها این روش حال آنکه .الکتریکی

برای حذف آب بیودیزل از میکروژل  . در این زمینه، نار و همکارانشستها این روشمناسب برای  یجایگزین مواد جاذب آب
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pNIPAM
 .[1]کاهش دادند ppm055 کمتر از به ppm8155سوخت بیودیزل را از موجود در ها میزان آب  . آناستفاده کردند 8

بیشترین کاهش  ، که از سوخت دیزل و بیودیزل استفاده کردندهای هیدروژل برای حذف آب  جاذبو همکارانش از  لنتفریگو

 92و  9/09 ترتیببه ppm205نمونه دیزل با میزان آب اولیه در و  ppm2865با میزان آب اولیه  در نمونه بیودیزلمیزان آب 

ای متخلخل توسط سان و همکارانش  شیشهفاده از غشای آب از نفت با استزدایی  امولسیون. [9]دست آمدهب   درصد وزنی 

 . [3]بود% 2/36بیش از  در این پژوهش زدایی امولسیونبازده بررسی شد که 

کردند. بررسی  با استفاده از زئولیت طبیعیرا  بیودیزل-و مخلوط دیزل حذف آب از دیزل، سوخت جتو همکارانش  فاوس

ی خاص هاییویژگ دلیلهب ،طبیعیهای  زئولیت. [85]کاهش دادنددرصد وزنی  92 تا حدودمیزان آب سوخت دیزل را ها  آن

ازجمله  ،های مختلف فناوری در  دهگستر صورتبه ،با مساحت سطح بالا انفراو منافذ و پایین چگالی ، یون تبادل توان مانند

، [82]جذب جیوه ،[88]کنترل آلودگییندهای صنعتی ازجمله ادر بسیاری از فرها  زئولیت. شوند استفاده می ،فناوری کشاورزی

در  ،[86]تهیه مصالح ساختمانیدر ، [80]عنوان کاتالیستبه، [80]سازی و جداسازی گازها خالص، [89]محیطیزیستاصلاح 

های بلوری  ها آلومینوسیلیکات زئولیت شوند. استفاده می [81]وفاضلابو تصفیه آب [89]کشاورزی و تولید مواد غذاییصنایع 

سلول  ،در زئولیتاست.  α(Mg, Ca, Sr, Ba)d[Alα+2d-Sin-(α+2d)O2n].mH2O(Li, Na, K)ها  آنکلی شیمیایی  فرمول که ندآبدار

کننده بار خنثی های ( و کاتیون=20mمولکول آب ) 20، (=96nیژن )اتم اکس 92معمولا براساس واحد مونوکلینیک است و 

Na) منفی ساختار زئولیت
+، K

+، Ca
Mg و +2

موجود در ساختار  AlO4و  SiO4 های چهاروجهی از هریک. [85]دشو می مشخص (+2

 های اتم طریق از ها چهاروجهی اتصال توسط هندسی ساده های شکلشوند.  اخته میشن 2عنوان واحد ساختمانی اولیهزئولیت به

زئولیت کلینوپتیلولیت در  .[83]گویند می 9ثانویه یمانتساخ واحدهای جدید هگرفتشکلهای  . به اتصالشوند یم ایجاد اکسیژن

بر ها  و موقعیت آنتعداد و  ها نوع کاتیون، Si/Alنسبت  .دوش فراوانی یافت میبه ،ایران خصوص دربه ،بسیاری از نقاط جهان

ندین روش اصلاح این خواص را با چتوان  های طبیعی می جداسازی زئولیت بهبود بازدهبرای . اثرگذار است زئولیت میزان جذب

کاهش نسبت  ،آن  ا کاهش سیلیسیم و در نتیجهیش آلومینیوم یافزابا میزان جذب آب توسط زئولیت  .[25]دی تغییر داشیمیای

Si/Al ،های شود که یون علت این رابطه به این صورت توضیح داده می ،در حقیقت یابد. افزایش می Al
عنوان یک سایت به  +3

ب آهای  با مولکول فیضعیوانفعال فعل Si-O-Siای ه گروهاکسیژن موجود در  عنصر ند ونک آب عمل میهای  مولکولبرای جذب 

و همکارانش  گرون .[26-20]های متعددی گزارش شده است در پژوهشبا اصلاح قلیایی  Si/Alکاهش نسبت  .[29–28]دارد

ZSM-5 ،موردینت های زدایی زئولیت شرایط بهینه سیلیس
0، FER

BEAو  0
 کردند که نتایج بررسی ،ایجاد مزوحفره منظوربهرا  6

درجه  20و  90، 60، 65، زدایی یند سیلیسابرای زمان فر دقیقه 95 و 65 ،95 ،65 ترتیببه ها برای این زئولیت بهینه

. در دست آمدهب مولار 8/5و  0/5، 2/5، 8/5 هیدروکسیدمحلول سدیم های و غلظتزدایی  یند سیلیسافربرای دمای  گراد سانتی

از آب آشامیدنی  منگنز آتس و همکارش برای حذف .[29،20]قابل توجه بود Si/Alی فوق میزان کاهش نسبت ها تمامی زئولیت

 Si/Alاصلاح منجربه کاهش نسبت  که این استفاده کردند هیدروکسیدوسیله محلول سدیم شده بهاصلاح طبیعی زئولیت از

و برای این شده را بررسی کردند زدایی عملکرد جذب رنگ بر روی زئولیت طبیعی سیلیسو همکارش  کاراباکان .[20]شد

لین و  .[21]زدایی کردند سیلیس C15° ساعت در دمای 1مدت بههیدروکسید سدیم متفاوتهای  منظور زئولیت را در غلظت

و بیشترین  هیدروکسید پرداختنددیموسیله سهب هشداصلاح کلینوپتیلولیت لیتشیمیایی زئوکوهمکارانش به مطالعه خواص فیزی

زئولیت طبیعی و همکارش محمودی . [23]دست آوردندهبمولار  0/8ظت ر غلشده را دمیزان مساحت سطح و مزوحفره تشکیل

 2تا  2/5 بازه مختلفی در های غلظتبا  هیدروکسیدوسیله محلول سدیمبه C90°ساعت در دمای  9مدت بهکلینوپتیلولیت را 

                                                             
1. Poly(N-isopropylacrylamide) 

2. Primary Building Units 
3. Secondary Building units 
4. Zeolite Socony Mobil–5 

5. Ferrierite 

6. Beta 
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اصلاح  .[95]استفاده کردند بنزوتیوفن جذب بنزوتیوفن و دی مده برایآدستههای ب زدایی کردند و از نمونه سیلیسمولار 

 در این پژوهش، ،بنابراین سازی شرایط اصلاح قبلا انجام نشده است.منظور جذب آب از سوخت واقعی و بهینهزئولیت طبیعی به

 ،هیدروکسیدسدیماستفاده از با  ،طبیعی کلینوپتیلولیتزئولیت ، حذف آب از سوخت دیزلمنظور به ،باربرای اولین

 هایپارامتر اثرهای متقابل زدایی و بررسی یند سیلیساسازی شرایط فر برای بهینه 8سطح پاسخاز روش  .زدایی شد سیلیس

شیمیایی و -خواص فیزیکی استفاده شد. هیدروکسیدغلظت محلول سدیم زدایی و یند سیلیسادما و زمان فرمانند تجربی 

 .ندشد مشخص آنالیزهاای از  وسیله مجموعهبهمشخصات ساختاری زئولیت 
 

 هاوروشآزمایش

لازممواد
XRDکه با انجام آنالیز  از شرکت افرند توسکا تهیه شد mm 9تا  8 اندازههب یذرات با شدهاستفاده کلینوپتیلولیت طبیعی زئولیت

2 

سوخت دیزل واقعی از  و از شرکت دکتر مجللی درصد 30با خلوص بالای  هیدروکسید. سدیمصحت این موضوع مشخص شد

گردوغبار و تا شسته شد شده زدایی با آب یونمرتبه طبیعی ابتدا چندتهیه شد. زئولیت ه( شازند اراک پالایشگاه امام خمینی )ر

 .(ه استنامگذاری شد WZصورت )این نمونه به خشک شد C885°در دمای سپس و های همراه آن حذف شود  ناخالصی
 

زداییسیلیس
 اندمتریسه پارا هیدروکسیدغلظت محلول سدیمهمچنین شدن و دمای مخلوط ،مدت زمانزدایی،  برای انجام فرایند سیلیس

با توجه به محدوده  .اند تعیین شدهبیشترین میزان جذب آب، برای دستیابی به  ،وسیله طراحی آزمایشبه ها بهینه آن مقادیر که

یند افرمراحل نحوه انجام بیان طراحی شد. برای  Design expertافزار توسط نرم آزمایش 81، شده برای این سه پارامترتعیین

 هیدروکسیدسدیم محلول توسط WZ نمونه زدایی از سیلیس عملیات شود. توضیح داده میآزمایش  81زدایی یکی از سیلیس

 تهیه برای زدایی، ابتدا،صورت گرفت. در سیلیس ثانیه 20دقیقه و  88ساعت و  0 مدت و به  C50/90° دمای مولار در 96/5

 آب با ریخته شده و لیتری میلی 055 دهانه دو حجمی بالن درون هیدروکسیدسدیم  گرم 2/9مولار،  96/5 ظتغل با محلول

نسبت ) WZگرم نمونه  20هیدروکسید، شدن کامل سدیمو پس از حلشد  رسانده لیتر میلی 055 حجم محلول مقطر به

 C50/90°یتر دارای همزن قرار داده شد و دمای آن در ه بر روی نمونه ،سپس اضافه شد.به محلول ( ml/g25محلول به جامد 

دماسنج در دهانه  دمای نمونه با قراردادن همزده شد. ثانیه 20دقیقه و  88ساعت و  0مدت تنظیم شد و با دور ملایم همزن به

شده چندبار زدایی ب یونآنمونه با استفاده از دستگاه سانتریفوژ از محلول جدا و با  ،در انتها ای چک شد. صورت لحظهبالن به

 .صورت گرفت C885°در دمای ساعت،  20مدت بهشدن یند خشکافر ،سپس. به حالت خنثی برسد  آن pHد تا شسته ش

صورت بهینه بهدر شرایط شده زدایی سیلیس WZنمونه شده دیگر انجام شد. آزمایش طراحی 89مشابه همین مراحل برای 

ZOH.Opt ذاری شد.نامگ  
 

زلیدسوختآبجذبندیافر
های  به نمونه لیتر سوخت( میلی 8555ازای گرم زئولیت به 0) حجمی-وزنی 0/5% نسبت با شدهزدایی های زئولیت سیلیس نمونه

ذرات  و های سوخت نمونه. سرانجام [85]همزده شدند ،دور ملایم همزن با ،ساعت 2مدت ها به سوخت اضافه و مخلوط آن

 صورت( C22°جذب آب در دمای اتاق ) ها رای همه آزمایشب. هم جدا شدنداز بوخنر  پمپ خلأ و قیفبا استفاده از زئولیت 

 گیری شد. اندازه KF Coulometer 684مدل  9فیشر کارل میزان آب موجود درون سوخت توسط دستگاه ،سپس گرفت.

                                                             
1. Response Surface Methodology 
2. X-Ray Diffraction  
3. Karl Fischer 
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طراحیآزمایش
ین مقادیر پارامترهای تعی ؛تعیین پارامتری که بیشترین اثر را بر پاسخ دارد :ند ازااهداف طراحی آزمایش عبارت ،طور کلیبه

 حداقلبه باشد و کوچک پاسخ در تغییرپذیری که طوریهشدن پاسخ به مقدار بهینه و مطلوب، بنزدیکبرای مؤثر قابل کنترل 

های دراه یکی از استاندک ،8(CCD) مرکزی مرکب طراحی ازآزمایش طراحی در  .[98]لغیرقابل کنتر رسیدن تأثیر پارامترهای

نظور رسیدن به بیشترین مبه ،یزدای یند سیلیساأثیرگذار بر فرت  شدهپارامترهای بهینهتا  استفاده شد ،است سطح پاسخروش 

 غلظت محلول سدیم :اند از زدایی عبارت یند سیلیساتأثیرگذار بر فر هایپارامتر .مشخص شوند ،آب از سوختمیزان جذب 

 (8)ه رابطصورت مرکزی به مرکبتعداد کل نقاط طراحی در روش زدایی.  ( سیلیسC) یدما( و B)زمان مدت(، Aهیدروکسید )

 :[92]شود ارائه می

(8)             

  تکرار برای نقطه مرکزی است. Cpیندی و افرتعداد پارامترهای  k ،در این رابطه

 سپس، مشخص و متغیر هر تغییر محدوده تجربیات گذشته، و اولیه های آزمایش از استفاده با ابتدا، طراحی، روش این در

 یک دارای متغیرها سطوح از یک هر. شود می محاسبه افزارنرم وسطت هر متغیر برای تغییر سطح پنج تغییر، های براساس دامنه

 هستند.  -α+ و α، -8، 5+، 8شامل  متغیر هر شدهکدگذاری سطح پنج. است بدون بعد شدهمقدار کدگذاری یک و واقعی مقدار

از  αآورد. مقدار دست شوند که روش مرکب مرکزی بتواند خواص مطلوب معینی را به طوری انتخاب می Cpو   αمقادیر

 :[92]آید دست می( به2رابطه )

(2)       
 

 ⁄   

درنظر گرفته شده  (k=9زدایی ) یند سیلیسار فرتأثیرگذار ببا توجه به اینکه در این پژوهش طراحی آزمایش با سه پارامتر 

ارائه شده  8در جدول  CCDیندی از روش ار پارامتر فرشود. پنج سطح برای ه می 61/8برابر با  (2)طبق رابطه  αمقدار  ،است

مقادیر  شود. می 81برابر  (8)ها طبق رابطه  تعداد کل آزماش ،بنابراین .شد بررسی ( Cp=0) بارچهار مرکزی نقطه .است

متغیر پاسخ با  است. آب جذب درصد پاسخ متغیر است. ارائه شده 2آزمایش در جدول  81شده برای متغیرهای این کدگذاری

 زده شد: دوم تخمینای درجه شکل معادله چندجملهدوم به طراحی مرکب مرکزی با یک مدل درجه

(9)    
 
+∑  

 
  

 
   +∑  

  
    

 
   +∑  

  
  
2 

     

دهنده میانگین ترتیب نشانبه ij و  i،  ii ، 0 . اندبیانگر متغیرهای مستقل xjو  xiمتغیر پاسخ و  بیانگر y، (9)  در معادله

روش حداقل . [90،99]ندیدوم هر متغیر و اثرات دوتایی متغیرهاها، اثر اصلی هر متغیر بر روی پاسخ، اثر درجه کلی پاسخ

. براساس استفاده شد Design expert 7.0.0افزار آماری  نرماز با استفاده  (9)مربعات برای محاسبه ضرایب مدل ازطریق معادله 

، نمودارهای 2(ANOVAآنالیز واریانس ) ها بر میزان جذب آب، نتایج تجربی، برای بررسی اهمیت متغیرهای مستقل و تأثیر آن

سی معناداری ضرایب معادله برای برر درصد 30با سطح اطمینان  Fآزمون  ازکار گرفته شد.  به ها مانده نرمال و تحلیل باقی

 .[90]دوم استفاده شد درجه

 

تغییراتمتغیرهایمستقلسطوحوبازه-1جدول
 Table 1- Experimental range and levels of the independent variables 

                                                             
1. Central composite design 

2. Analysis of variance 

Factors Independent variables  
Range and levels 

-  α (-1.68) -1 0 1 α (1.68) 

A Concentration of sodium hydroxide solution /M 0.2 0.36 0.6 0.84 1 

B Time of desilication/h 1 1.81 3 4.19 5 

C Temperature of desilication/°C 70 74.05 80 85.95 90 
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شدهطراحیمرکبمرکزیمقادیرکدگذاری-2جدول
Table 2- Coded values of CCD 

 

تعیینمشخصاتجاذبوسوخت
سنج اشعه ساختار کریستالی و بلورینگی زئولیت توسط آنالیز پراش پرتو ایکس بررسی شد. این آنالیز با استفاده از دستگاه پراش

تیوب این دستگاه از جنس مس با طول موج کشور هلند، مشخص شد.  Philipsساخت شرکت ، PW1730ایکس مدل 

005031/8=λ ها در محدوده  آمپر است. شدت پیکمیلی 95کیلوولت و شدت جریان  05لتاژ آنگستروم، وθ2  درجه  15تا  0از

ها، که  های قابل تعویض و دیگر کاتیون بررسی شد. آنالیز فلوئورسانس پرتو ایکس برای تعیین مقدار ترکیبات اکسیدی، کاتیون

کشور هلند انجام شد.  Philipsساخت شرکت  PW1410کس سنج فلوئورسانس پرتو ایغلظت کمتری دارند، توسط دستگاه طیف

برای آنالیز تبدیل فوریه مادون  10.03.06نسخه  PerkinElmer Spectrumسنج تبدیل فوریه مادون قرمز مدل از دستگاه طیف

ای زئولیت توسط ه شناسی ذرات و بلورها در نمونه متر( استفاده شد. اندازه و ریخت)بر سانتی 0555تا  055قرمز در محدوده 

گیری میزان آب در سوخت دیزل از دستگاه  کشور هلند انجام شد. برای اندازه Philipsساخت شرکت  XL30 SEMدستگاه 

شده میزان آب موجود در ساخت شرکت متروم سوئیس استفاده شد. مقادیر گزارش KF Coulometer 684کارل فیشر مدل 

 مرتبه( است. 9سوخت، میانگین حاصل از تکرار آنالیز )
 

نتایجوبحث

یابیمشخصه
آنالیزپراشپرتوایکس

 WZ  های شاخص نمونه نشان داده شده است. پیک 8در شکل  ZOH.Optو  WZهای  پراش پرتو ایکس برای نمونهالگوی

مطابقت دارند.  55-520-8903با الگوی استاندارد به شماره  که 036/29 و 659/29 ،912/89 ،990/88 ،869/9 :ند ازاعبارت

زدایی از  یند سیلیسابا انجام فر ،است. همچنین بالایی کلینوپتیلولیت خلوص با طبیعی زئولیت اصلی فاز دهد می نشان الگو این

. [96،85]همچنان زئولیت است ZOH.Optدهد نمونه  های شاخص تغییری نکرده است که نشان می جایگاه پیک WZنمونه 

های  نشان داده شده است، شدت پیک 8که در شکل  طورهاست. همان دهنده بلورینگی نمونهها در این الگوها نشان شدت پیک

بلورهای زئولیت  ،زیرا .زئولیت باشددلیل حذف سیلیسیم از چارچوب تواند به که می ،اند کاهش پیدا کرده ZOH.Optنمونه 

نتیجه شدت  هستند و با خروج سیلیسیم از چارچوب زئولیت، بلورینگی زئولیت و در Si-O-Alساختار پیوسته از پیوندهای 

 .[95،21]یابند ها کاهش می پیک

Temperature of desilication /°C Time of desilication/h Concentration of sodium hydroxide solution /M Run 

0 0 0 1 

0 0 1.68 2 

0 1.68 0 3 

1 1 1 4 

0 0 0 5 

0 0 0 6 

0 0 -1.68 7 

1 1 -1 8 

-1 -1 1 9 

-1 -1 -1 10 

0 0 0 11 

1.68 0 0 12 

-1 1 -1 13 

1 -1 1 14 

1 -1 -1 15 

-1 1 1 16 

-1.68 0 0 17 

0 -1.68 0 18 
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Figure 1- XRD pattern of WZ and ZOH.Opt 

 ZOH.OptوWZهاینمونهXRDالگویپراش-1شکل
 

ایکسپرتوفلوئورسانسآنالیز

زدایی میزان  یند سیلیساارائه شده است. بعد از فر 9در جدول  ZOH.Optو  WZهای برای نمونه فلوئورسانس پرتو ایکسآنالیز 

SiO2 در تحلیل آنالیز  کاهش پیدا کرده است که ادعای مادرصد  89 ریبازئولیت تقXRD  بر خروج سیلیسیم از ساختار مبتنی

افزایش داشته است. این رفتار  ،درصد 2حدود  ،مقدار بسیار کمی ZOH.Optنمونه  Al2O3میزان  .کند زئولیت را اثبات می

    دلیل تاثیر بار منفی ممکن است به

وب زئولیت باشد که مانع از خروج آلومینیوم از ساختار زئولیت در موجود در چارچ -

 . [29،20]شود های هیدروکسید می توسط یون Si–O–Alبرابر هیدرولیز پیوندهای 
 

ZOH.OptوWZهایترکیبعنصرینمونه-3جدول
Table 3- The chemical compositions of WZ and ZOH.Opt

 

(FTIRسنجیمادونقرمزباتبدیلفوریه)طیف

         های موجود در  دهد. پیک را نشان می ZOH.Optو  WZهای  نمونه 8سنجی مادون قرمز با تبدیل فوریهطیف 2شکل 

cm های  در موضع 2شده در شکل های مشاهده اند. پیکبه مشخصات ساختاری زئولیتطهای مختلف مربو طول موج
-1006 ،

cm
-1651 ،cm

-1990 ،cm
cmو  18595-

ارتعاشات کششی متقارن ، O–Si–O پیوندهای، Si–Oبه پیوند ترتیب مربوطبه 18255-

SiO4 ، ارتعاشات کششی نامتقارنSi–O–Al  و ارتعاشات کششی نامتقارنSi–O به ستند. همچنین، ارتعاشات مربوطه

cmهای  ترتیب در طول موجهای هیدروکسیل به های آب و ارتعاشات کششی متقارن و نامتقارن گروه مولکول
-18602،        

cm
cmو  19091-

یوند هیدروژنی برقرار های هیدروکسیل پ های آب با گروه . مولکول[20،21،99]شوند مشاهده می 19690-

ها با  . شدت پیک[29]بخشند شوند و در نتیجه جذب آب توسط زئولیت را بهبود می ها در زئولیت می کنند و جذب این گروه می

    . [91]شود ب نمیدهد ساختار زئولیت در اثر خروج سیلیسیم تخری کنند که نشان می زدایی تغییر محسوسی نمی سیلیس

cmکه در طول موج  WZمشخص است، شدیدترین پیک نمونه  2طور که در شکل همان
زدایی به  قرار دارد با سیلیس 18595-

 .[95]است  های کمتر انتقال پیدا کرده طول موج

                                                             
1. Fourier-transform Infrared Spectroscopy  

Samples SiO2 Al2O3 Na2O K2O CaO MgO Fe2O3 TiO2 P2O5 MnO 

WZ 69.264 11.204 3.497 1.559 1.449 0.997 1.561 0.213 0.022 0.028 

ZOH.Opt 61.1 11.534 5.552 1.602 1.925 1.07 1.495 0.225 0.025 0.029 
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 Figure 2- FTIR spectra of WZ and ZOH.Opt 

ZOH.OptوWZهایبراینمونهFTIRنمودار-2شکل

 

آنالیزمیکروسکوپالکترونیروبشی

علت خروج سیلیسیم از به ،هیدروکسیدزدایی زئولیت با محلول سدیم نشان داده شده است، سیلیس 9طور که در شکل همان

زدایی  شود در اثر سیلیس مشاهده می ،نشود. همچنی زئولیت می ساختار زئولیت، باعث ایجاد کمی نامنظمی در ساختار

 هایی در زئولیت ایجاد شده است. حفره
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Figure 3- SEM images of WZ and ZOH.Opt 

 ZOH.OptوWZهاینمونهبرایروبشیالکترونیمیکروسکوپتصاویر-3شکل
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حلیلآماریت
پیشنهاد  طراحی آزمایشافزار نرمدوم توسط ای درجه جملهچند یک مدل های تجربی دادهدرصد جذب آب از بینی پیشبرای 

   و همچنین نمودار ها ماندهباقی نرمال احتمال نمودار از. استفاده شد Pو   Fبرای تعیین اهمیت هر متغیر از مقدارهای شد. 

       برای کانتور، و سطحی نمودارهای .شد استفاده مدل تناسب بررسی برای شده، بینیپیش هایپاسخ برحسب ها ماندهباقی

 نجپ مقادیر 0 دولند. جشد استفاده شود، می مرتبط مدل معادله برمبنای فاکتور دو به چگونه پاسخ متغیر یک اینکه دادنشانن

 .دهدمی نشان را پاسخ رادیمق و  CCD روش از آمدهدستهب ،یرهاغمت سطح
 

هاطراحیآزمایشباطراحیمرکبمرکزیومقادیرپاسخ-4جدول
Table 4- CCD design and response values 

 

( و متغیرهای yدوم پیشنهاد شده است، رابطه تجربی بین درصد جذب آب )ای درجهشکل چندجملهکه به (،0)معادله 

 دهد.  زدایی را نشان می یند سیلیسا( فرC( و دمای )B(، زمان )Aغلظت محلول سدیم هیدروکسید )

(0)   2      +         +        +    2  +            2     +     2     22   2        2        2 
 باشد، رکمت P مقدار و بیشتر F مقدار هرچهاست.   ارائه شده 0نتایج آنالیز واریانس برای درصد جذب آب در جدول 

رامتر پا آن باشد، 50/5 از رکمت ریپارامت برای P مقدار اگر دارد. پاسخ روی بر ریبیشت یرأثت آماری لحاظ ازورد نظر م رمتپارا

Rیین )عضریب ت .است معنادار% 30 اطمینان محدوده با مدل که است این معرف و ازلحاظ آماری معنادار است
هر میزان که  (2

Rو شده دارد بینی مدل پیشهای آزمایشگاهی و  نشان از همبستگی مناسب میان داده ،تر باشدنزدیک 8به عدد 
شده  تنظیم 2

P ،R، مقدار Fمقدار  پیشنهادی مورد قبول است. دهد که مدل نشان می 2/5کمتر از 
Rو  2

، 02/993ترتیب شده به تنظیم 2

 Pمقدار  د.نکن را تأیید می پیشنهادی بودن مدلو قابل قبول دقت بالا دست آمدند کههب 3300/5و  3390/5، 5558/5 کمتر از

  ت. دوم اسدهنده دقت بالای مدل درجهناچیز است که نشان 8برای نقض برازش

از این نمودار برای بررسی صحت مدل  نشان داده شده است. 0ها برای درصد جذب آب در شکل  ماندهنمودار نرمال باقی

اند.  طور نرمال، مشابه خط راست توزیع شده ها، به مشخص است، باقیمانده 0طور که در شکل شود. همان پیشنهادی استفاده می

های واقعی  شده با داده بینی های پیش های واقعی نشان داده شده است. پاسخ ده و دادهش بینی مقایسه مقادیر پیش 0در شکل 

 دهند. توافق خوبی دارند و صحت مدل پیشنهادی را نشان می

                                                             
1. Lack of fit 

water adsorption (%) 
Temperature of 

desilication /°C 
Time of desilication/h 

Concentration of sodium 

hydroxide solution /M 
RUN 

93.98 80 3 0.6 1 

92.38 80 3 1 2 

93.47 80 5 0.6 3 

92.07 85.95 4.19 0.84 4 

94.77 80 3 0.6 5 

92.12 80 3 0.6 6 

94.75 80 3 0.2 7 

92.02 85.95 4.19 0.36 8 

93.47 74.05 1.81 0.84 9 

89.76 74.05 1.81 0.36 10 

93.96 80 3 0.6 11 

94.04 90 3 0.6 12 

94.03 74.05 4.19 0.36 13 

94.87 85.95 1.81 0.84 14 

95.15 85.95 1.81 0.36 15 

95.20 74.05 4.19 0.84 16 

95.22 70 3 0.6 17 

95.17 80 1 0.6 18 
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آنالیزواریانسمدلبرایدرصدجذبآب-5جدول
Table 5- ANOVA analysis of the model for the water sorption percentage  

 

 Figure 4- Normal plot of residuals for water sorption percentage  

هابرایدرصدجذبآبماندهنمودارنرمالباقی-4شکل

 

Figure 5- Comparison between predicted and actual values for water sorption percentage 

درصدجذبآب شدهبینیپیش نتایج با واقعی نتایج نمودارمقایسه-5شکل

P Value F Value Mean Square Degrees of freedom Sum of squares  Source 

<0.0001 339.52 4.23 9 38.06 Model 

<0.0001 1256.56 15.65 1 15.65 A- Concentration (M) 

0.0866 3.81 0.048 1 0.048 B- Time (h) 

<0.0001 59.18 0.74 1 0.74 C-Temperature (°C) 

0.7137 0.14 0.0018 1 0.0018 AB 

<0.0001 56.85 0.71 1 0.71 AC 

0.0574 4.92 0.061 1 0.061 BC 

<0.0001 1645.31 20.49 1 20.49 A2 

<0.0001 187.41 2.33 1 2.33 B2 

<0.0001 74.30 0.93 1 0.93 C2 

0.4682 4.53 0.019 5 0.097 Lack of fit 
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رویدرصدجذبآببرهااثرمتغیرهاوبرهمکنشآن

نمودار  6شکل . است  شدهترها بر درصد جذب آب رسم تحلیل اثر متقابل پارام برای های متناظرو کانتوربعدی های سه نقشه

برای درصد جذب آب  C15° در دمای را هیدروکسیدسدیممحلول برای برهمکنش بین زمان و غلظت  بعدیسهنقشه کانتور و 

. با دهد شان میمولار ن 0/5اعت و غلظت س 3/2در زمان حدود را  برای حداکثر جذب آب بهینه شکل نقطهاین  دهد. نشان می

این یابد.  اما با افزایش بیشتر غلظت کاهش می ،یابد می یشآرامی افزابهمیزان جذب آب  ،مولار 0/5تا  96/5افزایش غلظت از 

بر علاوه ،هیدروکسیدغلظت سدیمتر افزایش بیشبا  زیرا ،باشد خروج آلومینیوم از ساختار زئولیتعلت واند بهت امر می

  .[20]یابند کاهش میهای جذب آب  گیرد و سایت زدایی هم صورت می، آلومینیومزدایی سیلیسیم

Figure 6- Three-dimension response surface and contour plots as a function of the concentration of sodium hydroxide solution and 

time of desilication whereas the temperature is constant for water sorption percentage 

زدایی،سیلیسزمانوهیدروکسیدسدیممحلولغلظتازتابعیصورتبهآبجذبدرصدبعدیسهنقشهوکانتورنمودار-6شکل

استشدهداشتهنگهثابتگرادسانتیدرجه08دردماکهحالیدر
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 18/8دما را در زمان هیدروکسید و بعدی برای برهمکنش بین غلظت محلول سدیمنمودار کانتور و نقشه سه 9شکل 

هیدروکسید و غلظت محلول سدیم C19°دهد. درصد جذب آب بهینه در نزدیکی دمای  ساعت، برای درصد جذب آب، نشان می

مولار و دمای کمتر از  0/5توضیح داده شد، در این شکل غلظت بیش از  6طور که در شکل شود. همان مولار حاصل می 0/5

°C19زدایی در دماهای پایین، درصد جذب آب  هیدروکسید و کاهش سیلیسیمیی در غلظت بیشتر سدیمزدا علت آلومینیوم، به

دهد. حداکثر درصد جذب آب در  تأثیر برهمکنش بین زمان و دما بر درصد جذب آب را نشان می 1دهد. شکل  را کاهش می

شود، ولی افزایش  زدایی بیشتر انجام می سیلیستر،  های طولانی شود. در دماها و زمان مشاهده می C19°ساعت و دمای  9زمان 

 . [93]شود زدایی و در نتیجه کاهش جذب آب می آن بیش از حد معینی منجربه آلومینیوم

Figure 7- Three-dimension response surface and contour plots as a function of the concentration of sodium hydroxide solution 

and temperature of desilication whereas the time is constant for water sorption percentage 

دمایوهیدروکسیدسدیممحلولغلظتازتابعیصورتبهآبجذبدرصدبعدیسهنقشهوکانتورنمودار -7شکل

استشدهداشتهنگهثابتساعت01/1درزمانکهحالیدرزدایی،سیلیس
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Figure 8- Three-dimension response surface and contour plots as a function of temperature of desilication and time of desilication 

whereas the concentration of sodium hydroxide solution is constant for water sorption percentage 

محلولغلظتکهحالیدرزدایی،سیلیسدمایوزمانازتابعیصورتبهآبجذبدرصدبعدیسهنقشهوکانتورنمودار-0شکل

استشدهداشتهنگهثابتمولار6/8دریدروکسیدهسدیم
 

زداییشرایطبهینهسیلیس

با استفاده از مدل ریاضی منظور افزایش درصد جذب آب  به ،یندی بهینهااین پژوهش یافتن پارامترهای فرهدف اصلی 

 02/2، زمان مولار 09/5د هیدروکسیغلظت سدیم) براساس مدل در شرایط عملیاتی بهینه جذب آبدرصد  است. ،شده دپیشنها

آزمایی مدل، آزمایش برای راستی. است  ارائه شده 6که در جدول  بینی شد پیشدرصد  C50/10 )0962/30°و دمای  ساعت

ینی ب مدل پیش. حاصل شد% 9209/30ذب جکه درصد  انجام شد در آزمایشگاه بهینهافزار دوباره با شرایط  نرمآزمایی راستی

 .داردقرار افزار  قبول نرم  قابلبینی در محدوده  داشت. این پیش% 11/33بسیار خوب با دقت 
 

سازیبرایحداکثردرصدجذبآبنتایجبهینه-6جدول
Table 6- Optimization results for maximum water sorption percentage

Concentration of sodium hydroxide solution (M) time of desilication (h) Temperature of desilication (ºC) water adsorption (%) 

0.47 2.42 84.05 95.4362 
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گیرینتیجه
سازی  بهینهزدا از سوخت دیزل استفاده شد. برای  عنوان یک عامل آبشده بهزدایی در این مطالعه، زئولیت طبیعی سیلیس 

 روشاستفاده شد.  Design expert 7.0.0افزار  رکزی از نرمبراساس طراحی مرکب م سطح پاسخزدایی با روش  سیلیسشرایط 

درصد جذب آب توسط زئولیت  دومدرجه ای چندجمله معادله یک کمکبه بالا و دقت با و خوبیبه توانست سطح پاسخ

در سوخت، شده برای جذب آب، با تعیین میزان آب موجود زدایی توانایی زئولیت سیلیس .بینی کند شده را پیشزدایی سیلیس

-زدایی )محلول سدیم گیری شد. حداکثر میزان جذب آب در شرایط بهینه سیلیستوسط دستگاه کارل فیشر کولومتری اندازه

علت عملکرد دست آمد. بههبدرصد  C50/10 )9209/30°ساعت و  02/2زدایی  مولار، زمان و دمای سیلیس 09/5هیدروکسید 

 .های مایع استفاده کرد توان از آن برای جذب آب از سایر سوخت ب، میشده در جذب آزدایی خوب زئولیت سیلیس
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In this paper, natural zeolite (clinoptilolite) was desilicated to remove water from diesel fuel. Optimization of 

desilication conditions was done using Design-Expert 7.0.0 software and using response surface 

methodology. The considered parameters are the concentration of sodium hydroxide solution and the 

temperature and time of the desilication process. After optimization of desilication process condition, the 

water sorption percentage was 95.32% under the optimized condition, the concentration of sodium hydroxide 

solution 0.47 molar, temperature 84.05 °C and time of 2.42 hours. To carry out the process of water sorption 

from fuel, amount of 0.5% w/v of the desilicated zeolite (5g zeolite/1000mL of the fuel) was mixed with 

diesel fuel for 2h and the water content was measured by the volumetric Karl Fischer technique. The natural 

zeolite and the desilicated zeolite at the optimum condition were characterized by XRD, XRF, FTIR and 

SEM analyses which indicate well desilication process. The results of water sorption before and after the 

sorption process indicate the acceptable performance of desilicated zeolite.  
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