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Abstract 

Providing resources and reducing pollution in environment are the reasons for recovering 

metals from secondary sources such as filter cakes. Optimization, thermodynamic and kinetic 

modeling of effective parameters for the simultaneous leaching of four metals from low-grade 

filter cakes have been carried out. Temperature, particle size, time, pH, solid-to-liquid ratio and 

air or ozone injection rate on the leaching process are important. These parameters were 

checked by response surface methodology at five levels. 84.66% nickel, 85.87% copper, 

74.86% cadmium and 86.13% zinc were recovered from filter cakes by endothermic and 

spontaneous acid leaching process. The optimal conditions are: pH 2.5, time 2.5 hr at 50 °C 

with 88 mic particles and ratio of solid-to-liquid 0.08 g/ml and without air/ozone injection. 

Four quadratic equations were proposed to relate the independent parameters for maximum 

recovery. The nickel and copper extraction were controlled by diffusion mechanism. The 

leaching of zinc and cadmium were controlled by both chemical reaction and diffusion 

mechanisms.  
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 چکیده

باشد. میها زیستی از دلایل بازیابی فلزات از منابع ثانویه مانند فیلترکیکتامین منابع و کاهش آلودگی محیط

 از یمو کادم  مس، رو یکل،ن فروشااوییبر  اپارامتره ینتیکیو ساا ینامیکیترمود  سااازو مدل ساااز ینهبه

، نسبت جامد به مایع و میزان pHاثر پارامترها  زمان، دما، اندازه ذرات، انجام شده است.  یارعکم یکک یلترف

درصد   66/84. شد  یبررس و روش سطح پاسخ در پنج سطح     طراحی آزمایش با فروشویی تزریق هوا یا ازن بر 

و  یرگرماگ ید اساا   با فروشااوییدرصااد رو 13/86و  یمدرصااد کادم 86/74درصااد مس،  87/85 یکل،ن

 88و با ذرات  یگراددرجه سااانت 50ساااعت در  5/2 زمان ، 5/2برابر  pHمقدار شاادند.  یابیباز  خودخودبه

سبت جامد به ما  یکرونیم ستند    ازن هوا/ یقتر و بدون تزرلییلیگرم بر م08/0 یعو ن شرایط بهینه ه . چهار از 

 برا  نفوذ یسم مکاندر فروشویی،  . ندشد  یشنهاد پ یابیمستقل حداکثر باز   پارامترها  درجه دوم برا معادله

 .اندکننده بودهکنترل یومو کادم  رو برا  نفوذو  یمیاییواکنش ش ها یسمو مس و مکان یکلن

و   نامیک  ترمید يمدلسووا   ،وش سوو پ ساسوو  ر یک، ک یلترف ،شووی  فرو کلمات کلیدي:  

 .ینتیک س يمدلسا 
 

 مقدمه -1

سماند  صنعتی پ صنایع می  از یکی اهکیک یلترو ف ها   شند. بازیابی  منابع مهم برا  تامین فلزات مورد نیاز  با

و تامین منابع این فلزات با صرفه   زیست طرح توسعه پایدار و حفظ محیط   اجرا فلزات از این منابع به دلایل

خروجی واحد بازیابی نیکل در کارخانه تولید رو ،  کیک کم عیار لتریفباشااند. اقتصاااد ، دارا  اهمیت می

به منظور  ادهمقرون به صاارفه و ساا یروشاااساات. دسااتیابی به  میو کادم  مس، رو کل،یاز ن  ریمقاد حاو 

استخراج فلزات   [.2[ و ]1] کنون در مطالعات قبلی ارائه نشده است   بازیابی همزمان چند فلز از فیلترکیک، تا

صنعتی با هدف ارزش افزوده، از         سماندها   صنایع، بازیابی مجدد فلزات از پ ستفاده در  از منابع اولیه برا  ا

صاد دایره  ست     مراحل تفکر اقت صنعتی ا سماندها   صلی برا  بازیابی فلزات از منابع   فرآیندها  .[3] ا  پ ا



ذوب مواد اولیه در دما  بالا طی فرآیند برا   .هسااتندپیرومتالورژ  و هیدرومتالورژ  اولیه یا ثانویه شااامل 

باشد. این شرایط در   ها  صنعتی برا  تامین دماها  بسیار بالا می  ، نیاز به استفاده از کوره [4] پیرومتالورژ 

عیار، بازیابی فلزات از منابع کمدر  [5] ناکگازها  سمی و خطر تولید به دلیل  [3] واحدها  صنعتی کوچک 

 پیرومتالورژ  در فرآیند  دو پارامتر مهم  دما و زمان،    . اما [7[ و ]6] باشاااد غیر اقتصااااد  میفرآیند مذکور   

ستند  شیمیایی  واکنشها  آبی یا آلی برا  انجام از محلولهیدرومتالورژ ،  فرآینددر . [8] ه ستفاده  ها   ا

 باشدتر میبینیو قابل پیش تردقیقتر، با کنترل آسان ،در مقایسه با فرآیند پیرومتالورژ  فرآینداین . شودمی

محیطی ، از نظر اقتصاااد  و زیساات در فرآیند هیدرومتالورژ . همچنین فروشااویی به عنوان اولین گام [9]

همراه  صاارف انرژ افزایش مبا پیرومتالورژ  و هیدرومتالورژ  نیز  ها ترکیا فرآیند .[10] مناسااا اساات

 . [12] باشدمیفلزات  یابیباز فرآیند هیدرومتالورژ  برا مراحل دهنده (، نشان1شکل ). [11] است

 

 [12] فلزات یابیباز برای یدرومتالورژیه فرآیند مراحل -1شکل 

Fig. (1). Hydrometallurgical process steps in metal recovery [12] 

ها  مختلف فلزات هدف از فاز ها  آبی )آب، اسیدها و قلیاها(، ترکیا کمک حلالطی فرآیند فروشویی و به  

و  کیسولفور  ک،یدریکلر دیمانند اس  رآلییغ دها یاس  برخی ازاستفاده  . [13] شوند جامد وارد فاز محلول می

استفاده از  . فروشویی رایج است   فلزات، درترکیبات اکسید  یا سولفید     برا  انحلال [15[ و ]14] کیترین

و استفاده از باکتر    [16] حذف ناخالصی پس از ذوب کسیداسیون یا فروشویی تحت فشار برا      افرآیندها  

در فرآیند   اکسااید سااولفور تولید گاز د تبدیل . کاربرد  اساات [17] در فرآیندها  فروشااویی زیسااتی 

پذیر ، هزینه، انتخاببرخی پارامترها از جمله: . [18] یک مزیت اسااتپیرومتالورژ ، به اسااید سااولفوریک 

و نوع  pH، میزان [19[ و ]18] ها در انتخاب عامل اکسااایداسااایونماهیت پساااماندها، احیا و بازیابی حلال
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شویی  ترکیبات در سید  رو  و کادمیم  فرو شویی مهم   [22] و مس و کروم [21[ و ]20] ا برا  فرآیند فرو

اما برخی  باشند ناپذیر میاجتناب فرآیندها  زیست فناور  در فروشویی،  افزایش زمان و هزینه در باشند.  می

، [24] آب، اسید و انرژ   مصرف . کاهش [23] کنندها  شیمیایی به افزایش راندمان کمک شایانی می  روش

از اهداف  [27]افزا ها  همانتخاب ساایسااتم و [26[ و ]25] ها  آبی و اسااید پذیر  حلالافزایش انتخاب

به دلیل تغییرات    شاااوییفروفرآیند   بازده آمایش ماده اولیه موجا افزایش     پیشباشاااد.  مهم این فرآیند می 

 300در صنعتی  پسماند   1کردنبخصوص برشته   شود. میساختار  ترکیبات، حذف رطوبت و افزایش تخلخل  

سانتیگراد  سین [28]درجه  سانتیگراد  540سنگ معدن در   ه کردن، کل شته [29] درجه  کردن آلکالی در ، بر

، استخراج ابتدایی مس  [31] درجه سانتیگراد  25، ترکیا سنگ معدن با آب در  [30] درجه سانتیگراد  940

 آمایشپیشها  ، از نمونه[32] درجه سااانتیگراد 650و حذف رطوبت از ساانگ معدن در  [6] ژبا سااانتریفو

، استخراج نیکل از ترکیبات  [ 34[ و ]33] زریق هوا به مخلوط اسید سولفوریک و سنگ معدن   . تهستند موثر 

سین  ستفاده از  ، [35] پایه گلی سید کلریدریک ا سی تغییرات ، [36] ا سولفات   انحلال، [37] دور همزن برر

، افزودن سدیم کلراید [31]رو  با آب انحلال فلز ، [39]مصرف اسید  کاهش، [38] نیکل با اسید سولفوریک

و تبدیل سااولفید فلز  به کلرید فلز  به  [41] گلیساارول و اسااید سااولفوریک اسااتفاده از، [40] انحلالبه 

 باشند. در تحقیقات اخیر میفروشویی ها  ، از نمونه[42] کمک سدیم کلراید و اکسیژن

 فروشوییبر  pHو  یژناکس یقاندازه ذرات، تزر، نسبت جامد به مایعزمان، دما، ها  پارامتر اثر مطالعه، یندر ا

ه و قرار گرفت یبررساابا روش سااطح پاسااخ مورد   یارعکم فیلترکیکاز  یمو کادم  مس، رو یکل،نهمزمان 

ساارعت  ه،ی و اثر ناچیز تغییر ساارعت همزن بر میزان بازدمطالعات قبلنتایج . بر اساااس ساااز  شاادندبهینه

شد.   تثاب یقهدور در دق 400برابر همزن  ست در نظر گرفته  سولفوریک    به دلایل زی سید  ایگزین جمحیطی، ا

شد. همچنین به دلیل بهینه      سید کلریدریک  سید نیتریک و ا ، تروتاهکو زمان  ساز  فرآیند در دما  پایین ا

 جویی انرژ  نیز صورت پذیرفته است.صرفه

 هامیاد و روش -2

ن رطوبت و آماده شااادن برا  خردایش انجام شاااد. به همیدهی به منظور حذف ، حرارت ساااازآماده  برا

شرکت مهسان رو  دلیجان     فیلتر کیک کم عیار گرم از 700منظور،  شده از  عت در سا  12به مدت  دریافت 

سانت  200ا  با دما  کوره سیاب گلوله گرادیدرجه  یلتر کیک ا  برا  خردکردن ف، تحت حرارت قرار گرفت. آ

شد. الک   ستفاده  شد.  کبند  ذرات به میکرون برا  دانه 44و  63، 88، 149، 177  هااندازه هایی باا ار برده 

شیآزما یامدر تم. شد  فیلتر کیک انجام عناصر موجود در نمونه  ییشناسا    برا فلورسانس ایکس  شعه ا زیآنال

فاده شاااد   درصاااد 98 کی ساااولفور دی آب مقطر و اساااها از   به دلایل زیسااات     . اسااات نا   محیطی، ازب

لزات گیر  ترکیا درصااد فمنظور انحلال فیلتر کیک جهت اندازهاسااید کلریدریک و اسااید نیتریک فقط به

 موجود در آن، استفاده شده است. 

                                                           
1 Roasting 
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ها مورد اسااتفاده قرار گرفت. پارامترها  آمایش، برا  شااروع آزمایشفیلتر کیک آماده شااده از مرحله پیش

شویی   شده و آزمایش   موثر بر فرآیند فرو ساس مطالعات انجام  شش پارامتر    برا شدند.  ها  غربالگر ، انتخاب 

 5 انتخاب شاادند. بررساای  ؛ براpHو  هوا/ ازن قیتزر زانیمدما،  ع،ینساابت جامد به مااندازه ذرات، زمان، 

گرفته و ( در نظر 1طراحی مرکا مرکز ، مطابق جدول ) -افزار طراحی آزمایشپارامتر در نرم 6سااطح برا  

 یدسااولفپارامتر تزریق هوا یا ازن در فروشااویی اتمساافریک به منظور انحلال ترکیا  آزمایش انجام شااد. 52

شد.     5افزار طراحی آزمایش، یکل، مدنظر قرار گرفت. با نرمآهن ن سطح برا  پارامترها  موثر در نظر گرفته 

ها  سطح سوم و تزریق ازن برا    ، بدون تزریق هوا یا ازن، تزریق هوا در آزمایش2و  1ها در سطوح  آزمایش

 ، انجام شدند. 5و  4ها  سطح آزمایش

  فروشوییفرآیند  ها درو سطوح آن پارامترهای عملیاتی -1 جدول

Table 1. Levels of opirating parameters in the leaching process 

Level of Parameter  1 2 3 4 5 

Time (A) (h) 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 

Temperature (B) (oC) 40 50 60 70 80 

Solid/ Liquid (C) (gr/150cc) 7.5 9.0 10.5 12.0 13.5 

Particle Size (D) (mic) 177 149 88 63 44 

Air/ O3 injection (E) * 0.0 0.25 0.5 0.75 1.0 

pH (F) 0.5 1.5 2.5 3.5 4.5 

*: 0.0 and 0.25: Without injection, 0.5: Air injection, 0.75 and 1.0: O3 injection.  

مشخص   pHسی سی از محلول حاو  اسید سولفوریک و آب با      150حجم مشخص   ها،برا  شروع آزمایش 

ا  به عنوان از بالن سه دهانه شیشهمتر انجام می شود.  pHبا دستگاه  pHباید تهیه شود. تنظیم دقیق مقدار 

 نگرمکباشااند. برا  تنظیم دما از دماساانج و همزن در بالن موجود میظرف آزمایش اسااتفاده شااده اساات. 

س از حصااول دما  محلول به پمقدار مورد نظر فیلتر کیک برا  هر آزمایش،. ((2)شااکل ) اسااتفاده گردید

شوند. پس  شود. هوا یا ازن در صورت نیاز، با شدت جریان مشخص به هر آزمایش تزریق می    محلول اضافه می 

محلول با قیف بوخنر   پساااماند جامد از     از سااا ر  شااادن زمان ترکیا و تکمیل فرآیند برا  هر آزمایش،      

شااعله  یجذب اتم یساانجفیطگیر  میزان فلزات بازیابی شااده از دسااتگاه شااود. برا  اندازهجداساااز  می

(AAS/  :مدلWFX-220B) ها طی ساااه مرحله به دلیل اطمینان از نتایج کمک گرفته شاااد. تکرار آزمایش

 درصد بوده است.  2انجام شد. میزان خطا طی تکرارها،
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 فیلترکیک کم عیار  فروشوییفرآیند  -2 شکل

Fig. (2): Low-grade filter cake leaching process 

 فرآ ند نظر ه -2-2

سولفوریک      سید  سولفید  فلزات موجود در فیلتر کیک به کمک ا سید  و  سولفات  ترکیبات اک ، به ترکیبات 

  شود.یمحاسبه م (1) با معادله فلز. راندمان بازیابی هر [43] تبدیل می شوند

Extraction (%) =  
𝑋2 −  𝑋1

𝑋1
× 100 (1) 

1X  2و  فروشاااویی فرآیند قبل از فلزهر مقدارX  ایضااار هساااتند. فروشاااویی فرآیند از بعد هر فلزمقدار 

 :شودمیمحاسبه  (2معادله )براساس مقادیر واقعی و پیش بینی شده توسط مدل مطابق  یهمبستگ

𝑅2 = ∑(𝑋𝑝𝑟𝑒𝑑𝑖𝑐𝑡𝑒𝑑 − 𝑋𝑎𝑐𝑡𝑢𝑎𝑙)
2

𝑛

𝑖=1

(𝑋𝑝𝑟𝑒𝑑𝑖𝑐𝑡𝑒𝑑 − 𝑋𝑚𝑒𝑎𝑛)2⁄  (2) 

Xactual  وXpredicted  قاد مایش  با  ینیبشیو پ یتجرب ریم قدار م  Xmean ،طراحی آز  nداده و  نیانگی م

  تعداد نقاط داده است.

است.  ( 8( تا )3)  هامعادله ترتیا، مطابقبه  کیسولفور  دیو اس فیلتر کیک در  موجود باتیترک نیواکنش ب

. اما در [45[ و ]44] شااودانجام می ، به ترتیا(8( و )7ها  )ساارب و پنتلاندیت مطابق واکنش فروشااویی

 تحت فشار و دما  بالا هستند.  فروشوییشوند و نیازمند اتمسفر ، این ترکیبات حل نمی فروشوییشرایط 



(3) 𝑁𝑖𝑂 + 𝐻2𝑆𝑂4  → 𝑁𝑖𝑆𝑂4 + 𝐻2𝑂 

(4) 𝐶𝑢𝑂 + 𝐻2𝑆𝑂4  → 𝐶𝑢𝑆𝑂4 + 𝐻2𝑂 

(5) 𝐶𝑑𝑂 + 𝐻2𝑆𝑂4 → 𝐶𝑑𝑆𝑂4 + 𝐻2𝑂 

(6) 𝑍𝑛𝑂 + 𝐻2𝑆𝑂4 → 𝑍𝑛𝑆𝑂4 + 𝐻2𝑂 

(7) 𝑃𝑏 + 𝐻2𝑆𝑂4  → 𝑃𝑏𝑆𝑂4 + 𝐻2 

(8) 2𝐹𝑒9𝑁𝑖9𝑆16 + 29𝑂2 → 18𝐹𝑒𝑂 + 6𝑁𝑖3𝑆2 + 20𝑆𝑂2 

  فروشی  ترمید نامیک فرآ ند  -2-3

سط ترمود  بازیابی فلزات زانیم ش    ک،ینامیمورد نظر نه تنها تو سط عوامل جنب . شود یم نییتع زین یبلکه تو

 استفاده شدند. یکینامیترمود یسه پارامتر اصلمعادلات ذیل برا  محاسبه مقادیر 

∆𝐺 = −𝑅𝑇𝑙𝑛𝑘𝑑 (9) 

∆𝐺 = ∆𝐻 − 𝑇∆𝑆 (10) 

𝑙𝑛𝐾𝑑 = −
∆𝐻

𝑅𝑇
+

∆𝑆

𝑅
 

(11) 

ΔG :س، بیگآزاد   انرژΔH : ی، آنتالΔS: گاز یثابت جهانی، آنتروپ (R) کیلوگرم، ژول بر مول 314/8 برابر با 

T دما  ( مطلق محلولKو ضر )برابر  عیتوز ایdK است. 

  



+ E- mail: aghaemi@iust.ac.ir عهده دار مکاتبات :* 

 .مهندسی شیمی، نفت و گازدانشکده  ،علم و صنعت ایراندانشگاه آدرس: تهران، 
 

 بحث و نتیجه گیري-3

 نتا ج طراح  آ ما ش -3-1

صر در فیلتر کیک )اندازه    صد وزنی ترکیبات و عنا شده با  مقادیر در سان فلوایکس  شعه ا زیآنالگیر   در  (سر

 قابل مشاهده است.  (2)جدول 

 فیلتر کیک درعناصر  ییشناسا(: نتایج آنالیز 2جدول )

Table (2): Analysis report of element identification in filter cake 

Elements SO3 CO2 CaO Si Al2o3 Cd Na2O Zn Fe2O3 

Wt % 36.101 24.400 12.676 7.461 7.496 2.593 1.957 1.737 1.536 

Elements Pb Ni MgO Cu Sr     

Wt % 1.458 1.045 0.734 0.485 0.141     

 

برا  هر مدل قابل  05/0بزرگتر از  4عدم تناسااا و مقدار 05/0کمتر از  3مقدار پی ،،2آنالیز واریانس براساااس

آنالیز  تایید است. لذاشرایط پیش گفته برا  هر چهار فلز مورد  ،(3جدول )قبول هستند. طبق نتایج مدل در 

 ، مورد تایید است. FI2و مدل  5واریانس مدل کوادراتیک

 فروشوییپیشنهادی فرآیند  یهامدلآنالیز واریانس برای  مقادیر(: 3جدول )
Table (3): Variance analysis report for proposed leaching process models 

Source Sum of Squares df Mean Square F-value p-value  

Ni 

Quadratic vs 2FI 66.51 6 11.08 13.27 < 0.0001 Suggested 

Cu 

Quadratic vs 2FI 50.60 6 8.43 4.61 0.0030 Suggested 

Zn 

Quadratic vs 2FI 151.20 6 25.20 12.76 < 0.0001 Suggested 

Cd 

Quadratic vs 2FI 1223.84 6 203.97 180.54 < 0.0001 Suggested 

                                                           
2 Analysis of variance (ANOVA) 
3 p-value 
4 Lack of fit 
5 Quadratic 



ساس نتایج مدل،   ستگی    بر ا و  9368/0برابر  ، رو 9164/0برابر  ، مس9497/0برابر  نیکل  براضریا همب

مس،  یکل،چهار فلز ن  برا ییدمورد تا یکمدل کوادرات یانسوار یزآنالبه دسات آمده اسات.    9837/0 کادمیم

از پارامترها و در هم  یار بسااپیوساات الف،  طبق جداول الف آورده شااده اساات. یوسااتدر پ یمو کادم  رو

حذف  (15( تا )12)در معادلات و  یساااتندن یرگذاراسااات، تاث 05/0از  یشاااترها بآن یها که فاکتور پکنش

، نشااان دهنده اثر پارامترها  بررساای شااده بر راندمان بازیابی فلزات هدف هسااتند.  اند. این معادلاتشااده

، نساابت جامد به pH (D)، (C)اندازه ذرات ،(B)، دما (A)زمان بارتند از: پارامترها کدگذار  شااده اند که ع

یا ازن   (E)مایع   پارامتر، نشاااان    (F)و تزریق هوا  بت برا  هر  قادیر مث افزا دهنده اثرگذار  مثبت و هم    . م

دهنده اثرگذار  منفی و متضاد است. پارامترها  زمان باشد و بالعکس، مقادیر منفی برا  هر پارامتر نشانمی

نساابت جامد به مایع به عنوان اثرگذارترین پارامتر هسااتند. یعنی با افزایش زمان و میزان جامد در محیط و 

 آزمایش، راندمان بازیابی افزایشی خواهد بود. 

𝑁𝑖% = 80.50 + 0.4586𝐴 + 2.53𝐶 − 0.4609𝐷 − 0.4871𝐹 − 0.5080𝐵𝐶

− 0.4661𝐶𝐸 + 0.9261𝐵2 − 0.9147𝐶2 − 0.4475𝐸2 − 0.3257𝐹2 
(12) 

𝐶𝑢% = 80.74 + 2.31𝐶 − 2.07𝐹 − −0.5459𝐶𝐸 + +0.8147𝐵2 − 0.7549𝐶2 − 
(13) 

𝐶𝑑% = +73.31 + 0.4667A + 2.88C − 1.14D − 0.5147F − 1.17C² − 5.29D²

− 2.05E² − 0.9487F² 

(14) 

𝑍𝑛% = +77.22 + 0.6709𝐴 + 0.6435𝐵 + 2.32𝐶 − 0.7514𝐹 − 1.28𝐴𝐸 + 1.15𝐴𝐹

+ 0.5584𝐵𝐹 − 1.79𝐸𝐹 + 1.53𝐴2 + 0.5375𝐵2 − 0.9194𝐶2

− 1.04𝐸2 

(15) 

سیدکننده در اثر افزایش دما، اتفاق می   کاهش  شویی به دلیل خرج عامل اک ساس . [46] افتدراندمان فرو  برا

شرایطی با دما    (،3) شکل  سانتیگراد و طی مدت زمان   50حداکثر راندمان بازیابی چهار فلز در   5/2درجه 

صرف انرژ ، مدنظر این تحقیق       شد. انجام فرآیند در دماها  پایین تر به دلیل کاهش م ساعت، برقرار می با

ست  شتر  برا  تماس دو فاز و انتقال جرم فر   . [47] ا صت بی شود و در نتیجه  اهم میاما با افزایش زمان، فر

 . [48] یابدراندمان نیز افزایش می
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 ( کادمیمd( روی و cمس،  b)نیکل،  a) یابیباز راندمان بر زمان و دمادو پارامتر اثر  -3 شکل

Fig. (3): Time and temperature effect on recovery of (a) nickel, (b) copper, (c) zinc 

and (d) cadmium 

با افزایش سااطح تماس به واسااطه افزایش نساابت جامد در محیط، شاارایط افزایش راندمان بازیابی به دلیل  

شاااود. اندازه ذرات، تاثیرات متفاوتی بر راندمان فروشاااویی دارند. کوچک بودن افزایش انتقال جرم فراهم می

. اما در [50[ و ]49] نمایداندازه به افزایش ساااطح تما  و در نتیجه افزایش انتقال جرم کمک شاااایانی می

شکل          سیار م شویی ب ساز  از فاز محلول در پایان فرآیند فرو شرایط جدا صورت ریز بودن بیش از حد ذرات، 

خواهد بود. حتی امکان به هم چساابیدن ذرات بساایار ریز و تشااکیل گلوله ا  ذرات و ایجاد اشااکال در هم  

 08/0حداکثر راندمان در شرایط نسبت جامد به مایع    (،4. مطابق شکل ) [51] خوردن محلول نیز وجود دارد

 میکرون به دست آمده است.  88سی و اندازه ذرات گرم بر سی



  

  

 ( کادمیمd( روی و cمس،  b)نیکل،  a) فروشویی یابیبازبر و اندازه ذرات  عیاثر نسبت جامد به ما -4 شکل

Fig. (4): Solid-to-liquid ratio and particle size effect on recovery of (a) nickel, (b) 

copper, (c) zinc and (d) cadmium 

، مقدار یون  pHنسااابت عکس دارد. یعنی با کاهش مقدار      pHها  عامل اکسااایدکننده با مقدار        مقدار یون 

یابد.   میاکسااایدکننده در محیط واکنش افزایش یافته و در نتیجه راندمان بازیابی فلزات هدف نیز افزایش            

شود و در نتیجه تزریق ایجاد تلاطم در محیط آزمایش، منجر به کاهش میزان تماس بین فاز جامد و مایع می

دهد. حضااور اکساایژن اضااافی در محیط، امکان عبور از  هوا یا ازن، محیط را متلاطم و راندمان را کاهش می

و بدون  5/2برابر  pHراندمان بازیابی در دهد که نشااان می (5) شااکل .[52] کندمیزان اشااباع را میساار می

 باشد.می در بیشترین مقدار تزریق هوا/ ازن
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 ( کادمیمd( روی و cمس،  b)نیکل،  a) یابیبازبر  pHو  هوا/ ازن قیتزر تاثیر پارامترهای -5 شکل

Fig. (5): Effect of air/O3 injection and pH parameters on leaching recovery of (a) 

nickel, (b) copper, (c) zinc and (d) cadmium 

سط مدل در مقابل داده   ها  پیشداده(، 6شکل)  شده تو شان می ها  واقعی بینی  ها به . هر چه دادهدهدرا ن

بینی شاده و واقعی بیشاتر اسات. با توجه به    ها  پیشتر باشاند، همبساتگی بین داده  نزدیک درجه 45خط 

 باشد. ها  این تحقیق مورد تایید میقابل مشاهده است که مدل درجه دوم معرفی شده برا  داده شکل زیر،

  



  

  

 ( کادمیمd( روی و cمس،  b)نیکل،  a)ی برای واقع ریمقاد - شدهینیبشیپ ریمقاد اثر -6شکل 

Fig. (6): Plot of predicted versus actual for recovery of (a) nickel, (b) copper, (c) 

zinc, and (d) cadmium. 

بهینه برا  هر پارامتر برا  بیشااترین میزان بازیابی فلزات نیکل، مس، رو  و  دهنده مقدار( نشااان4جدول )

 باشد. کادمیم، می

 میو کادم یمس، رو کل،ینبازیابی  بر ی موثرپارامترها مقدار بهینه(: 4جدول )

Table (4): Best parameter values for simultaneous recovery of nickel, copper, zinc 

and cadmium metals 

P
a

ra
m

et
er

 

Time 

(h) 

Temperature 

(o C) 

Solid/Liquid 

(gr/cc) 

Size 

(mic) 
Air/O3 pH 

Recovery Percent (%) 

Ni Cu Zn Cd 

Value 2.5 50 0.08 88 
Without 

Injection 
2.5 84.67 85.49 86.13 74.86 
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باشااد. لذا انجام کاهش انرژ  مصاارفی و هزینه، یکی از اهداف این پژوهش میساااز  فرآیند از طریق بهینه

 10فروشاااویی با کاهش دما و زمان فرآیند، راه نیل به هدف اسااات. به همین منظور دما  فرآیند با کاهش 

ساااعت، برا  شاارایط  2ا ، به مدت دقیقه 30کاهش درجه سااانتیگراد، و زمان با  40ا ، یعنی دما  درجه

در آزمایش جدید با شاارایط پیش گفته، راندمان بازیابی دو فلز . مدنظر اساات کاهش مصاارف انرژ  و هزینه

نیکل و مس، افزایش یافته است اما اثر کاهشی بر راندمان بازیابی دو فلز رو  و کادمیم داشته است. نتایج در  

 ه است. ( قابل مشاهد5جدول )

 فرآیندسازی هدف بهینهبا  ی موثرپارامترها مقدار(: 5جدول )

Table (5): Parameter values with the aim of reducing process time and temperature 

P
a

ra
m

et
er

 

Time 

(h) 

Temperature 

(o C) 

Solid/Liquid 

(gr/cc) 

Size 

(mic) 
Air/O3 pH 

Recovery Percent (%) 

Ni Cu Zn Cd 

Value 2 40 0.08 88 
Without 

Injection 
2.5 88.55 88.71 83.92 72.86 

 

  نامیک ترمید يمدلسا  -3-2

( اما در 4پنج آزمایش در شاارایط بهینه مطابق جدول شااماره )  ،یکینامیترمود  پارامترها به منظور تخمین

ثابت تعادل     راتییتغ (،11مطابق معادله )    ، انجام شاااد. گرادیدرجه ساااانت  80و  70، 60، 50، 40دماها    

محاسبه پارامترها   ترسیم شده است.    ( 7در شکل ) در مقابل معکوس دماها  dlnKبه صورت   یکینامیترمود

 پذیر است.   حاصله امکاننمودارها یدگیو بر ایبا استفاده از ش ایتبه تری و آنتروپ یآنتال ترمودینامیکی 

  



  

  

 روی d)و  کادمیم c)، مس b) ،کلین a)نمودار وانت هوف ی ترمودینامیکی براساس پارامترها تعیین -7شکل 

Fig. (7): Leaching thermodynamic parameters versus Van't Hoff equation for 

recovery of (a) nickel, (b) copper, (c) cadmium and (d) zinc 

باشااد. بر همین اساااس، فرآیند  دهنده خودبخود  بودن واکنش می، نشااانبسیآزاد گ  انرژ یعلامت منف

نیز در بعضاای   مثبت یآنتال  راتییتغخودبخود  اساات.  فروشااویی برا  چهار فلز منتخا در این تحقیق،  

شویی گرماگیر بوده و با افزایش      ها، میواکنش شد. یعنی فرآیند فرو شانگر خودبخود  بودن واکنش با تواند ن

شی می دما،  ست  ییایمیش  پیوندکه همراه با  [54[ و ]53]شود  راندمان بازیابی افزای . مقادیر آنتروپی [55] ا

ها و تمایل به نیز برا  هر چهار فلز، مثبت بوده اسااات. مثبت بودن این پارامتر، نشاااانگر افزایش حرکت یون

  .[57[ و ]56] باشدها در فروشویی جذب شیمیایی میانحلال یون

 گیري و ارا ه سیشنهادهانتیجه -3-3

  آنالیزها مطابق. مورد بررسی قرار گرفت نیکل، مس، رو  و کادمیم از فیلتر کیک فروشویی  ، در این تحقیق

اسید سولفوریک به عنوان حلال و عامل اکسیدکننده     باشد. می چهار فلز هدف، فیلتر کیک حاو  انجام شده 

ستفاده قرار گ   زمان،  ر:پارامترفت که راندمان بازیابی فلزات مورد تایید است. شش   در فرآیند فروشویی مورد ا

 فروشویی فرآیند ، به عنوان پارامترها  موثر بر و تزریق هوا یا ازن pHدما، نسبت جامد به مایع، اندازه ذرات،  



+ E- mail: aghaemi@iust.ac.ir عهده دار مکاتبات :* 

 .مهندسی شیمی، نفت و گازدانشکده  ،علم و صنعت ایراندانشگاه آدرس: تهران، 
 

 هاآزمایش طراحی، تاثیرگذارترین پارامتر است. مطابق نتایج نسبت جامد به مایعدر نظر گرفته شدند. پارامتر 

 و کادمیم 9368/0 ، رو 9164/0 ، مس9497/0 ی برا  نیکلهمبسااتگ ایضاار، آمدهو معادلات به دساات

ادامه و تکمیل این تحقیق نیازمند . اسااتخودبخود  به صااورت گرماگیر و از توع . فرآیند باشاادمی 9837/0

فرآیند پیوسته فروشویی، مطالعه    و بررسی اقتصاد   مطالعه تحقیقات بیشتر در راستا  فرآیندها  ناپیوسته،    

 باشد.و طراحی مقیاس نیمه صنعتی فرآیند می

 و تشکر ر تقد -4

سیله بد سان رو  دلیجان   جناب آقا  دکتر تقی از ینو شرکت مه ها  به منظور کمک زاده و همکاران محترم 

 .یمرا دار ی، کمال تشکر و قدردانشایان در انجام این تحقیق
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 کیمدل کیادرات انس وار زیآنال -سییست الف 

 ( آنالیز واریانس مدل کوادراتیک مورد تایید برا  فلز نیکل1-جدول )الف

Source Sum of Squares df Mean Square F-value p-value  

Model 378.23 27 14.01 16.77 < 0.0001 significant 

A-Time 8.41 1 8.41 10.07 0.0041  

B-T 0.6728 1 0.6728 0.8056 0.3783  

C-S/L 255.40 1 255.40 305.81 < 0.0001  

D-Size 8.50 1 8.50 10.17 0.0039  

E-E 1.80 1 1.80 2.16 0.1551  

F-pH 9.49 1 9.49 11.37 0.0025  

AB 2.93 1 2.93 3.50 0.0735  

AC 1.01 1 1.01 1.21 0.2822  

AD 0.3741 1 0.3741 0.4479 0.5097  

AE 0.6917 1 0.6917 0.8282 0.3719  

AF 0.0212 1 0.0212 0.0254 0.8747  

BC 8.26 1 8.26 9.89 0.0044  

BD 0.4189 1 0.4189 0.5015 0.4857  

BE 0.2743 1 0.2743 0.3284 0.5719  

BF 1.43 1 1.43 1.72 0.2026  

CD 0.8583 1 0.8583 1.03 0.3208  

CE 6.95 1 6.95 8.32 0.0081  

CF 0.7757 1 0.7757 0.9288 0.3448  

DE 2.38 1 2.38 2.85 0.1041  

DF 0.6156 1 0.6156 0.7371 0.3991  

EF 0.4484 1 0.4484 0.5369 0.4708  

A² 0.4748 1 0.4748 0.5685 0.4582  

B² 28.33 1 28.33 33.92 < 0.0001  

C² 27.64 1 27.64 33.09 < 0.0001  

D² 0.7382 1 0.7382 0.8839 0.3565  

E² 6.62 1 6.62 7.92 0.0096  

F² 3.50 1 3.50 4.20 0.0516  

Residual 20.04 24 0.8352    

Lack of Fit 15.74 17 0.9258 1.51 0.3011 not significant 

Pure Error 4.31 7 0.6151    

Cor Total 398.27 51     



 ( آنالیز واریانس مدل کوادراتیک مورد تایید برا  فلز مس2-جدول )الف

Source Sum of Squares df Mean Square F-value p-value 
 

Model 481.18 27 17.82 9.74 < 0.0001 significant 

A-Time 6.82 1 6.82 3.73 0.0654  

B-T 0.0272 1 0.0272 0.0149 0.9040  

C-S/L 213.00 1 213.00 116.43 < 0.0001  

D-Size 4.32 1 4.32 2.36 0.1373  

E-E 4.10 1 4.10 2.24 0.1472  

F-pH 171.44 1 171.44 93.71 < 0.0001  

AB 4.54 1 4.54 2.48 0.1283  

AC 0.2046 1 0.2046 0.1118 0.7410  

AD 0.9111 1 0.9111 0.4980 0.4872  

AE 0.6949 1 0.6949 0.3798 0.5435  

AF 0.0758 1 0.0758 0.0414 0.8404  

BC 3.43 1 3.43 1.87 0.1839  

BD 0.0492 1 0.0492 0.0269 0.8711  

BE 0.5415 1 0.5415 0.2960 0.5914  

BF 0.1690 1 0.1690 0.0924 0.7638  

CD 1.40 1 1.40 0.7673 0.3897  

CE 9.54 1 9.54 5.21 0.0316  

CF 3.12 1 3.12 1.71 0.2038  

DE 0.6047 1 0.6047 0.3305 0.5707  

DF 0.7877 1 0.7877 0.4305 0.5180  

EF 4.80 1 4.80 2.62 0.1185  

A² 0.0179 1 0.0179 0.0098 0.9220  

B² 21.92 1 21.92 11.98 0.0020  

C² 18.83 1 18.83 10.29 0.0038  

D² 5.45 1 5.45 2.98 0.0971  

E² 4.60 1 4.60 2.51 0.1259  

F² 0.5462 1 0.5462 0.2986 0.5898  

Residual 43.91 24 1.83    

Lack of Fit 26.74 17 1.57 0.6413 0.7858 not significant 

Pure Error 17.17 7 2.45    

Cor Total 525.08 51     
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 برا  فلز کادمیوم( آنالیز واریانس مدل کوادراتیک مورد تایید 3-جدول )الف

Source Sum of Squares df Mean Square F-value p-value 
 

Model 1639.68 27 60.73 53.75 < 0.0001 significant 

A-Time 8.71 1 8.71 7.71 0.0105  

B-T 1.79 1 1.79 1.58 0.2206  

C-S/L 332.87 1 332.87 294.63 < 0.0001  

D-Size 51.60 1 51.60 45.68 < 0.0001  

E-E 0.0622 1 0.0622 0.0550 0.8165  

F-pH 10.60 1 10.60 9.38 0.0053  

AB 0.0413 1 0.0413 0.0366 0.8500  

AC 0.0508 1 0.0508 0.0450 0.8339  

AD 0.1254 1 0.1254 0.1110 0.7419  

AE 0.0070 1 0.0070 0.0062 0.9380  

AF 0.8678 1 0.8678 0.7681 0.3895  

BC 0.1249 1 0.1249 0.1105 0.7424  

BD 0.9540 1 0.9540 0.8444 0.3673  

BE 0.0073 1 0.0073 0.0064 0.9367  

BF 0.6489 1 0.6489 0.5743 0.4559  

CD 0.0315 1 0.0315 0.0278 0.8689  

CE 2.53 1 2.53 2.24 0.1474  

CF 0.0506 1 0.0506 0.0448 0.8342  

DE 0.0015 1 0.0015 0.0014 0.9709  

DF 2.39 1 2.39 2.12 0.1584  

EF 2.37 1 2.37 2.10 0.1606  

A² 2.42 1 2.42 2.14 0.1563  

B² 0.3758 1 0.3758 0.3327 0.5695  

C² 45.47 1 45.47 40.25 < 0.0001  

D² 922.92 1 922.92 816.90 < 0.0001  

E² 139.40 1 139.40 123.39 < 0.0001  

F² 29.73 1 29.73 26.31 < 0.0001  

Residual 27.11 24 1.13    

Lack of Fit 22.41 17 1.32 1.96 0.1856 not significant 

Pure Error 4.71 7 0.6726    

Cor Total 1666.79 51     

 



 ( آنالیز واریانس مدل کوادراتیک مورد تایید برا  فلز رو 4-جدول )الف

Source Sum of Squares df Mean Square F-value p-value 
 

Model 702.15 27 26.01 13.17 < 0.0001 significant 

A-Time 18.00 1 18.00 9.12 0.0059  

B-T 16.57 1 16.57 8.39 0.0079  

C-S/L 215.52 1 215.52 109.17 < 0.0001  

D-Size 18.26 1 18.26 9.25 0.0056  

E-E 0.3828 1 0.3828 0.1939 0.6636  

F-pH 22.58 1 22.58 11.44 0.0025  

AB 1.99 1 1.99 1.01 0.3252  

AC 0.0238 1 0.0238 0.0120 0.9136  

AD 6.70 1 6.70 3.39 0.0779  

AE 52.33 1 52.33 26.51 < 0.0001  

AF 42.68 1 42.68 21.62 0.0001  

BC 8.26 1 8.26 4.18 0.0519  

BD 4.09 1 4.09 2.07 0.1629  

BE 0.4215 1 0.4215 0.2135 0.6482  

BF 9.98 1 9.98 5.05 0.0340  

CD 4.80 1 4.80 2.43 0.1319  

CE 10.45 1 10.45 5.30 0.0304  

CF 13.06 1 13.06 6.62 0.0167  

DE 0.5986 1 0.5986 0.3032 0.5870  

DF 1.44 1 1.44 0.7314 0.4009  

EF 102.81 1 102.81 52.08 < 0.0001  

A² 77.77 1 77.77 39.39 < 0.0001  

B² 9.54 1 9.54 4.83 0.0378  

C² 27.92 1 27.92 14.14 0.0010  

D² 0.5131 1 0.5131 0.2599 0.6148  

E² 35.81 1 35.81 18.14 0.0003  

F² 4.50 1 4.50 2.28 0.1443  

Residual 47.38 24 1.97    

Lack of Fit 38.08 17 2.24 1.69 0.2470 not significant 

Pure Error 9.30 7 1.33    

Cor Total 749.53 51     

 


