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 تقدیم به

 مهربان فرشتگانی که:

های یکتا لحظات ناب باور بودن، لذت و غرور دانستن، جسارت خواستن، عظمت رسیدن و تمام تجربه

 هاستو زیبای زندگیم، مدیون حضور سبز آن

 .پدر و مادر نازنینمتقدیم به 
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 تقدیر و تشکر

ام بنا بر وظیفه از کلیه اکنون که به یاری خداوند موفق به گذراندن این دوره از تحصیل خود گشته

 نمایم.کسانی که در این زمینه مرا یاری نمودند تشکر و قدردانی می

با نهایت احترام  و جناب اقای دکتر محمد کارآموزیان اصغر عزیزیجناب آقای دکتر اساتید راهنمایم 

 دارم .ام تقبل فرمودید را پاس مینامههایی که در تهیه پایانزحمات و رهنمون

و همچنین از ریاست محترم دانشکده مهندسی معدن، نفت و ژئوفیزیک دانشگاه صنعتی شاهرود جناب 

 آقای دکتر علیرضا عرب امیری، 

مهندس مصطفی نادری که با صبوری و متانت  مسئول محترم آزمایشگاه فرآوری مواد معدنی جناب آقای

 در دوران پژوهش یاریم نمودند.

ترین سپاس خود را به پدر و مادر عزیزم که همواره در دوران تحصیل ترین و خالصانههمچنین صمیمانه

اند و مرا مورد لطف و عنایت خود قرار علم و انجام این پروژه مشوق و مسبب دلگرمی اینجانب بوده

 ها و دیگر عزیزانم باشد.های آندارم، که این اندک پیشکشی به جهت بزرگواریند، تقدیم میاداده

در پایان از تمام کسانی که به هر طریقی در انجام این تحقیق مرا یاری نموده و از هیچ عملی دریغ 

 قدیر و تشکرها برده نشده است، ضمن پوزش خالصانه صمیمانه تاند، ولی در اینجا نامی از آنننموده

 نمایم.می
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 تعهدنامه

 معدنی مواد فرآوری گرایش معدن مهندسی رشته شدار شناسیکار دوره دانشجوی بهروز بیاتی  اینجانب

بهینه سازی پارامترهای  نامه پایان نویسنده شاهرود دانشگاه ژئوفیزیک و نفت معدن، مهندسی دانشکده

  فریمانعملیاتی موثر بر لیچینگ مس اکسیدی معدن 

 :شوممی متعهد 

 است. برخوردار اصالت و صحت از و است شده انجام اینجانب توسط نامه پایان این تحقیقات 

 است. شده استناد استفاده مورد مرجع به دیگر هایمحقق هایپژوهش نتایج از استفاده در 

 امتیازی یا مدرکنوع  هیچ دریافت برای دیگر افراد یا خود توسط تاکنون نامه پایان در مندرج مطالب 

 .است نشده ارائه جا چهی در

 شده است. رعایت اندبوده تأثیرگذار نامه پایان نتایج آمدن دست به در که افرادی تمام معنوی حقوق 

 یافته یدسترس افراد شخصی اطلاعات حوزه به که مواردی در نامه، پایان این انجام مراحل کلیه در 

 .است شده رعایت انسانی اخلاق اصول و ضوابط رازداری، اصل است شده استفاده یا

 :امضاء

 :تاریخ

 

 

 

 نشر حق و نتایج مالکیت

 و افزارهانرم های،رایان هایبرنامه کتاب، مستخرج، محصولات آن )مقالات و اثر این معنوی حقوق کلیه 

 تولیدات در مقتضی نحو به باید مطلب باشد. ینمی شاهرود دانشگاه به متعلق )شده ساخته تجهیزات

 .شود ذکر مربوط علمی

 باشدنمی مجاز مرجع ذکر بدون نامه پایان در موجود نتایج و اطلاعات از استفاده. 



 ح
 

 چکیده

استحصال مس اکسیدی از معدن مس فریمان با استفاده از عوامل مختلف فروشویی در این پژوهش 

وریک مورد فاسید سیتریک و بویژه اسید سول، اسید هیدروکلریک، اسید نیتریک، کلرید آمونیومشامل 

تیک فرآیند لیچینگ و تاثیر پارامترهای عملیاتی مهم از قبیل غلظت اسید، بررسی قرار گرفت. سین

-به منظور بهینهنسبت مایع به جامد، سرعت همزدن، زمان و دما بر بازیابی مس بررسی شد. همچنین 

ی پاسخ و طرح مرکب مرکز-ی بین فاکتورها از روش سطحهاکنشسازی فرآیند لیچینگ و ارزیابی بر هم

وشویی ترین عامل فروشویی بود. سینیتیک فراستفاده گردید. نتایج نشان داد که اسید سولفوریک مناسب

 اکنش شیمیایی سطحو و های نفوذ فیلم مایعهای هسته انقباضی نشان داد که مدلمس بر اساس مدل

ای هسازی برای مدلهای آزمایشگاهی دارند. انرژی فعالگی را بر دادهبه ترتیب بالاترین ضرایب همبست

کیلوژول بر  62/61و 13/61، 74/66نفوذ فیلم مایع، لایه تولیدی و واکنش شیمیایی سطح به ترتیب 

بی کند. ارزیامول بدست آمد و مشخص گردید که نرخ لیچینگ مس از مدل نفوذ فیلم مایع پیروی می

ت همزنی، نسباز بین فاکتورهای مورد بررسی، سرعت ر لیچینگ مس نشان داد که فاکتورهای موثر ب

ولفوریک های اسید سی محلولتاثیر را بر بازیابی مس به وسیله بیشترین مایع به جامد و دمای لیچینگ

پاسخ نیز نشان داد که یک مدل ریاضی درجه دوم بر -سازی براساس مدل سطحمدلدارند. نتایج 

ای هشود و لیچینگ اسید سولفوریک مس بشدت تحت تاثیر اندرکنشآزمایشگاهی برازش میهای داده

ا هگیرد. همچنین یافتهدمای لیچینگ با غلظت اسید، سرعت همزنی و نسبت مایع به جامد قرار می

در سطوح پارامترهای غلظت   Design Expert افزاری نرم پیشنهادی بوسیلهبهینه شرایط نشان داد که 

میلی  66دور بر دقیقه، نسبت مایع به جامد  166درصد، سرعت همزنی  36/66سید سولفوریک برابر ا

آید. تحت دقیقه بدست می 39/43 لیچینگدرجه سانتی گراد و زمان  26لیتر بر گرم، دمای محلول 

ه بینی شده، سی پیشدرصد بود. علاوه بر این، تحت شرایط بهینه 19/36این شرایط بازیابی مس 

 63/36آزمایش برای تایید اعتبار مدل پیشنهادی انجام شد که متوسط بازیابی مس از سه آزمایش، 

 نشان از دقت و صحت مدل پیشنهادی است.و این درصد بدست آمد 

-ی مس اکسیدی فریمان، فروشویی ، سینتیک، مدل هسته انقباضی، انرژی فعالکانهکلمات کلیدی: 

 سازی، روش سطح پاسخ
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 مقدمه و تعریف مساله -6-6

نیاز صنعت به مواد اولیه باعث شد تا بشر پیگیر کشف و استخراج هر چه بیشتر فلزات مورد نیاز 

فاده که به دلیل موارد است پایه با کاربردهایی گسترده در صنعت است زیفلخود باشد. در این میان مس 

 ر عنصری درفراوان بعنوان یک فلز استراتژیک و مهم مطرح است. عنصر مس در طبیعت تقریباً با ه

ها، ها، سیلیکاتهایی به شکل کربناتشود و اقدام به تشکیل کانیجدول تناوبی ترکیب می

نماید. این ویژگی مس سبب ها و سولفیدها میها، فسفاتهیدروکسیدها، اکسیدها، کلریدها، سولفات

نوع کانی مس تا  666بیش از ها و منابع متنوعی از این عنصر در طبیعت موجود باشد. شده است کانی

 باشند. ازمورد نمی 64های که اهمیت تجاری دارند بیش از به حال شناخته شده است ولی کانی

 کالکوسیت، CuFeS)4( ، بورنیتCuFeS)2( ، کالکوپیریت (Cu)توان مس فلزیمی هاترین این کانیمهم

(S2Cu)2 ، کوولیتCu(OH)2 ، مالاکیتCu(OH) 2 و آزوریت(OH)2)3(CO3Cu  نام برد. کالکوپیریت را

 شود.مهمترین و فراوانترین کانی مس محسوب می

خوشبختانه کشور ما هم از این موهبت الهی برخوردار است که بر روی کمربند ذخایر جهانی مس 

قرار دارد. از طرفی کاهش منابع پرعیار مس و افزایش قیمت جهانی آن و نیز افزایش تقاضای جهانی 

 هایبع آن روشتهای کم عیار و به برای فلز مس موجب شده که در چند دهه اخیر فرآوری کانه

های کانی شناسی و سنگ شناسی هیدرومتالورژی و بیوهیدرومتالورژی مورد توجه قرار گیرد. پیچیدگی

د و ها با اسیهای مصرف کننده اسید در کانسنگ و رفتار متفاوت کانیذخایر کم عیار مس و وجود کانی

های نینگ کامصرف و تولید اسید، سبب شده است تا انتخاب عامل لیچینگ و روش مناسب برای لیچی

اکسیدی و سولفیدی از اهمیت بالایی برخوردار باشد. بویژه زمانی که کانسنگ محتوی مس، اکسیدی 

های مس در حضور یک حلال مناسب )بطور مثال باشد به دلیل سهولت و قابلیت انحلال بالای کانی

نگ یچینگ کانسشود. از این رو، این تحقیق بر لاسید سولفوریک( اهمیت روش لیچینگ بیشتر می

ها در جهت پیشبرد اهداف لیچینگ مس متمرکز ها و عوامل موثر بر آناکسیدی مس و شناخت واکنش

های سنگ شناسی و کانی شناسی کانسنگ مورد نظر و ماهیت شود. در نهایت با توجه به پیچیدگیمی



3 
 

گ آوری کانسنملهای انجام شده در فرآیند لیچینگ، یک استراتژی مناسب برای عشیمیایی واکنش

شود. در این تحقیق از کانسنگ اکسید مس معدن فریمان برای مطالعه موردی اکسیدی مس انتخاب می

 شود.استفاده می

 

 های تولید مسروش -6-6

روشهای تولید مس از سنگ معدن در صنعت، شامل دو روش عمده هیدرومتالوژی و پیرومتالوژی 

استخراج کانسنگ، پرعیارکردن، ذوب و ریخته گری آند و در است. روش  پیرومتالورژی شامل مراحل 

نهایت پالایش الکترولیزی و دستیابی به مس خالص می باشد. روش هیدرومتالورژی شامل مراحل 

مطلب به روش  ناستخراج کانسنگ، خردایش، اگلومراسیون، انحلال و پالایش است. که در ای

 .شودپرداخته می متالوژیدروهی

 

 رومتالورژی هید -6-6-6

باشد. این امر های هیدرومتالورژی میگیری و رویکرد صنعت تولید مس به سوی روشامروزه جهت

گذاری بالا، نیروی انسانی و وجود مشکلاتی نظیر های سنگین مواد اولیه، سرمایهنهبا توجه هزی

د مصرفی، روز به روز های زیست محیطی، مصرف بالای انرژی و عدم امکان استفاده مجدد از مواآلودگی

ه دهد که با پیشرفت و توسعآمار و اطلاعات گزارش شده نشان میاز اهمیت بیشتری برخوردار می شود. 

های اخیر، روند افزایش تولید مس و سایر فلزات پایه از این روش فرآیندهای هیدرومتالورژی در سال

 62کمک روش هیدرومتالورژی، از  افزایش چشمگیری داشته است. به طوری که سهم تولید مس به

های انجام ها و پیش بینیافزایش یافته است و بررسی 6669درصد در سال  66به  6339درصد در سال 

ش هشده توسط سازمانهای معتبر بین المللی حاکی از استمرار روند صعودی تولید هیدرومتالورژی و کا

 باشد.های آینده میسالتولید به روش پیرومتالورژی در 
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های معدنی پس از استخراج از معدن تحت عملیات خردایش و در روش هیدرومتالورژی، کانسنگ

لیات انحلال )لیچینگ( بر روی آن، محلول حاوی عنصر معدنی آگلومراسیون قرار گرفته و با انجام عم

شود. در ادامه فلز مس از این محلول به کمک فرآیندهای پالایش )جدایش با حلال یا تبادل حاصل می

کمک  ونهای انحلال عموماً به دو دسته اصلی انحلال بدشود. روشیونی و الکترووینینگ( استحصال می

 باشد. ها قابل تفکیک میکمک میکروارگانیسمانحلال به  میکروارگانیسم و

عامل  یک یای عناصر )مانند مس( قابل حل بوسیلههدر طی فرآیند لیچینگ، کانسنگ حاوی کانی

شیمیایی )مانند اسید سولفوریک(، با  قرار گرفتن در مجاورت محلول آبی حاوی این عامل در شرایط 

شیمیایی و فیزیکی مناسب، دچار انحلال شده و عناصر مورد نظر در اثر این انحلال به صورت یون 

ای، لیچینگ ودهبه انواع مختلف شامل لیچینگ تدرآمده و از آن جدا می شوند. روش لیچینگ خود 

 شود. در روش لیچینگدرجا، لیچینگ با همزن، لیچینگ حوضچه ای و لیچینگ تحت فشار تقسیم می

ای یا هیپ لیچینگ، کانسنگ به صورت توده ای در محلی انباشته شده و محلول حاوی عامل توده

فرج موجود در توده شود تا در اثر جریان ثقل از میان خلل و شیمیایی از بالا بر روی آن ریخته می

دار شامل های اصلی مسکانسنگ عبور کرده و کانی مورد نظر را حل کند. در مورد کانسنگ مس، کانی

فیدی )مانند کالکوپیریت یا های سولیالاکیت یا کربنات مس و...( و کانکانیهای اکسیدی )مانند م

رد مطالعه است که ادامه تشریح مو، لیچ همزنی های لیچینگ سولفیدمس و اهن و...(هستند.از بین روش

 شود.می

 

 لیچینگ به کمک همزن-6-6-6

در این روش, عامل لیچینگ به ماده معدنی خام پودر شده اضافه می شود و پالپ حاصل نیز 

نگ لیچینشین شدن مخلوط جلوگیری شده و فرآیند ای مخصوص هم زده می شود تا از تههدر تانک

 :شوددر کوتاهترین زمان به اتمام برسد. این روش عموماً تحت شرایط ذیل استفاده می

 ماده معدنی دارای عیار متوسط تا بالا باشد. -
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کانه مفید ریزدانه بوده و در سنگ میزبان بطور پراکنده پخش شده باشد, بطوریکه خرد کردن و  -

 تماس قرار دادن با عامل لیچینگ ضروری باشد. پودر کردن کانه جهت افزایش سطح مخصوص و در

 فاز موجود به سختی حل شود و هم زدن شدید پالپ برای افزایش سرعت انحلال ضروری باشد. -

تجهیزات مورد استفاده متعدد و گران قیمت بوده و هدف اصلی در آنها افزایش بازیابی فلز از عملیات 

و با استفاده از اسید رقیق و دمای محیط صورت  می باشد. لیچینگ ممکن است در شرایط متوسط

 پذیرد و یا در شرایط شدید با استفاده از محلول غلیظ )اسید و باز( و در فشار و دمای بالا باشد.

 

 ضرورت انجام تحقیق -6-9

بدون شک مس در حال حاضر از مهمترین فلزات مورد استفاده در صنعت در تمام دنیا به حساب 

بسیاری از صنایع به آن وابستگی مستقیم و غیر مستقیم دارند. مصرفی بودن این فلز در دنیا آید که می

باعث شده که تاثیر مستقیمی از شرایط اقتصادی در دنیا گرفته و با هر تغییر کوچکی در شرایط اقتصادی 

مت مس به صورت با توجه به پایین آمدن قیشود. و آمار اعلامی از اقتصاد جهان با نوسان روبه رو می

جهانی و همچنین اقتصادی نبودن استخراج مس از معدن )معدن مس فریمان( و همچنین وجود 

کانسنگ کربناته و مصرف بالای اسید باید به دنبال راه کارهایی برای بهبود و به صرفه بودن فرآوری 

سازی نهمس اکسیدی و بهیپارامترهای موثر بر لیچینگ  و بررسی شناخت بود. بنابراین این پروژه بر مس 

 آن متمرکز شد. 

 

 روش تحقیق -6-7

 روش و مراحل انجام پرژوه عبارت است از:

 ای، تکمیل مطالعات و انتخاب یک استراتژی مناسب برای لیچینگ مسمروری بر منابع کتابخانه -6

 ها سازی نمونهها بعبارتی آمادهگیری، سنگ شکنی و آسیاکردن نمونهنمونه -6

 های مختلف لیچینگها و انجام تستطرح ریزی انجام آزمایش -9
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 تجزیه و تحلیل نتایج اولیه و نگارش مقاله -7

 سازی پارامترهاهای تکمیلی، شناخت پارامترهای موثر و بهینهانجام آزمون -2

 تجزیه و تحلیل نهایی نتایج، نگارش و تدوین گزارش نهایی با ارائه پیشنهادهای لازم -1

 

 اختار پایان نامهس-6-2

فصل است که در فصل اول، ابتدا مقدمه ای از تحقیق، ضرورت انجام  2این پایان نامه مشتمل بر 

ان، هدف پایان نامه و معرفی مختصری از ماده معدنی مورد مطالعه، بیان شد. به منظور دستیابی به 

بازیابی مس با بررسی  اهداف تحقیق، در فصل دوم به مروری بر تحقیقات قبلی در مورد افزایش

های اولیه در فصل سوم و پارامترهای مختلف پرداخته خواهد شد. مواد مورد نیاز و روش انجام آزمایش

 گیری به همراهبندی و نتیجهشوند.در نهایت جمعنتایج و تجزیه و تحلیل آن در فصل چهارم ارائه می

 گردد.پیشنهادهایی برای تحقیقات آینده در فصل پنجم ارائه می
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مروری بر  :دومفصل 

 تحقیقات گذشته
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 مروری بر تحقیقات گذشته -6-6

 %9( لیچینگ مخزنی را بر کانسار چیذه که دارای عیار مس حدود 6999ایران نژاد و همکاران ) 

-ها به روش تاگوچی برای بررسی و بهینهها از روش طراحی آزمایشاست ، مورد بررسی قرار دادند. آن

سازی پارامترهای موثر مانند ابعاد ذرات، غلظت اسید، زمان لیچینگ و رقت محلول لیچینگ استفاده 

 926ها نشان داد که بهترین شرایط برای لیچینگ عبارت است از: ابعاد ذرات زیر نمودند. نتایج بررسی

ر. همچنین گرم بر لیت 692دقیقه و غلظت اسید سولفوریک  72ساعت و  9میکرون، زمان لیچینگ 

کیلوگرم بر تن  17/613ها گزارش دادند که در این معدن مقدار اسید سولفوریک به کار برده شده آن

بر تن در ابعاد کیلوگرم  37/679میکرون و مقدار اسید سولفوریک به کار برده شده  662در ابعاد زیر 

 . (6999،)ایران نژاد و همکاران درصد است 36بازیابی حدود  میکرون که 926زیر 

تست ستونی  66مطالعه نمودند.  را( لیچینگ کانسار مس ندوشن یزد 6992دیهیمی و همکاران )

انجام  76و  62میلیمتر با دو غلظت  7/62و  4/66بصورت مدار باز در محدوده ابعادی ذرات کوچکتر از 

د رایط غلظت اسیهای ستونی و بطری غلتان تحت شها گزارش دادند که با استفاده از تستگرفت. آن

ساعت،  9متر و زمان لیچینگ میلی 762-666، ابعاد ذرات %66درصد، درصد جامد  62سولفوریک 

 . (6992)دیهیمی و همکاران، خواهد رسید 9/36بازیابی مس اکسیدی به 

( در بررسی لیچینگ کانسار مس گزارش دادند که بر اساس مطالعات 6991آقا محمدی و همکاران )

XRD هایسکوپی، نمونه معرف کانسار مس اکسیده خاش حاوی مالاکیت و آزوریت، اکسیدو میکرو 

های منگنز، پلاژیوکلاز و کوارتز است. این کانسار در آهن آبدار، کلریت، سریسیت، تالک، زئولیت، اکسید

درصد آن در شرایط معمولی به  31/92درصد مس است که  39/7درصد حاوی  32سطح اطمینان 

بندی زیر ها نشان داد که با استفاده از لیچینگ همزنی در دانهشود. همچنین بررسیمیراحتی لیچ 

درصد مس بازیابی  64/97گرم بر لیتر اسید سولفوریک و زمان دو ساعت،  616میکرون، غلظت  922

شود. علاوه بر این گزارش دادند که با کاهش درصد جامد و افزایش غلظت اسید، سینتیک انحلال می

یابد، ولی در مقیاس صنعتی کاهش بیشتر درصد جامد، باعث افزایش حجم مخازن و افزایش می
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بندی باعث افزایش کاهش دانهشود.گذاری میههای سرمایهای لیچینگ و باعث افزایش هزینهحوضچه

 . (6991قا محمدی و همکاران،آ) شودسطح آزاد و افزایش بازیابی می

را با  7/9لیچینگ کانه مس مالاکیتی منطقه طارم با عیار اکسید مس ( 6936قراباغی و همکاران )

مورد بررسی قرار دادند. بهترین  397استفاده از اسید سولفوریک و استخراج آن را با استفاده از لیکس 

گرم بر میلی لیتر و در  66، نسبت جامد به سیال %66شرایط فروشویی را در دو ساعت، غلظت وزنی 

 درصد بود 32سانتی گراد بدست آوردند. تحت این شرایط بیشترین مقدار بازیابی درجه  62دمای 

 .(6936)قراباغی و همکاران، 

دره زرشک  معدن بر روی لیچینگ کانسنک  اکسیده مس( در پژوهش 6936شجاعی و همکاران)

 21اسید گزارش دادند که با استفاده از روش بطری غلتان با مصرف  %99/6با عیار مس در حدود 

 .(6936)شجاعی و همکاران، رسددرصد می 91کیلوگرم بر تن، بازیابی مس به 

قره تپه در شهرستان ماکو  به بررسی فروشویی مس اکسیدی معدن( 6937) نبی زادهقا زاده و آ

با  است.درصد با باطله کربناته  66/6ذربایجان غربی پرداختند.عیار مس موجود در این معدن استان آ

 مونیوم به فروشویی مس پرداخته و نتایج زیر حاصل گردید.استفاده از عوامل انحلال آمونیاک و کربنات آ

 266، سرعت همزنی 66مونیوم، نسبت مایع به جامد مول کربنات آ 9/6ول آمونیاک، م 9با استفاه از 

درصد مس دست  37 دقیقه به بازیابی 16درجه سانتی گراد و زمان فروشویی  66دور بر دقیقه، دمای 

کیلوژول بر مول بدست  61مونیاک ارایه و انرژی فعالسازی ینتیکی مناسب برای آیافتند.همچنین مدل س

 .(6937قا زاده و نبی زاده،آ) مدآ

درجه سانتی گراد،  76( در معدنی در ترکیه توانستند با استفاده از دمای 6666عطا و همکاران )

دقیقه  72دور در دقیقه و زمان لیچ  796مش، سرعت هم زدن  66ابعاد درصد، ذرات با  66غلظت اسید 

 . (Ata et al.,2001) درصد برسند 666به بازیابی 

د و پرداختن کیت با استفاده از کربنات آمونیوم( به بررسی فروشویی مالا6662بینگول و همکاران)

، سرعت 66( ml/gع به جامد )درجه سانتی گراد، نسبت مای 62مشاهده کردند که آمونیوم در دمای 
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 39میکرون به بازیابی مس  726دقیقه و اندازه ذرات  666دور بر دقیقه، زمان فروشویی  966همزنی 

 .(Bingöl et al., 2005) درصد خواهد رسید

( لیچینگ با استفاده از اسیدهای غیر آلی را مورد بررسی قرار دادند و به 6663هابچ و همکاران )

گراد در حضور اکسید آلومنیوم به عنوان کاتالیزور درجه سانتی 62یافتند که در دمای  این نتیجه دست

دور در دقیقه،  766مولار اسید و سرعت همزنی  2/6دقیقه، غلظت  67تحت شرایط مدت زمان لیچینگ 

رسد. همچنین گزارش دادند که در صورت استفاده از یک اسید آلی درصد می 32/33بازیابی مس به 

ند اسید سیتریک به عنوان عامل لیچینگ برای دستیابی به همان کارایی لیچینگ اسیدهای معدنی مان

 .Habbache et al.,2009)) گراد نیاز استدرجه سانتی 96)غیر آلی(، مدت زمان دو ساعت و دمای 

آمونیوم پرداختند و  فروشویی مس با استفاده از سولفات( به بررسی 6666لیو ژی و همکاران )

مشاهده نمودند که با افزایش درجه حرارت و غلظت امونیاک و سولفات آمونیوم و با کاهش اندازه ذرات 

تیک لیچینگ را مورد ها سینیابد. همچنین آنو کاهش نسبت مایع به جامد بازیابی مس افزایش می

الت ر این حبررسی قرار داند و فهمیدند که مدل نفوذ از خاکستر کنترل کننده نرخ لیچینگ است. د

 .(Liu et al.,2012) کیلو ژول بر مول گزارش دادند 27/62سازی را مقدار انرژی فعال

( لیچینگ سنگ اکسیده مس را با استفاده از اسید فسفریک به عنوان 6669دان دان و همکاران )

میکرون، سرعت همزدن  2/92گرم، اندازه ذرات  2عامل لیچینگ تحت شرایط نسبت جامد به مایع 

درصد بازیابی مس دست یابند و با  39/96گراد توانستند به درجه سانتی 66دور بر دقیقه و دمای  966

 .(Dandan et al.,2013) درصد مس رسیدند 64/91گراد به بازیابی درجه سانتی 16افزایش دما در دمای 

نتیجه  ( به بررسی لیچینگ مس اکسیدی معدن کنگو پرداختند و6669کلوتیلده و همکاران )

دور بر دقیقه، دمای  266، سرعت همزنی 42( g/lگرفتند که با استفاده از اسید سولفوریک با غلظت )

درصد بازیابی مس به دست  64/39دقیقه  16و زمان فروشویی  69درجه سانتی گراد، درصد جامد  46

 . (Clotilde et al.,2013) آیدمی
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ده از اسید سولفوریک بر روی معدن مس منطقه ( در بررسی فروشویی مس با استفا6667کیراز )

درصد بازیابی  36درصد بود، نشان دادند که میزان  66/7ن ستان چوروم در ترکیه که عیار مس آدنقاز ا

آید. در این حالت ساعت بدست می 9مس با استفاده از غلظت اسید یک نرمال در مدت زمان فروشویی 

 . (Kiraz., 2014) میکرون بودند 626درصد ذرات زیر  666

را مطالعه  یت با استفاده از سولفات آمونیوم( لیچینگ سنگ مالاک6662یاپار و همکاران )اکمیک

دور  766گرم در میلی لیتر نسبت جامد به مایع،  2/6مول اسید،  7کردند و گزارش دادند که در میزان 

دقیقه برای ذرات با  626لیچینگ گراد و مدت زمان درجه سانتی 46در دقیقه سرعت همزدن، دمای 

 . (Ekmekyapar et al., 2015) درصد می رسد 39میکرون، بازیابی مس  7/16ابعاد 

( در معدن کرووا در صربستان به بررسی انحلال مس با استفاده از اسید 6662سوکیک و همکاران )

 49قیقه توانسته اند د 696و در مدت زمان  رمولا 9/6سولفوریک پرداختند که در اسید سولفوریک 

ها گرم بود. آن 4/6تا  6/6درصد مس اکسیدی را بازیابی کنند. غلظت مس در محلول لیچ در محدوده 

درصد  42های فروشویی و فلوتاسیون را نیز بکار بردند که در این حالت مقدار بازیابی مس ترکیب فرآیند

 .(Sokić et al., 2015) بود

انحلال مس با استفاده از اسید سولفوریک را بر روی معدن مس در ( 6662یانگ ژاو و همکاران )

ساعت، نسبت مایع  9استان یوننان چین مطالعه نمودند و گزارش دادند که تحت شرایط زمان فروشویی 

و در دما و فشار طبیعی بازیابی  7/6میلی لیتر بر گرم، نسبت وزن اسید به مقدار سنگ معدن  7به جامد 

 .(Zhao et al.,2015) آیدت میدرصد بدس 36مس 

( در معدن توا که بزرگترین معدن منطقه سین کیانگ است، انحلال 6661ملین لیو و همکاران )

 6/67ها نشان داد که با استفاده از های آنمس در اسید سولفوریک را مطالعه نمودند. نتایج بررسی

روز  19ن سنگ معدن در مدت زمان تن آب در ازای یک ت 617/6کیلوگرم اسید سولفوریک و مصرف 

رسید. این مقادیر بازیابی از کانه مس که عیار آن در حدود درصد می 9/92حداکثر مقدار بازیابی مس 

 .(Liu et al., 2016) درصد بود، بدست آمد 94/6تا  67/6
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ده ا( به بررسی فروشویی ستونی مس در معدن کرووا صربستان با استف6661و همکاران ) بوگدانویچ

درصد  66درصد بود که حدود  9/6تا  6/6از اسید سولفوریک پرداختند. عیار مس این کانه در حدود 

ها گزارش دادند که تحت شرایط مختلف غلظت مس محلول مس آن به صورت مس اکسیدی بود. آن

روزه  96ست و بازیابی کل مس در مدت زمان فروشویی گرم بر لیتر ا 42/6تا  9/6آمده  لیچینگ بدست

های اکسیدی مس باشد. همچنین در همین مدت زمان فروشویی نرخ بازیابی کانیدرصد می 21تا  96

ها همچنین نشان داد که با افزایش میزان شود. نتایج بررسیدرصد بدست اورده می 666درصد تا  14

 لیچ گردند توانند بطور کاملهای اکسیدی مس مییابد و کانیفاز مایع، بازیابی مس افزایش می

(Bogdanović et al., 2016). 

لیایی ن قهای اکسید مس در محلول گلیسی( به بررسی رفتار لیچینگ کانی6664تاندا و همکاران )

دو پارامتر مهم در بازیابی مس به شمار می  pHرسیدند که غلظت گلیسین و  پرداختند و به این نتیجه

که نسبت مصرف گلیسین  ساعت 1ن لیچینگ کمتر از زما رود. استخراج کامل مس از آزوریت در مدت

ها نشان داد که شرایط اپتیمم لیچینگ های بیشتر آنبود، بدست آمد. هر چند بررسی 6به  9به مس 

است. تحت این  6به  7و نسبت مصرف گلیسین به مس  66برابر  pHهای اکسیدی مس مقدار کانی

ساعت برای آزوریت، مالاکیت، کوپریت و  67شرایط ماکزیمم بازیابی مس بعد از مدت زمان لیچینگ 

ها گزارش دادند که درصد بدست آمد. همچنین آن 7/64و  9/99، 36، 32کریزوکولا به ترتیب مقدار 

ا محلول گلیسین قلیایی کندتر از نرخ لیچینگ با اسید سولفوریک است، هر چند نرخ انحلال لیچینگ ب

 .(Tanda et al.,2017) های گانگ مصرف کننده اسید عملکرد بسیار بالاتری دارداما بدلیل کانی

 

 جمع بندی-6-6

دهد اسید سولفوریک بدلیل اقتصادی بودن و سرعت انحلال بالاتر مروری بر این تحقیقات نشان می

ترین عامل لیچینگ است. ضمنا عوامل لیچینگ قلیایی دارای پتانسیل بالایی همچنان بعنوان پرمصرف

 های فراوانی در زمینه استحصالهای گانگ مصرف کننده اسید هستند. هرچند تاکنون پژوهشبرای کانی
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مستلزم های اکسیدی با استفاده از عوامل مختلف لیچینگ انجام شده است، همچنان مس از کانی

 شناسی مس از یک کانسار به کانسار شرایطهای کانیهای بیشتر است، چراکه بدلیل پیچیدگیبررسی

 کند.تغییر می لیچینگ شدیداً
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بررسی های  فصل سوم:

 ازمایشگاهی
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 ها و تهیه نمونه همگن. آماده سازی نمونه9-6

ها از معدن مس اکسیدی فریمان تهیه شده است. نمونه پس نمونه های لازم برای انجام آزمایش 

 .ا تا رسیدن به ابعاد مورد نظر خرد گردیداز دو مرحله خردایش آزمایشگاهی شامل سنگ شکن و آسی

به آسیا ای چند مرتها توسط سنگ شکن فکی خرد شد و سپس با استفاده از آسیا گلولهابتدا این نمونه

ها میکرون گردند. سپس نمونه 626درصد ذرات کوچکتر از  96بالای  مش( شد تا 16و سرند )سرند 

سازی نمونه معرف تهیه شده برای آنالیز شیمیایی همگن سازی قرار گرفت. پس از همگنمخلوط و مورد 

 ارسال گردید.

 . شناسایی کمی نمونه9-6

انجام و نتایج  (XRFتجزیه کمی ترکیب شیمیایی نمونه های معرف توسط فلورسانس اشعه ایکس )

  IIایکس فیلیپس زونیک فلورسانس اشعهبا استفاده از دستگاه  XRFآنالیز  لیست شد. 6-9در جدول 

انجام شد.  (DP)پترونیک توسط شرکت دی(  Siمیلی امپر، کالیبره شده با استاندارد  76کیلو وات، 96)

یی تر از سدیم قابل شناساهمچنین عناصر سبکاند. ها با روش نیمه کمی آنالیز شده، نمونه6-9در جدول 

 گیری نبود.و اندازه

 

 ی مس معدن فریمان. نتایج آنالیز کمی نمونه تهیه شده از کانه اکسید6-9جدول 

O2K O2Na MnO MgO CaO 3O2Fe 3O2Al 2SiO ترکیب 

 غلظت )%( 67/94 23/9 31/1 62/67 71/7 67/6 69/6 76/6

2ZnO 2TiO SrO ZnO CuO 3SO 3O2Cr 5O2P ترکیب 

 غلظت )%( 92/6 62/6 76/7 93/2 63/6 61/6 11/6 63/6

 

 شناسایی کیفی نمونه -9-9

از آنجا که دانستن عیار فلز، به تنهایی در عملیات فرآوری کافی نبوده و باید نوع ترکیب شیمیایی 

ی اشناسی، نقش اساسی و پایههای کانیفلز مورد نظر و باطله همراه آن مشخص شود، از این رو مطالعه
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 پراش ها در نمونه تهیه شده از آنالیزهای موجود و تخمین مقدار آنکند. برای شناخت کانیرا ایفا می

ج ها و تغییرات و نتایکند تا چگونگی رفتار کانیاستفاده شد. این آنالیز کمک می (XRD)ایکس اشعه

نمونه با استفاده از یک  XRDها قابل مشاهده باشند. آنالیز دست آمده در مراحل مختلف آزمایشبه

 96ولت، کیلو 76آنگستروم،  Cua=27/6)ایکس پرت پرو پانالیتیکال  6676 ایکسسنج اشعهپراش

ی تهیه شده از نمونه XRDآنالیز  9-6( انجام شد. در شکل Siآمپر، کالیبره شده با استاندارد میلی

 آورده شده است. 6-9شود، که نتایج آن به صورت جدول معدن فریمان مشاهده می

 

((محور عمودی: Cu( )مس)Ɵ2)محور افقی: موقعیت ) ایکس نمونه کانه اکسید مس. الگوی پراش اشعه6-9شکل 

 شدت پراش(

 

 میکرون( 626(،نمونه تهیه شده از معدن مس فریمان )XRD. نتایج آنالیز)6-9جدول 

 نام ترکیب فرمول شیمیایی

Cu2(OH)2CO3 مالاکیت 
(mg,Fe)SiO3 روکسنیپ 

SiO2 کوارتز 

K(mg,Fe)3(AlSi3O10)(Fe,OH)2 بیوتیت 

Ca)Al2Si2O8( نورتیتآ 

Cu(OH)2 هیدروکسیدهای مس 

Cu2S سولفور مس 
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 هامواد و روش اجرای آزمایش -9-7

 مواد و تجهیزات مورد نیاز -9-7-6

 در زیر آورده شده است. لیچینگهای برای انجام آزمایشمواد، تجهیزات و وسایل مورد استفاده 

  میلی لیتری 666بشر، 

  صفحه داغ یا همزن مغناطیسی(HSD150-03P)  سه تایی با کنترل کننده دیجیتال

 ،دور بر دقیقه( 6666دمای محلول با دورسنج دیجیتالی )قابل تنظیم در 

 های مختلف(ارلن )در حجم، 

  میکرون( 66/6)کاغذ صافی از نوع واتمن، 

 ( 666استوانه مدرج )میلی لیتری، 

 ( میلی 16ظروف پلاستیکی برای نگه داشتن نمونه)لیتری، 

 )پوار دستی )مکنده لاستیکی پیپت، 

 ایقیف شیشه، 

 نتیکیهای مختلف برای مطالعه سگیری در زمانسرنگ جهت نمونه، 

 های مختلفهای حجمی ژوژه در حجمبالن، 

 های مختلفبرداشتن نمونه در حجم های مدرج برایپیپت، 

  (، اسید %94(، اسید هیدروکلریک )درصد وزنی %34-32اسید سولفوریک )درصد وزنی

 ،( و اسید سیتریک به عنوان عوامل فروشویی%12نیتریک )درصد وزنی 

 

 های فروشوییروش انجام آزمایش-9-7-6

لیتر که با یک هات پلیت میلی 266های معرف در یک بشر های لیچینگ بر روی نمونهآزمایش

)صفحه داغ( مجهز به یک همزن مغناطیسی دیجیتالی کنترل شده و یک دماسنج برای کنترل درجه 

شد، تحت شرایط مختلف انجام شد. آزمایش کلی هر تست لیچینگ بدین تریب بود که حرارت، گرم می
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نسبت جامد به مایع مورد دلخواه  گرم نمونه معرف با یک حجم مورد نظر از عوامل لیچینگ بر اساس 9

به داخل بشر منتقل گردید. سپس بعد از تنظیم دمای محتویات بشر در میزان مورد دلخواه، محلول با 

یک همزن مغناطیسی با سرعت همزنی مورد نظر در مدت زمان لیچینگ معینی هم زده شد. بعد از 

ون فیلتر شد. سپس محلول فیلتر شده به میکر 66/6پایان زمان لیچینگ، نمونه بوسیله کاغذ فیلتر 

 عیین میزان غلظت مس ارسال گردید.( برای تAAS 6آزمایشگاه جذب اتمی )

سنج جذب اتمی، درصد طیف یفلز مس وارد شده به فاز مایع بوسیلهگیری محتوی پس از اندازه

 محاسبه شدند. )6-9 (های مس با استفاده از فرمولبازیابی

100
0

1 





mC

VC
R  )6-9( 

(، g/Lغلظت یون فلز موجود در محلول بعد از فروشویی) 1Cدرصد بازیابی فلز مس ،  Rکه در ان  

V (حجم محلول فروشوییL ،)0C  ( و %محتوی فلز در نمونه کانه اکسیدی ،)m  جرم نمونه کانه

 .اکسیدی  است

ا هنتایج، تکرارپذیری آزمایشلازم به ذکر است که، در مرحله فروشویی برای اطمینان به صحت 

ها توسط دستگاه جذب اتمی دیگری صورت پذیرفت و برای اطمینان بیشتر به نتایج، برخی از نمونه

ی سرنگ در حجم ها به وسیلهمورد آنالیز قرار گرفت. همچنین برای مطالعه بخش سینتیک، نمونه

دقیقه برای آنالیز جذب اتمی 62هر دقیقه در فواصل زمانی معین  42معینی در مدت زمان فروشویی 

 شدند.برداشت می

 

 
                                                           
1 Atomic Absorption Spectrometry 
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 فصل چهارم: نتایج و بحث
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 مقدمه-4-6

ا هدر کیفیت فرآیند فروشویی نقش دارند که شناخت، تعیین و میزان تاثیر آن متعددی عوامل

ور، تاثیر پارامترهای مهم ه بدهد. بدین منظتواند اطلاعات مفیدی را درباره سیستم مورد مطالعمی

، (L/S)عملیاتی شامل نوع عامل فروشویی )اسید یا باز(، غلظت عامل فروشویی، نسبت مایع به جامد 

 گیرد.سرعت همزدن و دمای فروشویی مورد ارزیابی قرار می

 بررسی لیچینگ مس با استفاده از اسیدها و بازهای مختلف-7-6

ب برای بهینه کردن پارامترهای موثر بر لیچینگ مس یک به منظور شناسایی عامل لیچینگ مناس

های اولیه تحت شرایط مطلوب کارهای تحقیقاتی گذشته با استفاده از اسیدها و باز های سری آزمایش

 گزارش شده است. 6-7مختلف صورت گرفت که نتایچ در جدول 

 

 تلفهای لیچینگ با استفاده از اسید و بازهای مخشرایط آزمایش .6-7جدول

شماره 

 ازمایش
 ینگعامل لیچ

غلظت عامل 

فروشویی 

)%( 

دما )سانتی 

 گراد(

سرعت 

همزنی 

(rpm) 

زمان 

فروشویی 

 )دقیقه(

 بازیابی )%(

 74/46 16 266 96 درصد 66 اسید نیتریک 6

 69/13 16 266 96 درصد 66 اسید سولفوریک 6

 36/13 16 266 96 درصد 66 کلریکاسیدهیدرو 9

 76/46 16 266 96 درصد 66 اسید سیتریک 7

 39/66 16 266 96 درصد 66 کلرید آمونیوم 2

 

ری تشود، اسید سولفوریک با توجه به ارزان تر بودن نتایج مطلوبطور که از جدول ملاحظه میهمان

دارد که با تحقیقات پیشین هم در توافق بسیار خوبی است. بنابراین با توجه به تحقیقات پیشین و نیز 

 تر انتخاب شد.، اسید سولفوریک به عنوان عامل لیچینگ مناسب6-7در جدول  امده بدستنتایج 
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 تاثیر پارامترهای مهم بر فروشویی اسیدی-7-9

  تاثیر سرعت همزدن-7-9-6

  466و  266، 966تاثیر دور همزن بر میزان استخراج مس موجود در کانه اکسیدی در سه سرعت 

درصد و نسبت مایع به جامد  66گراد، غلظت اسید سولفوریک سانتی درجه 96دور بر دقیقه در دمای 

ای هلیتر بر گرم مورد بررسی قرار گرفت. درصد بازیابی مس به صورت تابعی از زمان در غلظتمیلی66

 نشان داده شده است. 6-7مختلف اسید در شکل 

 

گراد، غلظت اسید درجه سانتی 96ی: دمای زنی بر انحلال اسیدی مس تحت شرایط عملیات. تاثیر سرعت هم6-7شکل 

 لیتر بر گرم.میلی 66و نسبت مایع به جامد  %66سولفوریک 

شود دور همزنی بر میزان استخراج تاثیر زیادی دارد و ماکزیمم دیده می6-7طور که در شکل همان

تحت این شرایط آید. دور بر دقیقه به دست می 266زنی بازیابی مس برای اسید سولفوریک در دور هم

 دست آمد.درصد به49/47ماکزیمم انحلال مس برای این اسید 

افزایش انحلال مس با افزایش سرعت همزنی به این دلیل است که با افزایش در سرعت اختلاط، 

مقاومت لایه مرزی برای انتقال جرم کاهش یافته و در نتیجه نفوذ اسید از حجم محلول به داخل ذرات 

 ,Shawabkehیابد )یابد و در نتیجه نرخ انحلال مس از کانه اکسیدی افزایش میجامد افزایش می

دور بر دقیقه(، حرکت نسبی میان  266(. هرچند در افزایش سرعت همزنی بیشتر از حد معین )2010
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شود و منجر به یابد ولی امکان تماس بین ذرات و عامل لیچ کمتر میذرات و محلول لیچ افزایش می

دور بر دقیقه در  466دور بر دقیقه به  266شود. بنابراین با افزایش سرعت همزدن یابی میکاهش باز

 ابد.یاسید سولفوریک به دلیل کاهش اثر مکانوشیمیایی همزن مغناطیسی بازیابی نیز کاهش می

 

 (L/S)تاثیر نسبت مایع به جامد  -7-9-6

درجه  96لیتر بر گرم در دمای میلی 66و  66، 1نسبت فازی  9اثر نسبت فاز مایع به جامد در 

درصد اسید سولفوریک مورد بررسی  66دور بر دقیقه و غلظت اسیدی  266زنی گراد، سرعت همسانتی

 اند.آورده شده 6-7قرار گرفت. نتایج در شکل 

 

 

گراد، سانتی درجه 96( بر انحلال اسیدی مس تحت شرایط عملیاتی: دمای L/S. تاثیر نسبت مایع به جامد )6-7شکل 

 دور بر دقیقه 266و سرعت همزنی  %66غلظت اسید سولفوریک 

ای های بر انحلال مس به ویژه در زماندهد که نسبت مایع به جامد اثر قابل ملاحظهنتایج نشان می

شود با افزایش نسبت مایع به جامد، انحلال مس تا طور که از شکل مشاهده میطولانی تردارد. همان

تواند ها میکند. دلیل این تاثیریابد و سپس با افزایش بیشتر کاهش پیدا میمعینی افزایش مییک میزان 

بدلیل مقاومت یونی و ویسکوزیته محلول باشد. با افزایش نسبت مایع به جامد دانسیته سوسپانسیون و 
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یابد. یم یابد در نتیجه مقاومت انتقال جرم در سطح ذره کاهشنیز ویسکوزیته کل سیستم کاهش می

به طور کلی با افزایش نسبت مایع به جامد، بدلیل افزایش حجم اسید در دسترس برای هر ذره ماده 

شود تا میزان زیادی اسید برای مقدار یابد، اما افزایش زیاد آن سبب میمعدنی نرخ لیچینگ افزایش می

 تی برای عملیات اختلاط،کمی ماده مصرف شود. در مقابل افزایش خیلی زیاد چگالی پالپ نیز مشکلا

 لازم و ضروری بهینه پمپ و فیلتراسیون دوغاب ایجاد خواهد کرد. بنابراین یک نسبت مایع به جامد

لیتر بر گرم میلی 66شود، ماکزیمم بازیابی مس در نسبت مایع به جامد طور که ملاحظه میاست. همان

 آید.دست میبه

 

 تاثیر غلظت اسید -7-9-9

درجه  96اسید بر نرخ انحلال مس در عامل فروشویی اسید سولفوریک در دمای تاثیر غلظت 

لیتر بر گرم مورد بررسی میلی 66دور بر دقیقه و نسبت مایع به جامد  266گراد، سرعت همزنی سانتی

های مختلف اسید سولفوریک در شکل قرار گرفت. درصد بازیابی مس به صورت تابعی از زمان در غلظت

 داده شده است. نشان  7-9

 

گراد، نسبت مایع به درجه سانتی 96. تاثیر غلظت اسید بر انحلال اسیدی مس تحت شرایط عملیاتی: دمای 9-7شکل 

 دور بر دقیقه. 266زنی لیتر بر گرم و سرعت هممیلی 66جامد 
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 42شود، اسید سولفوریک توانایی خوبی در انحلال مس دارد و بعد از طور که مشاهده میهمان

شود. همچنین درصد استخراج می62درصد مس با غلظت اسید سولفوریک  62/44دقیقه فروشویی

 یابد ولی در غلظتافزایش می ت اسید تا حدی میزان انحلال مسدهد که با افزایش غلظنمودار نشان می

غییر در غلظت تتواند بدلیل تغییر در مکانیسم لیچینگ در اثر های بالاتر این گونه نیست. این رفتار می

اسید باشد. برای مثال ممکن است کنترل نرخ لیچینگ از مدل شیمیایی سطح به مدل نفوذ تغییر کند. 

گردد که لیچینگ مس بهتر شود، مشاهده میها هر چه زمان فروشویی بیشتر میهمچنین در غلظت

 صورت گرفته است.

 

 تاثیر دما -7-9-7

درجه  26و  76، 96دمای  9های فروشویی در دما، آزمایشبرای مشخص کردن میزان تاثیرگذاری 

دور بر دقیقه و نسبت مایع به  266زنی درصد، سرعت هم 62گراد در غلظت اسید سولفوریک سانتی

 آورده شده است.  7-7لیتر بر گرم انجام شد که نتایج بررسی تاثیر دما در شکل میلی 66جامد 

 

 

 66و نسبت مایع به جامد  %66سیدی مس. شرایط عملیاتی: غلظت اسید سولفوریک . تاثیر دما بر انحلال ا7-7شکل 

 دور بر دقیقه266لیتر بر گرم و سرعت همزنی میلی
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شود دمای فروشویی نقش بسیار مهمی بر انحلال مس دارد. نتایج نشان طور که مشاهده میهمان

دقیقه به بازیابی  42بهتر شده و در  درجه با افزایش زمان فروشویی بازیابی 26دهد که در دمای می

 ه با افزایش دما، سرعت انحلالرسد. مسلماً افزایش نرخ لیچینگ به این دلیل است کدرصد می 66/94

افزایش، ویسکوزیته محیط کاهش، ضریب نفوذ عامل لیچینگ افزایش و در مجموع نرخ واکنش افزایش 

 یابد.می

 

 بررسی سینتیک فرآیند فروشویی -7-7

شود. جامد استفاده می-همگن سیالهای غیرفروشویی مس از معادلات واکنش 6برای بیان سینتیک

مدل هسته انقباضی )هسته جامد، -های سیالهای ارائه شده برای واکنشنظر به این که از میان مدل

های ادهددهنده وضعیت حقیقی فرآیند فروشویی است. این مدل بر بیشتر موارد نشان در 9شونده(کوچک

آزمایشگاهی برازش شد. در این مدل، لایه نازکی از سیال )محلول عامل فروشویی(، واکنشگر جامد 

کند و انتقال جرم بین جامد شود، احاطه میمتخلخل فرض می)ذرات کانه( را که به شکل کروی و غیر

کنش ابتدا از پوسته گیرد. در واقع فرض بر این است که واصورت می 7ای از فیلم سیالو سطح عمده

کند و ضمن شود و سپس به سمت داخل جسم )ذره( جامد حرکت میخارجی ذرات جامد آغاز می

شود. بنابراین با پیشرفت واکنش، در ، تشکیل می1واکنشیدر اطراف هسته غیر 2واکنش، لایه تولیدی

ره )جسم( جامد وجود هر لحظه یک هسته مرکزی تشکیل شده از مواد ترکیب نشده )غیر واکنشی( در ذ

 Levenspiel, 1999; Koleini etشود )خواهد داشت، که با افزایش ضخامت لایه تولیدی، کوچک می

al., 2011( براساس مدل هسته انقباضی، فرآیند انحلال مس مطابق یکی از معادلات .)7-7( تا )7-6 )

 شود.توصیف می

                                                           
2 Kinetics 
3 Shrinking core model 
4  Fluid film 
5  Product layer 
6  Unreacted core 
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فروشویی )مورد استفاده برای ذرات کوچک در کننده نرخ اگر نفوذ فیلم )لایه نازک( سیال کنترل

 حال حرکت( باشد:

ktx (6-7معادله)  32)1(1 
 کننده واکنش فروشویی باشد:اگر نفوذ سیال از لایه تولیدی، کنترل

ktxx (6-7معادله)  )1(2)1(31 32

 
 د:پیشرفت واکنش باشکننده و اگر واکنش شیمیایی سطحی )واکنش در سطح ذرات جامد(، کنترل

ktx (9-7معادله)  31)1(1 
 

به ترتیب نمایانگر جزء واکنش داده با عامل فروشویی در ،  tو  x ،k (،9-7( تا )6-7های )در معادله

 ( هستند.minو زمان ) (min-1زمان معین، ثابت سرعت واکنش)

(( 9-7( تا )6-7)یعنی معادلات )اگر نمودار برحسب مقادیر محاسبه شده در سمت چپ مدل 

ها معادله خطی برازش شود، آن مدلی که بیشترین ضریب همبستگی برحسب زمان رسم شود و بر داده

ی واکنش است. همچنین شیب خط کنندهی این است که آن مدل کنترلدهندهرا داشته باشد، نشان

های ها بر دادهاز برازش مدلبیانگر میزان سرعت واکنش است )ثابت سینتیک(. نتایج حاصل 

 اند.ارائه شده 4-7تا  2-7های آزمایشگاهی، در شکل

 

 های آزمایشگاهی. نمودار حاصل از برازش مدل نفوذ فیلم مایع بر داده2-7شکل 

 

Y30 = 0.0077x + 0.0345

R² = 0.9714

Y40 = 0.0093x + 0.0718

R² = 0.9501

Y50 = 0.0102x + 0.0702

R² = 0.9655
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 های آزمایشگاهی. نمودار حاصل از برازش مدل نفوذ سیال از لایه تولیدی بر داده1-7شکل 

 

 

 

 های آزمایشگاهی حاصل از برازش مدل واکنش سطحی بر داده. نمودار 4-7شکل 

 

شود، بالاترین مقادیر ضریب همبستگی مربوط به مدل نفوذ فیلم سیال طور که مشاهده میهمان

شود که مقادیر ضریب همبستگی بین این دو و مدل واکنش شیمیایی سطح است. از طرفی مشاهده می

y30 = 0.0039x - 0.0278

R² = 0.9542

y40 = 0.0061x - 0.0263

R² = 0.9836

y50 = 0.0075x - 0.0428

R² = 0.976
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تشخیص مدل تعیین کننده نرخ فروشویی مشکل است که این به دلیل مدل به هم بسیار نزدیک بوده و 

 اختلاف کم بین این دو مدل است.

ادله سازی که براساس معبه علاوه ثابت شده است که در فرآیند فروشویی نرخ انحلال به انرژی فعال 

سازی برای انرژی فعال( از این رو از Levenspiel et al., 1999شود، وابسته است )محاسبه می 4آرنیوس

 ی واکنش فروشویی استفاده شد.کنندهتعیین نرخ کنترل

 

 سازیانرژی فعال -7-7-6

 (( محاسبه کرد:7-7معادله آرنیوس )رابطه ) یبوسیله توانوابستگی ثابت نرخ واکنش به دما را می

TR (7-7معادله )

Ea

eAK 



 
سازی واکنش انرژی فعال aE(، min-1عامل فرکانس ) A ،(min-1ثابت نرخ واکنش ) Kکه در آن 

(1-J.mol ،)R ( 1ثابت جهانی گاز-.mol1-JK 967/9 و )T .دمای مطلق بر حسب کلوین است 

براساس دو معادله نفوذ فیلم سیال و واکنش شیمیایی سطح، نمودار معادله آرنیوس به صورت 

Ln(K)  1در مقابل/T  برای هر دمای فروشویی رسم و از شیب خط برازش داده شده نمودار که برابر

−Ea/R آورده شده است. همچنین یک  6-7سازی محاسبه شد که نتایج در جدول است، انرژی فعال

 66-7تا  9-7سازی براساس معادله آرنیوس در شکل هایمثال موردی برای نحوه محاسبه انرژی فعال

 .نشان داده شده است

 

                                                           
7 Arrhenius Equation 
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 (1 -1)-(x 2/3مس از کانه اکسیدی براساس مدل نفوذ فیلم ) . نمودار آرنیوس برای لیچینگ9-7 شکل

 

 

مدل نفوذ سیال از لایه تولیدی مس از کانه اکسیدی براساس مدل  لیچینگ. نمودار آرنیوس برای 3-7شکل 

(+2(1−x) 2/31−3(1−x) 

 

y = -1380.4x - 0.2965

R² = 0.969

Ea=11.47
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-l
n

(k
)

1/T×1000 (K-1)
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 (x−1)−1/31)واکنش سطح شیمیاییبراساس مدل  کانه اکسیدیلیچینگ مس از . نمودار آرنیوس برای 66-7شکل 

 

 

مس از کانه اکسیدی در های هسته انقباضی در فروشویی پارامترهای سینیتیکی محاسبه شده برای مدل. 6-7 جدول

 محلول فروشویی اسید سولفوریک

 مدل هسته انقباضی
دما 

(℃) 
 برازش معادله خطی

ضریب 

 (2Rهمبستگی )

-انرژی فعال

 (Ea) سازی

 (1 -1)-(x 2/3مدل نفوذ فیلم )

96 y= 6644/6 x+ 6972/6  3467/6 

74/66 76 y= 6639/6 x+ 6469/6  3266/6 

26 y = 6666/6 x+ 6466/6  3122/6 

مدل واکنش سطح 

(1/31−(1−x)) 

96 y= 6674/6 x+ 6669/6  3969/6 

62/61 76 y= 6616/6 x+ 3446/6  3446/6 

26 y= 664/6 x+ 6666/6  3369/6 

نفوذ سیال از لایه تولیدی مدل 

(+2(1−x) 2/31−3(1−x)) 

96 y= 6693/6 x- 6649/6  3276/6 

13/61 76 y= 6616/6 x- 6619/6  3991/6 

26 y= 6642/6 x- 6769/6  341/6 

 

 

y = -1955x + 1.1099

R² = 0.9752

Ea=16.25

-5.4

-5.35

-5.3

-5.25

-5.2

-5.15

-5.1

-5.05

-5

-4.95

-4.9

0.00305 0.0031 0.00315 0.0032 0.00325 0.0033 0.00335

-l
n

(k
)

1/T×1000 (K-1)
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کیلوژول بر مول  76سازی برای یک مکانیزم با کنترل شیمیایی بیشتر از به طور کلی انرژی فعال

کیلوژول بر مول  76سازی برای یک مکانیزم تحت کنترل نفوذ کمتر از که انرژی فعالاست، درحالی

کیلوژول  66سازی کمتر از ( و اگر انرژی فعالEspiari et al., 2006، Ekmekyapar et al., 2012است )

(. از آنجا که انرژی فعال Yoshida, 2003کننده نرخ فروشویی است )بر مول باشد، نفوذ فیلم مایع کنترل

کیلوژول برمول است، می توان نتیجه گرفت که یک فرآیند نفوذ و چون  76حاسبه شده کمتر از سازی م

 کننده نرخ فروشوییکیلو ژول بر مول هستند، نفوذ فیلم مایع کنترل 66ها کمتر از انرژی فعال سازی

 است.

 

 سازی فاکتورهای موثر بر فروشویی اسید سولفوریکسازی و بهینهمدل -7-2

 (RSMوش سطح پاسخ)ر -7-2-6

ها در صنعت رقابتی امروز تبدیل شده ترین فعالیتسازی فرآیند به یکی از مهمسازی و مدلبهینه

ها برای به حداقل هزینه بالای تحقیق و توسعه به استفاده از روش طراحی آزمایش است. همچنین

موثر بر فرآیند فروشویی منجر شده ها و همچنین برای تعیین مقادیر بهینه عوامل رساندن تعداد آزمون

  است.

تواند برای ها است، که میهای طراحی آزمایشترین و کارآمدترین روشروش سطح پاسخ از مهم

سازی فرآیندها و ارزیابی اهمیت نسبی برخی عوامل حتی در حضور سازی و بهینهتوسعه، بهبود، مدل

 Baş ؛Myers and Montgomery, 2002 ؛Montgomery, 2005)های پیچیده استفاده شود کنشبرهم

and Boyaci, 2007؛ Simate et al., 2009؛ Aslan and Ünal, 2009؛ Azizi and Ghaedrahmati, 

2015.) 

سازی فرآیندهایی های ریاضی و آماری است که در بهینهای از تکنیکروش سطح پاسخ مجموعه

فیکی شمای گراگیرد. تعدادی از متغیرها تحت تاثیر قرار می یرود که پاسخ مورد نظربوسیلهکار میبه 

. در کاربرد این روش، توسعه یک مدل شده است سطح پاسخ روشتعریف واژه  دلیل ،حاکم مدل ریاضی
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های مشاهده شده از فرآیند یا سیستم بوده تخمینی برای سطح پاسخ ضروری است. مدل براساس داده

دو مدل بسیار  (.Montgomery, 2005، Myers and Montgomery, 2002)و یک مدل تجربی است 

 گیرند که عبارتند از:سازی به کمک روش سطح پاسخ مورد استفاده قرار میمهم عموماً در مدل

( اگر پاسخ به خوبی توسط یک تابع خطی از متغیرهای مستقل مدل شود، آنگاه تابع تقریب 6)

 این صورت نوشته شود: تواند بهمدل مرتبه اول است و تابع می

(7-2)  

ای درجه بالاتر باید استفاده شود، مانند جمله( اگر در فرآیند انحنا وجود داشت، آنگاه یک چند6)

 مدل مرتبه دوم:

(7-1)    

k

ji jiiji

k

i iii

k

i i xxxxY
1

2

110
 

یک حالت ثابت، ضرایب دهنده تعداد متغیرها، به ترتیب نشان ε و jx ،iiβ، ijβو  k ،0β ،iβ، ixکه در آن 

اط مانده در ارتبپارامترهای خطی، متغیر، ضرایب پارامتر درجه دوم، ضرایب پارامترهای اثر متقابل و باقی

 (.Yi et al., 2010؛ Bezera et al., 2008ها است )با آزمایش

و  اهها کاهش یافته و کلیه ضرایب مدل رگرسیونبا کمک روش آماری سطح پاسخ، تعداد آزمایش

 هایهای آماری مفید برای ساخت انواع مدلای از روشاثر متقابل فاکتورها، قابل برآورد هستند. مجموعه

ها طرح مرکب ترین آنتجربی مورد نیاز در روش سطح پاسخ به کار رفته است که مرسوم و پرکاربرد

-ارزیابی تاثیرها و برهمبرای مدل، بهینه کردن و  CCD (است. از این رو، در این تحقیقCCDمرکزی )

بخش  9متشکل از   CCDهای پارامترهای عملیاتی در فرآیند فروشویی مس استفاده شد. طرح کنش

 α( طرح محوری که در آن نقاط آزمایشگاهی در یک فاصله 6؛)9( طرح فاکتوریل کامل یا جزئی6است )

 ( نقاط مرکزی.9گیرند )از مرکز قرار می

                                                           
8 Full or fractional factorial 

  ii xxxY ...22110
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 رهای موثر بر فروشویی مس با استفاده از اسید سولفوریکسازی فاکتوبهینه -7-2-6

 سازی و تجزیه و تحلیل آماریمدل -7-2-6-6

سازی فاکتورهای موثر بر فروشویی مس در محلول اسید سولفوریک، سازی و بهینهبه منظور مدل

اسید، دما،  فاکتور موثر و مهم )غلظت 2پس از شناسایی فاکتورهای موثر و دامنه تغییرات فاکتورها، 

سرعت همزدن، نسبت مایع به جامد و زمان فروشویی( که قابل کنترل و به طور کمی قابل تغییر بودند، 

ها با استفاده از روش سطح پاسخ )طرح مرکب مرکزی( ریزی انجام آزمایشانتخاب شدند. سپس طرح

CCD (6522انجام گرفت. بر اساس طرح  )15(  N ،)63  شامل طرح فاکتوریل جزئی آزمایش

2)15(دو سطحی )  عوامل آزمایش محوری طراحی شد که  66( به صورت تصادفی با سه نقطه مرکز و

های همچنین ماتریس طرح آزمایشاند. آورده شده 9-7 ها در جدولموثر به همراه مقادیر آزمایشی آن

آزمایش( و مقادیر محاسبه شده بازیابی  63ورد نظر )انجام شده از ترکیب سطوح مختلف پارامترهای م

 ها به صورت تصادفی بوده است.آورده شده است. ترتیب انجام این آزمایش 7-7مس در جدول 

 

 در فروشویی اسید سولفوریک CCDسطوح انتخاب شده فاکتورها بر حسب مقادیر واقعی و کد براساس  .9-7جدول 

 علامت فاکتورها
سطح پایین 

 (-6) محوری

سطح پایین 

 (-6فاکتوریل )

سطح 

 (6مرکزی )

سطح بالای  

 +(6فاکتوریل )

سطح بالای 

 +(6محوری )

 A 2 66 62 66 62 غلظت اسید )%(

 B 966 766 266 166 466 (rpm)زنی سرعت هم

 C 2/4 66 2/66 62 2/64 درصد جامد )%(

 D 92 76 72 26 22 (C0دمای لیچینگ )

 E 26 16 46 96 36 )دقیقه( یچینگزمان ل

درصد( از لحاظ آماری تحلیل  2درصد )سطح معناداری  32های آزمایشگاهی در سطح اعتماد داده

دست آمده از تحلیل آماری نتایج به گیری و تفسیر شد.ها اندازههای متقابل آنشده و تاثیر فاکتورها و اثر
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(( 4-7)معادله ) 3برازش مدل مرتبه دوماین نتایج بعد از  خلاصه شده است. 1-7و  2-7 هایدر جدول

 .بدست آمد DXافزار و استفاده از تجزیه و تحلیل رگرسیون چندگانه با استفاده از نرم

 و مقادیر آزمایشگاهی بازیابی مس در فروشویی با استفاده از اسید سولفوریک CCRD. ماتریس 7-7جدول 

 بازیابی مس )%( A B C D E شماره آزمایش استاندارد

61 6 66 166 62 26 96 93/96 

69 6 66 766 62 26 96 97/44 

62 9 66 166 62 26 16 43/91 

9 7 66 166 66 76 16 16/96 

6 2 66 766 66 76 96 39/96 

4 1 66 166 62 76 96 66/49 

2 4 66 766 62 76 16 69/46 

69 9 62 266 2/66 92 46 46/44 

66 3 66 766 66 26 96 36/42 

3 66 66 766 66 26 16 74/96 

66 66 66 166 66 26 96 16/36 

61 66 62 266 2/66 72 36 79/92 

63 69 62 266 2/66 72 46 91/44 

66 67 62 266 2/4 72 46 7/96 

62 62 62 266 2/66 72 26 96/49 

6 61 66 766 66 76 16 97/44 

64 64 2 266 2/66 72 46 44/49 

69 69 62 266 2/66 72 46 69/41 

69 63 62 266 2/66 72 46 26/46 

67 66 62 266 2/66 22 46 46/36 

66 66 62 466 2/66 72 46 49/96 

1 66 66 766 62 76 96 32/49 

66 69 62 266 2/64 72 46 76/46 

64 67 62 266 2/66 72 46 42/42 

63 62 62 966 2/66 72 46 61/49 

66 61 66 166 66 26 16 64/97 

9 64 66 166 62 76 16 64/41 

67 69 66 766 62 26 16 29/46 

7 63 66 166 66 76 96 76/99 

                                                           
9 Quadratic 
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دهد. عدم برازش ( اعتبار مدل را نشان می62/6کمتر از  pمقادیر احتمال کوچک ) 2-7در جدول

ها برازش شود. عدم برازش کمتر معیاری است برای اینکه چگونه مدل مناسبی بر روی داده 66مدل

ها برازش نشده است. عدم برازش دهد که مدل خوب بر دادهشاخص نامطلوبی است و نشان می 62/6از

باشد. علاوه بر این، حداقل میزان مجموع مربعات خطای باقیمانده برآورد بسیار مناسب می 6/6بیشتر از 

ملاحظه  2-7طور که در جدول( نیز معیاری دیگری برای برازش مدل است. همانPRESSشده )

دهد سازی فروشویی مس نشان میها و خلاصه تجزیه تحلیل آماری برای مدلشود عدم برازش دادهمی

حداقل ، P 6317/6سازی فروشویی با میزان احتمال ، بهترین مدل برای مدل66که یک مدل درجه دوم

 66،344/6، مقادیر ضریب تعیین19/263( PRESSمیزان مجموع مربعات خطای باقیمانده برآورد شده )

 برای نرخ فروشویی هست. 69،3637/6و ضریب تعیین تعدیل شده

افزار انجام گرفت. در آنالیز واریانس مدل تعیین شده برای تخمین پارامترهای آماری بوسیله نرم

ا ها بها از نظر اهمیت در پاسخ آزمایشآنالیز واریانس هدف شناسایی عوامل موثر و همچنین ترتیب آن

ی اعملیات ریاضی است. نتایج حاصل از آنالیز واریانس برای انتحاب مدل باید بگونهانجام یک سلسله 

که برای  Lack of fitباشد و همچنین  (62/6دار )میزان احتمال کمتر از باشد که مدل انتخابی معنی

ایی ندار تلقی گردد. ضمناً برای آن که یک مدل توارود، نباید معنیبررسی میزان برازش مدل بکار می

باشد. نتایج آنالیز واریانس بوسیله  9/6بالای 2Rخوبی برای برازش اطلاعات داشته باشد لازم است که 

پاسخ و طرح مرکب مرکزی با استفاده از مدل درجه دوم بعد از حذف متغیرهای غیر مهم –مدل سطح

شود که پارامترهای سرعت همزنی، می مشاهده 1-7با توجه به جدول  آورده شده است. 1-7در جدول 

 درصد تاثیر زیادی بر فروشویی مس دارد. 32نسبت مایع به جامد و دمای لیچینگ در سطح اعتماد 

 

                                                           
10 - Lack of fit 
11 - Quadratic 
12 - R-square 
13 - Adjusted R-square 
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 هاها و عدم برازش مدل. آنالیز آماری داده2-7جدول

 منبع تغییرات

 هاخلاصه آنالیز آماری مدل

مجموع 

 مربعات
 درجه آزادی

میانگین 

 مربعات
  Pمیزان  Fمیزان 

  11/299 6 49/661 63/4 6669/6 (Linearخطی )

2FI 19/664 2 41/66 49/6 1269/6  

 21/639 66 46/99 94/62 6661/6 Suggested (Quadraticدرجه دو )

 63/69 2 11/9 99/2 6949/6 Aliased (Cubicدرجه سه )

    16/6 9 91/6 خطای خالص

 منبع تغییرات

 هاعدم برازش مدلآنالیز آماری برای 

مجموع 

 مربعات
 درجه آزادی

میانگین 

 مربعات
  Pمیزان  Fمیزان 

  993/36 66 63/61 91/66 6764/6 (Linearخطی )

2FI 666/63 66 9/63 62/64 6923/6  

 69/49 1 66/9 76/7 6317/6 Suggested (Quadraticدرجه دو )

 6/72 6 72/6 19/6 2634/6 Aliased (Cubicدرجه سه )

    46/6 6 6/76 خطای خالص

 منبع

 ها خلاصه تجزیه تحلیل آماری مدل

انحراف 

 استاندارد
2R 2Adjusted R PRESS   

   92/9 1633/6 2626/6 69/226 (Linearخطی )

2FI 62/7 4229/6 7493/6 7/311   

 23/6 344/6 3637/6 19/263  Suggested (Quadraticدرجه دو )

 43/6 3343/6 3966/6 16/266  Aliased (Cubicدرجه سه )

 

بنابراین با توجه به شناسایی پارامترهای مهم و موثر بر فروشویی مس از اسید سولفوریک، مدل 

 ریاضی پیشنهادی شامل این پارامترهای مهم بر اساس مقادیر کد عبارت است از:

(7-4) 

 
 

طور استفاده نمود. همان 1-7و  2-7توان از نتایج جدول به منظور اعتبارسنجی مدل پیشنهادی می

تواند برای (( بی اهمیت است و مدل می4-7شود عدم برازش مدل پیشنهادی )معادله )که مشاهده می

222

Cu

39.197.1A0.93-DC1.16D1.81

1.55E1.03D2.48C2.67-B2.700.79-66.76 =R

ED

D
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برای فروشویی مس بدست  3217/6( 2Rبر این ضریب تعیین)ها مناسب باشد. علاوه تغییر پذیری داده

را بیان کند.  تغییرپذیری در پاسخ )نرخ فروشویی(% 17/32تواند دهد که مدل میآمد. این امر نشان می

باشد و میزان است که معیار نسبت سیگنال به نویز می 67معیار دیگر برای ارزیابی مدل، دقت کافی

بدست آمد که نشان دهنده  17/66باشد. در این مورد میزان دقت کافی،  7مطلوب آن باید بزرگتر از 

 باشد.سیگنال کافی و در نتیجه مناسب بودن مدل برای هدایت فضای طرح می

که نمودار حساسیت پارامتر بر فروشویی مس را نشان می دهد، نتایج آورده شده در  66-7شکل 

 کند.را تایید می 1-7جدول 

 با حذف پارامترهای بی اهمیت در روش سطح پاسخ برای فروشویی مس Quadraticآنالیز واریانس مدل .1-7جدول 

 منبع تغییرات
مجموع 

 مربعات

درجه 

 آزادی

میانگین 

 مربعات
  Pمیزان  Fمیزان 

 Significant 6666/6 > 91/99 64/41 66 96/991 مدل
  94/67 6 94/67 16/1 6639/6 (Aغلظت اسید )

  97/642 6 97/642 62/49 < 6666/6 (Bزنی )سرعت هم

  26/646 6 26/646 3/42 < 6666/6 (C) نسبت مایع به جامد

  71/674 6 71/674 17/12 < 6666/6 (Dدمای لیچینگ )

  79/62 6 79/62 97/66 6694/6 (Eزمان لیچینگ )

AD 11/99 6 11/99 66/64 6664/6  

BD 1/26 6 1/26 76/69 6666/6  

CD 22/66 6 22/66 23/3 6612/6  

2A  67/69 6 67/69 62/66 6626/6  

2D  69/667 6 69/667 76/71 < 6666/6  

2E  34/26 6 34/26 67/69 6666/6  

    62/6 64 63/99 باقیمانده

 Not significant 6719/6 71/9 72/6 62 44/91 عدم برازش

    46/6 6 76/6 خطای خالص

     69 33/947 جمع کل

 میانگین انحراف استاندارد
62C.V 

(%) 
2R Adjusted 

2R 
Predicted 

2R 
Adequate 

Precision 

23/2 43/666 2 3217/6 3696/6 9726/6 17/66 

                                                           
14 - Adequate Precision 

05 - C.V ،آید.ی است که از تقسیم انحراف استاندارد بر میانگین بدست میریر پذییب تغیضر 
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( D) مایع به جامد (، نسبتC(، سرعت همزدن )B(، درجه حرارت )Aهای اصلی )غلظت اسید ). تاثیر پارامتر66-7شکل

 های مس در فروشویی با اسید سولفوریکبازیابی(( بر Eو زمان فروشویی )

 

 سازی نرخ فروشویی مس. آنالیز خطاهای حاصل از مدل7-2-9

به منظور بررسی صحت معادله رگرسیون برازش شده، در پیش بینی مقادیر متغیر پاسخ به ازای 

ر وسیله مدل و مقادیها )تفاوت مقادیر بدست آمده به سطوح مختلف فاکتورها، لازم است که باقیمانده

ها( بررسی شوند. معیار بسیار مهم برای دستیابی به این هدف، نمودار اندازه گیری شده در آزمایش

ها باید در امتداد یک خط راست و حول ها است. نمودار احتمال نرمال باقیماندهاحتمال نرمال باقیمانده

های حاصل از نرخ فروشویی مس از اسید باقیماندهمقدار صفر متمرکز باشند. نمودار احتمال نرمال 

اند. شود که در امتداد یک خط راست واقع شدهآورده شده و ملاحظه می 66-7سولفوریک در شکل 

فروشویی( را در محدوده  توان ادعا نمود که مدل رگرسیون پیشنهادی، متغیر پاسخ )نرخبنابراین می

کند. بنابراین با استفاده از این مدل تاثیر هریک از ینی میبپارامترهای مورد بررسی به خوبی پیش

 .طور که در بخش پیشین تعیین شد( و مقادیر بهینه پاسخ قابل محاسبه استپارامترها )همان

Design-Expert® Software

Cu Recovery (%)
Cu Recovery (%)

Actual Factors
A: Acid concentration (%) = 15.00
B: Agitation speed (rpm) = 500.00
C: L/S ratio (%) = 12.50
D: Temperature (C) = 45.00
E: Leaching time = 70.00

Perturbation

Deviation from Reference Point (Coded Units)

C
u

 r
ec

o
v

er
y

 (
%

)

-1.000 -0.500 0.000 0.500 1.000

70

73.75

77.5

81.25

85

A

A

B

BC

C

D

D

E

E



40 
 

 

 ها برای مدل نرخ  فروشویی مسنمودار احتمال نرمال باقیمانده .66-7شکل 

رود، بررسی مقادیر خارج از رده یعنی ر میها بکاآنالیز مهم دیگری که در بررسی مدل و داده

(. انجام محاسبات مربوط به 69-7است )شکل  Externally Studentized Residualsاستفاده از نمودار 

های مربوط به یک آزمایش را بیرون از محاسبات نگه باشد که ابتدا، دادهاین نمودار به این صورت می

کنند. به این ترتیب پاسخ دیگر، پاسخ را توسط مدل محاسبه میهای دارند و سپس بوسیله دادهمی

گیری شده که بیرون از محاسبات نگه داشته شده بودند، محاسبه شده توسط مدل و پاسخ واقعی اندازه

شود. حال اگر باقیمانده محاسبه شده مربوط به این با یکدیگر مقایسه شده و باقیمانده محاسبه می

شود تجاوز کند محاسبه می tدی مشخص شده در بالا و پایین که توسط آزمون ها از خطوط حآزمایش

طور که مشاهده شود. همانگیری شده از لحاظ آماری به عنوان خارج از رده شناخته میپاسخ اندازه

 ها خارج از رده نیستند.شود هیچ یک از دادهمی
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 بررسی مقادیر خارج از رده مربوط به نرخ فروشویی مسنمودار  )مانده استیودنتیده بیرونی( برای .69-7شکل

 

 . بررسی تاثیر اندرکنش فاکتورها بر نرخ فروشویی مس7-2-7

با توجه به انتخاب مدل رگرسیون مناسب برای ارتباط متغیر پاسخ )نرخ فروشویی مس( با 

ق آنالیز واریانس و پارامترهای مهم، اطمینان از برازش مناسب مدل، شناسایی پارامترهای مهم از طری

ها، باید به بررسی چگونگی تاثیر این پارامترها پرداخت. تفسیرهای انجام شده و توزیع مناسب باقیمانده

از طریق نمودار سطوح هم تراز که در آن دو فاکتور دو  66-7و شکل  1-7نتایج بدست آمده از جداول 

 تواند قابل درک باشد. نمودارهای، بیشتر میشوندبه دو در مقابل پاسخ خروجی )نرخ فروشویی( رسم می

آورده  63-7تا  67-7های سطوح تراز فاکتورها برای نرخ فروشویی مس از اسید سولفوریک در شکل

باشند که تاثیر فاکتورهای فرآیند را روی ( می4-7سازی معادله )ها حالتی از شبیهاند. این شکلشده

 کنند.نرخ فروشویی مس توصیف می

( در مقادیر پایین غلظت اسید هر چه دما بیشتر می شود درصد 6دهد که: نشان می 67-7شکل 

( در دماهای پایین هر چه غلظت بیشتر می شود درصد بازیابی بالاتر می 6بازیابی نیز بالاتر می رود و 
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اثیر تتوان نتیجه گرفت اثر متقابل غلظت و دما به شدت لیچینگ مس را تحت رود. از این نمودار می

 دهد.قرار می

  
دما، -نمودار سطوح تراز و سه بعدی حاصل از فرآیند لیچینگ مس بر اساس فاکتورهای غلظت اسید .67-7شکل

 که دیگر فاکتورها در سطح مرکزی )سطح صفر( خود ثابت بودند.هنگامی

 

 
 

دما، -زنینمودار سطوح تراز و سه بعدی حاصل از فرآیند لیچینگ مس بر اساس فاکتورهای سرعت هم .62-7شکل

 که دیگر فاکتورها در سطح مرکزی )سطح صفر( خود ثابت بودند.هنگامی

گردد که با افزایش دما هر چه نسبت مایع به جامد کمتر باشد بازیابی مشاهده می 61-7در شکل

 بالاتر خواهد رفت.

  10.00

  12.50

  15.00

  17.50

  20.00

40.00  

42.50  

45.00  

47.50  

50.00  

74.4  

76.45  

78.5  

80.55  

82.6  

  
C

u
 r

e
c
o

v
e
ry

 (
%

) 
 

  Acid concentration (%)    Temperature (°C)  

10.00 12.50 15.00 17.50 20.00

40.00

42.50

45.00

47.50

50.00
Cu recovery (%)

Acid concentration (%)

T
em

p
er

at
u
re

 (
°C

)

75.8053

75.8053

77.1497

78.494

79.8384

81.1828

  400.00

  450.00

  500.00

  550.00

  600.00

40.00  

42.50  

45.00  

47.50  

50.00  

73  

76.25  

79.5  

82.75  

86  

  
C

u
 r

e
c
o

v
e
ry

 (
%

) 
 

      Agitation speed (rpm)    Temperature (°C)  
400.00 450.00 500.00 550.00 600.00

40.00

42.50

45.00

47.50

50.00
Cu recovery (%)

    Agitation speed (rpm)

T
em

p
er

at
u

re
 (

°C
)

75.8588

77.8124

79.7661

81.7197

83.6733



44 
 

 
 

-نمودار سطوح تراز و سه بعدی حاصل از فرآیند لیچینگ مس بر اساس فاکتورهای نسبت مایع به جامد .61-7شکل

 که دیگر فاکتورها در سطح مرکزی )سطح صفر( خود ثابت بودند.دما، هنگامی

 یابد.ها، بازیابی افزایش میشود که با افزایش سرعت در تمامی غلظتمشاهده می 64-7در شکل 

 شود.های متوسط باعث افزایش بیشتر بازیابی میاین تاثیر در غلظت

 

 

 
سرعت -نمودار سطوح تراز و سه بعدی حاصل از فرآیند لیچینگ مس بر اساس فاکتورهای غلظت اسید .64-7شکل

 که دیگر فاکتورها در سطح مرکزی )سطح صفر( خود ثابت بودند.زنی، هنگامیهم

دد که با افزایش زمان فروشویی هر چه نسبت مایع به جامد کمتر گرمشاهده می 69-7در شکل

 باشد بازیابی بالاتر خواهد رفت.
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-نمودار سطوح تراز و سه بعدی حاصل از فرآیند لیچینگ مس بر اساس فاکتورهای نسبت مایع به جامد .69-7شکل

 ثابت بودندکه دیگر فاکتورها در سطح مرکزی )سطح صفر( خود زمان لیچینگ، هنگامی

مشاهده می کنید که افزایش سرعت همزنی در نسبت مایع به جامد کمتر باعث 63-7در شکل 

 می شود بازیابی بالاتری داشته باشیم.

 

  
-نمودار سطوح تراز و سه بعدی حاصل از فرآیند لیچینگ مس بر اساس فاکتورهای نسبت مایع به جامد .63-7شکل

 فاکتورها در سطح مرکزی )سطح صفر( خود ثابت بودند.که دیگر زنی، هنگامیسرعت هم

-7تا  66-7های علاوه بر نمودار سطوح تراز و سه بعدی پارامترها اثر اندرکنش فاکتورها در شکل

 نگر آن است که در دماهای بالا با افزایشاند. نتایج حاصل بیانیز برای فهم و نمایش بهتر آورده شده 66

می یابد، ولی در دماهای پایین افزایش غلظت تاثیر کمی برای افزایش بازیابی  کاهشغلظت، بازیابی 

شود که در دماهای فزایش بازیابی میا(. در دماهای بالا افزایش سرعت همزنی باعث 66-7دارد )شکل
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(. در دماهای بالا 66-7پایین این افزایش سرعت همزنی تاثیر بسیار کمی در افزایش بازیابی دارد )شکل

که در دماهای پایین زایش نسبت مایع به جامد باعث کاهش بازیابی به مقدار کمی می شود، درحالیاف

 (.66-7با افزایش نسبت مایع به جامد، بازیابی به مقدار زیادی افزایش می یابد )شکل

 

 

 دمای لیچینگ بر روی بازیابی مس-نمودار اثر متقابل غلظت اسید .66-7شکل 
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 دمای لیچینگ بر روی بازیابی مس-زنیاثر متقابل سرعت همنمودار .66-7شکل 

 

 

 دمای لیچینگ بر روی بازیابی مس-نمودار اثر متقابل درصد جامد .66-7شکل 
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 سازی پارامترهای فرآیند. بهینه7-1

سازی و تعیین ارتباط بین پارامترها با نرخ فروشویی مس از اسید ترین هدف، بعد از مدلمهم

سازی عددی شرایط عملیاتی )حداکثر کردن نرخ فروشویی( است. بدین معنی که بازه بهینهسولفوریک 

ه تر گردد کها مطلوبسطوح پارامترهای درنظرگرفته شده در چه مقداری تنظیم شود تا پاسخ آزمایش

 Design Expertها و استفاده از نرم افزاردستیابی به این هدف با بکارگیری اصول طراحی آزمایش

باشد. بنابراین برای رسیدن به این شرایط مطلوب و ماکزیمم نرخ فروشویی، آنالیز پذیر میامکان  7

-7افزار در جدول راه حل پیشنهادی با استفاده از این نرم 2ها با استفاده از این نرم افزار انجام شد. داده

 آورده شده است. 4

 

 م افزار بر اساس مقادیر کد برای نرخ فروشویی مسهای تعیین شرایط بهینه توسط نرآزمایش.4-7جدول

شماره 

 آزمایش

غلظت اسید 

)%( 

زنی سرعت هم

(rpm) 

درصد 

 جامد )%(

دمای لیچینگ 

 گراد()درجه سانتی

زمان لیچینگ 

 )دقیقه(

بازیابی 

 مس )%(

مطلوبیت 

)%( 

6 36/66 166 66 26 39/49 91/36 399/6 

6 94/69 64/237 66 26 96 31/93 319/6 

9 41/69 94/236 66 26 36/49 96/93 396/6 

7 66 12/231 66/66 3/73 96 63/93 396/6 

2 67/66 294 66 36/73 39/44 63/93 362/6 

 

های شرایط بهینه پیشنهادی توسط نرم افزار را برای نرخ فروشویی با اسید آزمایش 4-7جدول 

اول به عنوان شرایط اپتیمم )بهینه( انتخابی بر دهد. در این جداول، شرایط آزمایش سولفوریک ارائه می

افزار است که اگر شرایط در این مقادیر تنظیم شود، حداکثر های تعیین شده توسط نرماساس آزمایش

شود. به منظور اعتبار سنجی مدل، آزمایش شرایط نقطه اپتیمم انتخابی با بینی مینرخ لیچینگ پیش

 9-7انجام گرفت که نتیجه حاصل از تخمین و تصدیق مدل در جدول بار تکرار  9تغییر بسیار کمی با 
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گردد، نتایج آزمایشهای تاییدیه در توافق بسیار خوبی با نتایج طور که ملاحظه میآورده شده است. همان

 بینی شده با مدل دارد.پیش

 

ار های اعتبه همراه آزمایشپیشنهادی برای نرخ فروشویی مس )درصد بازیابی( بوسیله مدل ب بهینهسطح . 9-7جدول

 سنجی مدل بر اساس مقادیر کد و واقعی

غلظت  فاکتورها

 اسید )%(

سرعت 

 (rpmهمزنی)

درصد 

 جامد )%(

دمای لیچینگ 

 گراد()درجه سانتی

زمان لیچینگ 

 )دقیقه(

 یابیباز

 بینی و اعتبار مدلپیش مس )%(

 91/36 39/49 26 66 166 36/66 بینی مدلپیش

 63/36 96 26 66 166 69 اعتبارسنجی مدل

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



51 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



50 
 

 

 

گیری و فصل پنجم: نتیجه

 پیشنهادها
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 گیریبندی و نتیجهجمع -2-6

های فروشویی مورد در این تحقیق، استحصال مس اکسیدی معدن مس فریمان با استفاده از روش

فاز کاری انجام گرفت که نتایج برگرفته شده از این تحقیق به بررسی قرار گرفت. این تحقیق در چهار 

 .شودهمراه پیشنهاداتی برای کارهای آینده در ادامه آورده می

های آزمایشگاهی اولیه با عوامل مختلف لیچینگ تحت شرایط اول، یک سری تست مرحلهدر الف( 

ی تحقیقات پیشین انجام گرفت. در این راستا، عوامل مختلف فروشویی شامل اسید عملیاتی بهینه

از کانه  در انحلال مس کلرید آمونیومسولفوریک، اسید هیدروکلریک، اسید نیتریک، اسید سیتریک و 

رین عامل تدلایل اقتصادی مناسببه نتایج نشان داد که اسید سولفوریک  اکسیدی  به کار گرفته شد.

 یی است.فروشو

دوم، تاثیر پارامترهای عملیاتی مهم شامل غلظت عامل لیچینگ، نسبت مایع به  مرحله ب( در

جامد، سرعت همزدن، زمان و دمای لیچینگ بر بازیابی لیچینگ مس با استفاده از اسید سولفوریک به 

 عنوان عامل فروشویی تحت شرایط عملیاتی ثابت بررسی شد. نتایج نشان داد که:

دور بر دقیقه  266افزایش نرخ همزنی تا با همزنی بر میزان استخراج تاثیر زیادی دارد و  دور( 6

دور بر دقیقه، میزان بازیابی مس کاهش  466نرخ لیچینگ مس افزایش و سپس با افزایش بیشتر تا 

 یابد. می

نی تر دارد. های طولاای بر انحلال مس به ویژه در زمان( نسبت مایع به جامد اثر قابل ملاحظه6

یابد و سپس با افزایش لیتر بر گرم افزایش میملی 66بازیابی مس با افزایش نسبت مایع به جامد تا 

تواند بدلیل تاثیر نسبت مایع به جامد بر مقاومت یونی و کند. دلیل این رفتار میبیشتر کاهش پیدا می

 ویسکوزیته محلول باشد.

تا یک میزان معینی افزایش و سپس کاهش یافت، به ( نرخ لیچینگ با افزایش غلظت اسید 9

درصد 62درصد مس با غلظت اسید سولفوریک  62/44دقیقه لیچینگ، میزان  42بعد از که طوری

 بدست آمد.
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گراد بدلیل درجه سانتی 26به  96نرخ لیچینگ با افزایش دما از رفت، طور که انتظار می( همان7

سکوزیته محلول و افزایش ضریب نفوذ عامل لیچینگ افزایش افزایش سرعت اکسیداسیون، کاهش وی

 یافت.

ی های هسته انقباضسینتیک فروشویی مس از کانه اکسیدی بر اساس مدلسوم کاری،  مرحلهج( در 

های نفوذ فیلم مایع و واکنش شیمیایی سطح بالاترین مورد بررسی قرار گرفت. نتایج نشان داد که مدل

دیک ها تقریبا نزکه ضرایب همبستگی آنهای آزمایشگاهی دارند. از آنجاییدهضرایب همبستگی را بر دا

وس ی آرنیسازی برای تعیین مدل کنترل کننده نرخ لیچینگ براساس معادلهبه هم بود، انرژی فعال

سازی برای فروشویی مس در اسید سولفوریک در نفوذ مایع، نفوذ سیال و محاسبه شد. انرژی فعال

کیلوژول بر مول بدست آمد و مشخص  62/61و 13/61، 74/66یی سطح به ترتیب برابرواکنش شیمیا

کننده نرخ انحلال مس در عامل فروشویی اسید ( کنترل(x−1)−2/31گردید که مدل نفوذ فیلم مایع )

 سولفوریک است.

شناخت های اکسیدی به منظور سازی فرآیند فروشویی مس از کانهمدلچهارم کاری،  مرحلهد( در 

بینی رفتار انحلال مس، ارتباط ریاضی میان پارامترهای موثر و نرخ فروشویی، تعیین اثر بیشتر و پیش

( RSMروش سطح پاسخ ). متقابل فاکتورها و همچنین برای حداکثر کردن میزان بازیابی مس انجام شد

لیچینگ مس استفاده  سازی و ارزیابی رفتارسازی، بهینه( برای مدلCCDبراساس طرح مرکب مرکزی )

 نتایج بررسی نشان داد که:شد. 

 ( از بین فاکتورهای مورد مطالعه، سرعت همزنی، نسبت مایع به جامد و دمای فروشویی بیشترین6

 های اسید سولفوریک دارد.ی محلولتاثیر را بر بازیابی مس به وسیله

( فرآیند فروشویی به شدت تحت تاثیر اثر متقابل فاکتورها با دمای لیچنگ قرار گرفت. نمودارهای 6

سید های میان غلظت ادر فروشویی اسید سولفوریک بازیابی مس به اندرکنشسطح پاسخ نشان داد که 

و دمای فروشویی، سرعت همزنی و دمای فروشویی و همچنین نسبت مایع به جامد و دمای فروشویی 

بستگی دارد. نتایج حاصل بیانگر آن است که در دماهای بالا با کاهش غلظت، بازیابی افزایش می یابد، 
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ی دارد. در دماهای بالا افزایش سرعت ولی در دماهای پایین افزایش غلظت تاثیر کمی برای افزایش بازیاب

شود که در دماهای پایین این افزایش سرعت همزنی تاثیر بسیار کمی فزایش بازیابی میاهمزنی باعث 

در افزایش بازیابی دارد. در دماهای بالا افزایش نسبت مایع به جامد باعث کاهش بازیابی به مقدار کمی 

افزایش نسبت مایع به جامد، بازیابی به مقدار زیادی افزایش می  که در دماهای پایین باشود، درحالیمی

 یابد.

مدل رگرسیون پیشنهادی بر اساس عوامل کدگذاری شده در فروشویی اسید سولفوریک برای ( 9

 مس به صورت معادله زیر تعیین شد:

 

درصد غلظت  36/66میزان  Design Expert 7 ی نرم افزار پیشنهادی بوسیله بهینه( شرایط 7

 26میلی لیتر به گرم، دمای محلول  66دور بر دقیقه سرعت همزنی، نسبت مایع به جامد  166اسید، 

درصد  19/36که تحت این شرایط بازیابی مس  دقیقه بود 39/43درجه سانتی گراد و زمان فروشویی 

افزار، سه آزمایش تایید اعتبار مدل پیشنهادی انجام ی پیشنهادی نرمتحت شرایط بهینه دست آمد.به

درصد بدست آمدکه نشان از دقت و  63/36شد که متوسط بازیابی مس بدست آمده از سه آزمایش، 

 صحت بسیار بالای مدل پیشنهادی است.

 

 پیشنهادها -2-6

آمده  بدست بهینهگردد که شرایط پیشنهاد میبا توجه به نتایج بدست آمده در این تحقیق  -6

 برای پارامترهای مختلف در کارخانه فرآوری مس فریمان نیز اجرا شود.

222

Cu

39.197.1A0.93-DC1.16D1.81

1.55E1.03D2.48C2.67-B2.700.79-66.76 =R

ED

D
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گردد که حضور و تاثیر عوامل ( با توجه به استفاده اسید سولفوریک در صنعت، پیشنهاد می6

اسید در لیچینگ مس اکسنده مانند سولفات فریک و پراکسید هیدروژن )آب اکسیژینه( همراه این 

 مورد مطالعه قرار گیرد.

س ممکن غیر از فلز مه لیچینگ اسیدی برای انحلال مس بالاتر بوده و بتوانایی ( با توجه به اینکه 9

وارد محلول لیج شوند که به شدت  مساست فلزات و عناصر همراه ناخواسته دیگر بویژه آهن همراه فلز 

گردد که لیچینگ انتخابی فلز از کانه و حذف فلزات همراه اد میمصرف کننده اسید هستند، لذا پیشنه

 بویژه آهن مورد بررسی قرار گیرد.
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Abstract 

In this research, copper oxide leaching of Fariman copper mine were investigated by various 

leaching agents including ammonium chloride, hydrochloric acid, nitric acid, citric acid and 

especially sulfuric acid. Leaching process kinetics and the influence of important operational 

parameters such as acid concentration, liquid to solid ratio, stirring speed, time and leaching 

temperature on the copper recovery were studied. Also, response surface methodology and central 

composite design were used to optimize the leaching process and to evaluate interactions between 

factors. The result showed that sulphuric acid was the most suitable leaching reagent. Copper 

leaching kinetics based on shrinking core models indicated that the liquid film diffusion model 

(R2=0.969) and surface chemical reaction (R2=0.9752) have the highest correlation coefficients 

to experimental data. The activation energy was obtained 11.47, 26.69, 16.25 kJ/mol for liquid 

film diffusion, product layer and surface chemical reaction models, respectively, and it was 

determined that copper leaching rate follows from liquid film diffusion model. Evaluation of 

factors affecting the copper leaching indicated that the stirring speed, liquid to solid ratio and 

leaching temperature have the most influence on copper recovery by sulphuric acid solutions. 

Meanwhile, the modeling results based on response surface model demonstrated that a quadratic 

model are fitted to experimental data and copper sulphuric acid leaching are strongly affected by 

interactions of temperature with acid concentration, stirring speed and liquid to solid ratio. Also, 

the findings showed that the leaching optimum conditions suggested using Design Expert 

software are achieved at parameters levels: sulphuric acid concentration of 12.92%, stirring speed 

of 600 rpm, liquid to solid ratio of 10 ml/g, solution temperature of 50 °C and leaching time of 

79.98 min. Under these conditions the recovery of copper was 90.63%. Additionally, in order to 

confirm the validity of the model, three confirmation experiments were conducted at the predicted 

optimum conditions, which the average of copper recovery for three experiments was achieved 

91.09%, and this indicates the suitability and accuracy of the model. 

 

Keywords: Fariman copper oxide ore; Leaching; Kinetics; shrinking core model; activation 

energy; response surface method 
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