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و نمك و هاي آمونيوم، آمونياك به علـت سـميت پـايين، هزينـه كـم، بازيافـت آسـان
،اندبوده فروشويي مورد توجه صنعتبراي ساليان متمادي بازيابي انتخابي بالاي فلزات 

نسبت به عوامل شيميايي مـورد اسـتفاده در فروشـويي اسـيدي كمتـر مـورد هرچند
و بهينـه ند.امطالعه قرار گرفته هـاي فروشـويي سـازي روش در اين تحقيق، به مطالعه

و ستوني كانه مـس اكسـيدي  بـا واكنشـگرهاي هيدروكسـيد معـدن مسـكني مخزني
و كربنا ت آمونيوم در مقياس آزمايشگاهي پرداختـه شـده اسـت. پارامترهـاي آمونيوم

مورد بررسي در روش فروشويي مخزني، غلظت هيدروكسيد آمونيوم، نسبت مـايع بـه
و زمان بوده و تحليل نتايج قرار جامد اند كه با روش سطح پاسخ مورد طراحي آزمايش

(گرفته خوب مدل درجه دو پيشنهادي)، بيانگر انطباق96/0اند. ضريب همبستگي بالا
(غلظت با داده گرم بر ليتر88هاي آزمايشگاهي است. بازيابي مس تحت شرايط بهينه

22/96دقيقـه)، 120و زمـان فروشـويي7، نسبت مايع به جامد هيدروكسيد آمونيوم
هيدروكسـيد غلظـت درصد بدست آمده است. در روش فروشويي ستوني، پارامترهـاي

پ، آمونيوم و زمان فروشويياشش، دانهدبي و بندي آرايـه با در سه سطح انتخاب شدند
9L،و تحليل نتايج قرار گرفته روش تاگوچي -نتـايج بدسـت اند. مورد طراحي آزمايش

ليتـر6/15گرم بر ليتر،40مقدار بهينه پارامترهاي فوق به ترتيب آمده نشان داد كه
ــع ســاعت  ــر مرب ــر مت و1-75/4، ب ــر ــي10ميليمت ــين روز م غلظــت باشــند. همچن

و زمـان فروشـويي، بـه ترتيـب مهمتـرين هيدروكسيد آمونيوم ، دانه بنـدي كانسـنگ
مس6/80پارامترهاي موثر بر فرايند فروشويي ستوني شناخته شدند. بازيابي درصدي

اكسيدي، نتيجه آزمايش نهايي انجام شده جهت تاييد شرايط بهينـه بدسـت آمـده از 
. در نهايت، سينتيك فروشويي ستوني مس به اجمال مـورد بررسـي روش تاگوچي بود

و مكانيزم نفوذ تطابق بيشتري را با داده  هاي آزمايشگاهي نشان داد.قرار گرفت

حقوق ناشر محفوظ است.

كلمات كليدي:
 آمونياكيفروشويي

)RSM( روش سطح پاسخ
 روش تاگوچي

 سازيبهينه
 سينتيك

 مكاتبات* عهده دار
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 مقدمه-1
ــراي بازيــابي مــس، اســتفاده از اســيدهامــروز روش معمــول ب

و تحقيقـات مـي يند فروشويي اسـيديآسولفوريك در فر باشـد
اي در اين زمينه توسط محققين صورت گرفته اسـت قابل توجه

و،امــا در مــواردي.]1-4[ بــراي رعايــت ملاحظــات اقتصــادي
ت محيط زيستي، از فروشويي آمونياكي نيـز اسـتفاده شـده اس ـ

در ايــن روش، عمليــات انحــلال بــه ســه صــورت خنثــي،.]5[
و كاهشي انجام مي شود. در روش خنثي، فلزات بدون  اكسيدي

فروشـويي كـه شـوند اكسـاينده يـا كاهنـده حـل مـي هر گونه 
باشـد. در روش اكسيدهاي مس، روي يا موليبدن از اين نوع مي

اكسيدي، فروشويي نيازمند استفاده از يـك اكسـيدكننده بـراي 
در روشوباشـد هاي سولفيدي مـي فلزات يا كاني اسيوناكسيد

كاهشي از يك ماده كاهنده استفاده مي گـردد. روش اكسـيدي 
-هايي با اكسيداسيون بـالا ماننـد نـدول كانه انحلالعمدتا براي 

و كانههاي منگنز كف اقيانوس ميها .]6[ رودهاي لاتريتي بكار
و روش فروشويي آمونيـاكي عليـرغم قابليـت فروشـويي كمتـر
كاربرد دشوارتر نسبت به روش فروشـويي اسـيدي، بـه دلايلـي 

تــه، عــدم خــوردگي هــاي كربنانظيــر كــارايي بهتــر بــراي كانــه
ــوگيري از كــاهش  ــودن قــدرت انتخــابي، جل ــالا ب تجهيــزات، ب

و عـدم تشـكيل زهـاب  هـاي اســيدي، در نفوذپـذيري در هيـپ
ساليان اخير توجـه صـنعتگران را بـه خـود جلـب كـرده اسـت 

.]6و5[
انحلال اگرچه مطالعات صورت گرفته در گذشته، بر روي

و نتايج اكثر كنسانتره هاي سولفيدي در راكتورها متمركز بودند
س كندآنها به  و فشار بالايبودن و نياز به دما نتيك فرايند

جهت گيري عمده مطالعات اخير، به سمت ليكن منتهي شد، 
.]6[ انحلال كانه هاي اكسيدي از جمله مالاكيت بوده است

از، خلاصه1جدول اخير مطالعات صورت گرفته در دهه اي
را نشان پارامترهاي مورد بررسيو همراه با عوامل شيميايي

در قات عمدتا به روشين تحقيا.دهدمي فروشويي مخزني
و خصوصا در ايران تاكنون مقياس آزمايشگاهي انجام شده اند

تحقيقي در زمينه فروشويي ستوني آمونياكي گزارش نشده 
.]7-13[است 

فروشويي مخزني آمونياكي براي در اين تحقيق، ابتدا روش
ارزيابي ميزان انحلال كانه مس اكسيدي معدن مسكني مورد 
و پارامترهاي موثر بر آن بهينه شدند. در  مطالعه قرار گرفت

و بهينه سازي پارامترهاي موثر بر كارايي ادامه، امكانپذيري
روش فروشويي ستوني آمونياكي در انحلال مس مورد مطالعه 

 قرار گرفت.

و روش-2 هامواد
 مواد-2-1

و كربنات آمونيوم عوامل انحلال در اين تحقيق، هيدروكسيد
)MERCK به صورت توام بودند. استفاده همزمان از اين دو (

واكنشگر قليايي، باعث كاهش ميزان هيدروكسيد آمونيوم 
مصرفي براي انحلال مس به علت به حداقل رسيدن يونيزاسيون 

همچنين ميزان كربنات آمونيوم مصرفي.]12و8،9[ آن بود
شد10ها مقدار در كليه آزمايش .]13و8[گرم بر ليتر انتخاب

 نمونه-2-2
و تعيين مشخصات براي شناسايي كاني هاي موجود در نمونه
و مقاطع ميكروسكوپي استفاده شد XRDكيفي آن از دستگاه 

در2كه نتايج آن در جدول آمده است. از آنجائيكه عيار مس
از XRDنمونه، از حد آستانه تشخيص دستگاه  كمتر بود، لذا

هاي مس مطالعه مقاطع ميكروسكوپي جهت شناسايي كاني
ازبخش اعظم نمونه كمك گرفته شد. طبق نتايج بدست آمده، 

هايو كانياست شدهكيت تشكيل كاني اكسيدي مالا
و كالكوپيريت از،سولفيدي شامل كووليت، كالكوسيت 10كمتر

ميدرصد كانه را دهند. براي تعيين مشخصات به خود اختصاص
3استفاده شد كه نتايج آن در جدول XRF كمي نمونه از روش

آمده است. طبق نتايج بدست آمده، بخش اعظمي از نمونه را
ميسيليس  و عنصر آهن به صورت هماتيت در تشكيل دهد

باشد. نتايج آناليزهاي جذب اتمي نمونه نيز نمونه موجود مي
كه17/1بيانگر عيار  درصدي مس اكسيدي در كانسنگ است

ها از اين مقدار به عنوان عيار خوراك در محاسبه بازيابي
 استفاده شد.

هاروش-2-3
 روش فروشويي مخزني-2-3-1

مجهز ليتري1(راكتور) مخزنهاي فروشويي در يك آزمايش
و در دماي محيطبه هم شد زن براي هر آزمايش،.ندانجام

دور در دقيقه در نظر گرفته شد، 500زن انتخابي سرعت هم
بيشتر هاي سرعتدر،]5[ با توجه به مطالعات انجام شدهزيرا 

ميدور در دقيقه 450از  همتوان، زدن را ناديده تاثير سرعت
با رسيدن سرعت به مقدار مذكور، نمونه جامد با دانه گرفت.

طيبعد از ميكرون به داخل راكتور اضافه شد. 450بندي زير 
 از محلول برداشتهيميلي ليتر10اينمونه،انتخابي هايزمان
توسط دستگاه جذب سازي، پس از آمادهو گرديدفيلتر شد،

 گرفت.قرار آناليز مورد اتمي 
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 : مطالعات فروشويي آمونياكي انجام شده در يك دهه اخير1جدول

 مرجع
 بازيابي

 بهينه (%)
 سال عنوان ماده شيميايي پارامترهاي بررسي شده

]7[ -
غلظت كلريد آمونيوم، اندازه ذرات، سرعت

و نسبت جامد به مايع  همزدن، دما
 كلريد آمونيوم

 سينتيك انحلال يك
(مالاكيت)  كانه اكسيدي مس

2003 

]8[ -
، اندازه ذرات، دما، هيدروكسيد آمونيومغلظت

و نسبت جامد به مايع  سرعت همزدن
 هيدروكسيد آمونيوم

 فروشويي كانه مالاكيت
آب  اشباع شده از آمونياكدر

2004 

]9[ 98 
، اندازه ذرات، سرعت همزدن، دما، نسبت غلظت

و زمان  جامد به مايع
/هيدروكسيد آمونيوم
 كربنات آمونيوم

 2005 سينتيك انحلال مالاكيت

]10[ 8/93 -
 آمونيوم/

 سولفات آمونيوم
 فروشويي يك كانه كمپلكس

)Cu-Ni-Co-Fe(
2007 

]11[ 95 
و فشار جزئي غلظت، دما، سرعت همزدن

 اكسيژن
 آمونيوم/

 سولفات آمونيوم
 فروشويي آمونياكي تحت فشار

 براي شيل حاوي مس
2009 

]12[  غلظت، دما، زمان، نسبت جامد به مايع 75
 كلريد آمونيوم/

 هيدروكسيد آمونيوم
هافروشويي مس از باطله 2010 

]13[ -
و غلظت كلريد هيدروكسيد آمونيومدما، غلظت

 آمونيوم
 كلريد آمونيوم/

 هيدروكسيد آمونيوم
 سينتيك انحلال
 كانه مس كم عيار

2010 

و مقاطع ميكروسكوپي XRD: نتايج مطالعات نمونه با دستگاه2جدول

 نوع كاني نام كاني فرمول شيمايي نوع كاني نام كاني فرمول شيمايي

CaMg(CO3)2 Cu2CO3(OH)2 كاني ثانويه دولوميت  اكسيدي مالاكيت

Al2Si2O5(OH)4 CuFeS2 كاني ثانويه كائولينيت  سولفيدي كالكوپيريت

CaCO3 Cu2S كاني ثانويه كلسيت  سولفيدي كالكوسيت

(Na,k)(Si3Al)O8  سولفيدي كووليت CuS كاني ثانويه سانيدين

(Ca,Na)(Si,Al)4O8 SiO2 كاني ثانويه آنورتيت  كاني ثانويه كوارتز

 XRF: نتايج آناليز نمونه به روش3 جدول

و اكسيد عنصر
 عنصر

 مقدار(درصد)
و اكسيد عنصر

 عنصر
 مقدار(درصد)

و اكسيد عنصر
 عنصر

 مقدار(درصد)

SiO286/57K2O13/4Cl 97/0

Al2O335/15MgO 22/1Ba 2/0

Fe2O388/5TiO2954/0Sr 85/0

CaO 52/4P2O5498/0Cu 14/1

Na2O55/2SO301/0--
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 : نمايي از سامانه فروشويي ستوني1شكل

 روش فروشويي ستوني-2-3-2
(شكل ستون6)،1سامانه مورد استفاده براي اجراي اين روش

و ارتفاع7شيشه اي با قطر  سانتيمتر بوده است.50سانتيمتر
ها تر محلول، بخش انتهايي اين ستونبراي خروج آسان

و براي جلوگيريمخروطي از خروج ذرات كانسنگ، شكل بود
فيلتري در بخش انتهايي آنها تعبيه شده بود. به منظور بهبود 
قابليت فيلتر كردن محلول از پشم شيشه روي سطح فيلترها 
استفاده شد. همچنين جهت پاشش يكنواخت محلول بر سطوح 

شيشه در بالاي ستون استفاده شد. جهت كانسنگ از لايه پشم
و بروز مشكلات جلوگيري از طبقه بندي  مواد در داخل ستون

در مسير حركت محلول، از تركيب كانسنگ با ده درصد وزني 
. براي هر]14[آب جهت انتقال به داخل ستون استفاده شد 

كيلوگرم از نمونه مذكور با دانه5/1آزمايش فروشويي ستوني، 
بندي مدنظر مورد استفاده قرار گرفت. پس از شروع عمليات 

ان مشخص، عمليات نمونه گيري در روزهاي پاشش در زم
و در همان زمان صورت گرفت. با  متوالي تا پايان آزمايش

هاي بدست آمده توسط دستگاه سنجش ميزان مس در نمونه
 جذب اتمي، مقدار بازيابي فرآيند محاسبه گرديد.

و تحليل نتايج-3  ارائه
 هاي فروشويي مخزنيآزمايش-3-1
و نتا-3-1-1  يج طراحي

) و اي از تكنيك)، مجموعهRSMروش سطح پاسخ هاي رياضي
و تحليل مسائلي كه پاسخ  آماري است كه براي مدلسازي
و هدف بهينه سازي  مطلوب تحت تاثير چندين متغير قرار دارد

 شود.اين پاسخ است بكار گرفته مي
و بدست آوردن مدل سطح پاسخ طرح هاي براي طراحي

و پركاردبردترين طرح، مختلفي معرفي شده  است. معروف ترين
) هاي ) است كه براي برازش مدلCCDطرح مركب مركزي

و شامل مرتبه دو بكار مي اجرايk2اجراي فاكتوري،k2رود
و تعدادي اجراي مركزي است  .]16و15[محوري

 افزارنرمبا RSMروش CCDاز طرح،تحقيق اين در
Design-Expert فروشويي مس، فرآيند سازي بهينه براي 

و تحليل . شد استفادههاداده رگرسيون نتايج تعيين گرافيكي
غلظت پارامترهاي براي قسمتي20يآزمايش طرح يك

و زمان فروشويي  سطح5در،آمونياك، نسبت مايع به جامد
و0،682/1،-682/1،-1مختلف شد1+ 4جداول( + طراحي

و5و  توجه با هاي انتخابيپارامتر مطلوب مقادير).شرايط بهينه
 به بازيابي مس نتايج تحليل همچنينو رگرسيون معادله به

 خواهد آمد. دست
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 مس طراحي شده با روش سطح پاسخفروشويي مخزني فاكتورها وسطوح آزمايش:4جدول

و سطوح  محدوده
 پارامتر علامت

682/1- 1- 0 1+ 682/1+

25 3/50 87 7/124 150 A (گرم بر ليتر) هيدروكسيد آمونيومغلظت

05/3 1/4 5/5 7 8 B  نسبت مايع به جامد

10 4/38 80 6/121 150 C (دقيقه)  زمان

 مس به روش سطح پاسخفروشويي مخزني هاي طراحي شده آزمايش:5جدول

بازيابي
(درصد)

زمان
(دقيقه)

نسبت
مايع به 
 جامد

هيدروكسيد غلظت
 آمونيوم

(گرم بر ليتر)

شماره
 آزمايش

بازيابي
(درصد)

زمان
(دقيقه)

نسبت
مايع به 
 جامد

هيدروكسيد غلظت
 آمونيوم

(گرم بر ليتر)

شماره
 آزمايش

7/85 80 5/5 71 11 6/73 80 1/3 71 1

21/85 80 5/5 71 12 66/95 122 0/7 100 2

35/54 80 5/5 21 13 45/88 80 0/8 71 3

6/63 38 1/4 100 14 7/50 38 0/7 41 4

3/84 80 5/5 71 15 18/68 80 5/5 120 5

4/85 80 5/5 71 16 2/48 38 1/4 41 6

62/75 38 0/7 100 17 66/84 80 5/5 71 7

71 122 1/4 41 18 55/45 10 5/5 71 8

1/87 122 1/4 100 19 1/90 150 5/5 71 9

78 122 0/7 41 20 25/84 80 5/5 71 10 

هاتحليل پاسخ-3-1-2
و انجام RSMروش CCDبا طرحهاطراحي آزمايش از پس
 نرمبه هاي آماري جهت بررسي آزمايش، نتايج مربوط به هر آنها
و داده شد. Design-Expert افزار اين نرم افزار قابليت محاسبه

،رگرسيون معادله آزادي، درجه،ANOVAآماري آزمونارائه 
تعيينو پارامترها از يك هر تاثيرو بعدي3و بعدي2 تصاوير

. نتايج آناليز واريانس نشان داد]15[آنها را دارد بهينه موقعيت
متغيرهاي مورد بررسي داراي برهمكنش معني دار آماري كه 

و از يكديگر مستقل هستند. با در نظر گرفتن  نيستند
متغيرهاي موثر در رگرسيون درجه دو، رابطه زير براي تعيين 

 بازيابي مس بدست آمد:

)1(
R = 09/84 + 12/7 A – 04/4 B + 34/12 C –

83/7 A2 – 51/5 C2

غلظت پارامترهاي بيانگره ترتيببCوA،B كه در آن
و زمان فروشويي مي شكلد.نباشآمونياك، نسبت مايع به جامد

ها شده براي هر يك از پاسخ مشاهدهو شده بينيپيش مقادير2
در دهدرا نشان مي  هاي نمودار حاصله، بيناكثر قسمتكه

و پيش .اختلاف اندكي وجود داردبيني شده مقادير واقعي

 آمده6ر جدولد1آناليز واريانس مربوط به رگرسيون معادله
 95 اطمينان بازه در تجربي هايداده بر منطبق روابط.ستا

) -يم اهميتباهاپاسخ همه ) برايP-value < 0.0001درصد
دار بودن تك تك پارامترها در مدل، بيانگر آن . معنيباشند
و بودندانتخابي بر روي سيستم تاثير گذار پارامترهايكه است 

R2وR2 مقادير اختلاف ناچيز بينبه درستي انتخاب شدند.
adj 

 كند.نيز اين موضوع را تائيد مي

 سازي فرايندبهينه-3-1-3
) مي1با استفاده از مدل رگرسيون معادله از) توان مقاديري

(بازيابي)  بيشينه شود. نتايج متغيرها را يافت كه ميزان پاسخ
نمايش داده شده است. بر اساس7سازي در جدول چنين بهينه

سازي با نرم افزار، مقادير متغيرهاي پيشنهادي از بهينه
) ) براي1آزمايشي ترتيب داده شد تا مقدار پيش بيني معادله

آمده7نقطه بهينه چك شود. نتايج اين آزمايش نيز در جدول 
ست آمده بيانگر تطابق مناسب مدل ارائه است. نزديكي نتايج بد

 باشدشده توسط نرم افزار با شرايط حاكم بر آزمايش مي
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 افزار آناليز واريانس مدل انتخابي توسط نرم:6جدول

F ميانگين مربعات درجه آزادي مجموع مربعات مرجع Value p-value 
Prob > F 

08/4224 مدل  582/844  71/76< 0001/0

(غلظت A(36/692هيدروكسيد آمونيوم  136/692  87/62< 0001/0

B(75/222( نسبت جامد به مايع  175/222  23/200005/0

C(08/2078( زمان  108/2078  69/188  < 0001/0
A^2 32/892  132/892  02/81< 0001/0
C^2 98/441  198/441  13/40< 001/0

19/154 باقيمانده  1401/11--
R296/0

R2
adj 95/0

(7جدول  ) در نقطه بهينه پيشنهادي توسط نرم افزار1: اعتبارسنجي مدل معادله

(درصد)  آمونيومهيدروكسيد غلظت بازيابي مس
(گرم بر ليتر)

(دقيقه) نسبت جامد به مايع  زمان
 آزمايشگاهي مدل

22/96 41/95 88 7 120 

و پيش بيني شده.2شكل  : ارتباط بين مقادير واقعي

 هاي فروشويي ستوني آزمايش-3-2
و-3-2-1  نتايجطراحي

با توجه به عدم وجود برهمكنش بين متغيرهاي اصلي
فروشويي مخزني در بخش قبل، در اين تحقيق از روش طراحي 

هاي فروشويي ستوني ) براي آزمايش9L(آرايه آزمايش تاگوچي 
استفاده شد. ذكر اين نكته ضروري است كه هدف اين آزمايشها 

بوده است صرفا امكان سنجي روش فروشويي ستوني آمونياكي
هاي تر مي بايست حتما از طرحو لذا در مطالعات پيشرفته

آزمايشي استفاده نمود كه امكان بررسي برهمكنش بين 
 متغيرها را داشته باشند.

، دبي هيدروكسيد آمونيومپارامترهاي مورد بررسي، غلظت
و زمان فروشويي بودند كه در سه سطح مورد پاشش، دانه بندي
و نتايج بررسي قرار  گرفتند. پارامترهاي موثر، محدوده تغييرات

 آمده است.9و8بازيابي آنها در جدول 

و محدوده تغييرات آنها در طراحي8جدول : پارامترهاي موثر
 آزمايش تاگوچي

3سطح2سطح1سطح پارامتر

A
(گرم بر هيدروكسيد آمونيومغلظت

 ليتر)
20 4060

B
 آمونيومهيدروكسيد دبي پاشش

)ليتر بر مترمربع ساعت(
4/106/152/31

C(ميليمتر)دانه 7-75/4375/9-17-75/4 بندي نمونه

D(روز) 101520 زمان

هاتحليل پاسخ-3-2-2
و انجام آزمايش پس هاي ها، نتايج جهت بررسياز طراحي

وارد گرديد. از آنجائيكه عامل دبي، DX7افزار آماري به نرم
كمترين مقدار مجموع مربعات را داشت، جهت بدست آوردن 

 معادله بازيابي توسط نرم افزار در نظر گرفته نشد. 
علت تاثير كم دبي بر بازيابي، احتمالا ناشي از نزديكي سطوح

انتخاب شده براي دبي پاشش بود. نتايج تحليل آماري انجام 
 اندآمده11و10افزار در جداول شده توسط نرم
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 : مقادير بازيابي مس در هر ستون9جدول

 شماره ستون
غلظت هيدروكسيد

(گرم بر ليتر)  آمونيوم
 دبي

(ليتر بر مترمربع ساعت)
(ميليمتر) (روز) اندازه ذره (درصد) زمان  بازيابي

120 4/1075/4-11027/64

220 6/157-75/41569

320 2/31375/9-72057

440 4/107-75/4207/83

540 6/15375/9-71068

640 2/3175/4-1156/81

760 4/10375/9-71543/65

860 6/1575/4-12071/82

960 2/317-75/41076

مس10جدول  : آناليز واريانس براي فاكتورهاي مدل بازيابي

F ميانگين مربعات درجه آزادي مجموع مربعات مرجع Value p-value (Prob>F) 

09/270360/0 615/116 91/696 مدل

) A(25/337 262/166 32/390248/0غلظت

) C(14/316 207/158 36/860264/0ابعاد

) D(52/43276/2107/51646/0زمان

--58/8229/4 باقيمانده

---8 49/705 كل

مس: بررسي فاكتورهاي اوليه11جدول  اعتباربخشي مدل بازيابي

Std. Dev. 07/2R-Squared 9878/0

Mean 86/71Adj R-Squarec 9514/0

C.V.% 88/2Pred R-Square 7538/0

Press 67/173 Adeq Precision 656/14

 واريانس، براي آناليز از حاصل رگرسيون مطالعه، معادله اين در
غلظت متغيرهاي تاثير ميزان بازيابي مس كه تحت بينيپيش

و زمان فروشويي قرارهيدروكسيد آمونيوم  به دارد، دانه بندي
 بدست آمد:2 معادله صورت

)2(
(درصد) = بازيابي مس 86/71 + 91/5 ×A + 04/4 ×C

+ 15/0 ×D

هيدروكسيد به ترتيب فاكتورهاي غلظتDوA،Cكه در آن
مي، دانهآمونيوم و زمان فروشويي طبق باشند.بندي ذرات
نسبت كه معادل)Adq-Precision )7/14، مقدار11جدول 

) ،4) است به علت بيشتر بودن از S/Nسيگنال به اغتشاش
ومطلوبيت معادله بازيابي را نشان مي - پيش دهد. مقاديرواقعي

آمده است.3ها در شكل شده براي هر يك از پاسخ بيني
ي بين مقادير واقعي شود، انطباق خوبهمانگونه كه مشاهده مي

R2وR2بيني شده وجود دارد. مقاديرو پيش
adj به) حاصله

) براي بازيابي مس نيز مويد اين مطلب951/0و988/0ترتيب 
 هستند. 

 آزمايش تحت شرايط بهينه-3-2-3
اي كه به ازاي آن، مدل بر اساس نتايج نرم افزار، شرايط بهينه
كند به ازاي غلظت بيشترين بازيابي مس را ارائه مي

1-75/4بندي گرم بر ليتر، دانه40 هيدروكسيد آمونيوم
و زمان6/15ميليمتر، دبي روز10ليتر بر مترمربع ساعت

بدست آمد. تحت اين شرايط آزمايشي صورت گرفت كه نتايج 
مس13است. در جدول12آن در جدول  ، مقادير بازيابي

و پيش بيني شده توسط نرم اند. نزديكير ارائه شدهافزاواقعي
نتايج بدست آمده، بيانگر انطباق خوب مدل پيشنهادي توسط 

مينرم  باشد.افزار با شرايط حاكم در آزمايشگاه
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( توسط شده بيني پيشو واقعي هاي: مقايسه داده3شكل ).2مدل رگرسيون معادله

 فروشويي ستوني تحت شرايط بهينه: نتايج آزمايش12جدول

 pH بازيابي تجمعي مس(درصد) مقدار مس در محلول(گرم بر ليتر)(ليتر) حجم محلول خروجي شماره روز

120/1268/1386/9

252/197/174/3095/9

340/188/173/4512/10

438/145/114/5723/10

546/196/012/6518/10

638/155/045/6955/10

733/156/069/7356/10

840/142/004/7761/10

935/133/058/7960/10

10 45/125/065/8060/10

و آزمايشگاه13جدول  : اعتبارسنجي شرايط مدل

 زمان
(روز)

) ليتر بر دبي
)مترمربع ساعت

 غلظت
)(گرم بر ليتر

دانه بندي
)(ميليمتر

 بازيابي مس حاصل
(درصد) از مدل

 بازيابي مس حاصل
(درصد)  از آزمايش

10 6/154075/4-18265/80

 مكانيسم سينتيك فروشويي-3-2-4
هاي اكسيدي، توسط مدل معمولا سينتيك فروشويي كاني

. بر اساس فرضيات]14[هسته كوچك شونده قابل تفسير است 
اين مدل، واكنش ابتدا از پوسته خارجي جسم جامد آغاز شده 

وو سپس حوزه واكنش به سمت داخل جسم حركت مي كند
و اجسام جامد  به دنبال خود مواد به طور كامل تبديل شده

(خاكستر) را باقي مي گذارد. اما اگر چنين خاكستري بدون اثر

در زمان فرآيند تشكيل نشود، فرآيند با مدل ذره كوچك شونده 
گردد. بنابراين، طبق اين مدل، در هر لحظه يك هسته بيان مي

مركزي تشكيل شده از مواد تركيب نشده در جسم جامد وجود 
.]19-17[شود خواهد داشت كه ضمن واكنش كوچك مي

ميدر مدل هسته كوچك شو توان با نده، فرآيند انحلال را
:]19-17[توصيف نمود3معادله 

)3(aA(solid) + bB(fluid) = products 
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قابل5يا4كه در آن، كنترل واكنش با يكي از دو معادله
 توصيف است:

(ديفيوژن) سيال از لايه الف) اگر سرعت واكنش توسط نفوذ
 بيانگر نرخ انحلال باشد:تواند توليد كنترل شود، معادله زير مي

)4(1 – 3(1 – x) 2/3 + 2(1 – x) = Kt 

ب) اگر سرعت واكنش از طريق مقاومت واكنش شيميايي
تواند بيان كننده نرخ سطحي كنترل شود، معادله زير مي

 انحلال واكنش باشد.
)5(1 – (1 – x) 1/2 = Kt 

وK، كسر جامد حل شده،Xكه در آن، زمانt، ثابت سينتيك
 واكنش است.

در اين تحقيق، براي بررسي سينتيك فروشويي ستوني،
و مورد مطالعه  تعدادي ستون به صورت تصادفي انتخاب گرديده

هاي قرار گرفتند. از آنجائيكه تغييرات انحلال مس در محلول
آمونياكي، از زمان مشخصي به بعد تقريبا ثابت بودند، بنابراين 

خ روز مورد12روجي مس تا زمان در بررسي سينتيك، غلظت
و هشت براي اين بررسي قرار گرفت. ستون هاي يك، پنج، هفت

و نمودار مربوط به دو مكانيسم نفوذ  منظور در نظر گرفته شدند
براي آنها نشان5و4و واكنش شيميايي، به ترتيب در اشكال 

هاي آزمايشگاهي به دو مدل فوق داده شده است. برازش داده
حاصله، بيانگر همخواني بيشتر سينتيك2Rو مقادير الذكر 

و از اين جهت با فروشويي ستوني با مكانيسم نفوذ مي باشد
فرضيات مدل هسته/ذره كوچك شونده با كنترل واكنش از 
طريق نفوذ كه معمولا براي فروشويي ستوني در نظر گرفته مي 

 شود همخواني دارد.

 هاي آزمايشگاهي بر مدل واكنش با مكانيسم نفوذ.برازش داده:4شكل

هاي آزمايشگاهي بر مدل واكنش با مكانيسم كنترل شيميايي.: برازش داده5شكل
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 نتايج-4
و اين تحقيق، امكانپذيري روشدر هاي فروشويي مخزني

ستوني آمونياكي براي كانه مس اكسيدي معدن مسكني مورد 
و پارامترهاي موثر بر آن در مقياس  مطالعه قرار گرفتند

غلظت پارامترهايآزمايشگاهي بهينه شدند. در مرحله اول، 
و زمان هيدروكسيد آمونيوم  بازيابي، نسبت مايع به جامد

و مخزني وشوييفر فرآيند با استفاده از روش بررسي شدند
هاي اين مرحله، تحت شرايط آزمايش. بهينه گرديدسطح پاسخ 

و دانه 500ثابت دماي محيط، سرعت همزدن  دور بر دقيقه
، Design-Expertميكرون انجام شدند. نرم افزار-450بندي 

كه داد پيشنهاد96/0با ضريب همبستگيميمدل درجه دو
شرايط بهينه بدست دارد.هاي آزمايشگاهي داده انطباق خوبي با
هيدروكسيد گرم بر ليتر88 غلظت اين مدل،آمده توسط 

دقيقه 120زمان فروشوييو7، نسبت مايع به جامدآمونيوم
بمقدار، تحت اين شرايطكه بود %)22/96(ازيابي مس بيشينه

 بدست آمد.
فروشويي ستوني آمونياكي كانه مذكور در مرحله دوم، مطالعه

(با آرايه  9) انجام شد. با9Lبا روش طراحي آزمايش تاگوچي
اي كه تحت آزمايش فروشويي ستوني انجام شده، شرايط بهينه

گرم40شود به ازاي غلظت آن، حداكثر بازيابي مس حاصل مي
مر6/15ميليمتر، دبي1-75/4بندي بر ليتر، دانه بع ليتر بر متر

و زمان  روز بدست آمد. در آزمايش نهايي صورت10ساعت
گرفته به ازاي مقادير پارامترهاي فوق، بازيابي مس اكسيدي 

ها درصد بدست آمد. تحليل نتايج حاصل از آزمايش65/80
و، دانههيدروكسيد آمونيومنشان داد كه غلظت  بندي كانسنگ

موثر بر فرايند زمان فروشويي، به ترتيب مهمترين پارامترهاي 
فروشويي بودند. در نهايت، با مدل هسته كوچك شونده به 
شد. با  مطالعه سينتيك فرآيند فروشويي ستوني پرداخته
و كنترل  (نفوذ بررسي دو مكانيسم مدل هسته كوچك شونده

هاي آزمايشگاهي تطابق شيميايي) مشخص شد كه داده
 دهند.بيشتري با مدل نفوذ نشان مي

و-5  تشكر تقدير
نگارندگان از دانشگاه تربيت مدرس، براي فراهم ساختن شرايط

و قدرداني مي  نمايند.اجراي اين تحقيق تشكر

 راجعم
[1] Koleini S.M.J.; Jafarian M.; Abdollahy M; Agazadeh V 
(2010) “Galvanic leaching of chalcopyrite in atmospheric 
pressure and sulphate media: kinetic and surface studies”, Ind. 
Eng. Chem. Res., 49, 5997-6002. 
 

[2] Koleini S.M.J.; Jafarian M.; Abdollahy M.; Javadian S.; 
Agazadeh V (2011) “Galvanic dissolution of chalcopyrite in 
sulphate media in the presence of ferric ion and using pyrite as 
a catalyst”, Iranian Journal of Separation Science and 
Engineering, 2, , 2. 
 
[3] Koleini S.M.J.; Aghazadeh V.; Sandstrom A (2011) “Acid 
sulphate leaching of chalcopyrite concentrates in presence of 
pyrite”, Minerals Engineering 24, 381-386. 
 
[4] Khodadadi A.; Koleini S.M.J.; Rabieh A.; Shikzadeh G.; 
Hasani M (2009) “Study of mathematical model and 
developed appropriate software for the heap leaching oxide 
copper minerals”, Iranian Journal of Mining Engineering, 4,  
7. 
 
[5] Meng, X.; Kenneth, N (1996) "The principles and 
applications of ammonia leaching of metals—a review", 
Mineral Processing and Extractive Metallurgy Review, 16, 1, 
23-61. 
 
[6] http://www.metaleach.com/ammleach/ technical details. 
 
[7] Ekmekyapar, A.; Oya, R (2003) "Dissolution kinetics of an 
oxidized copper ore in ammonium chloride solution", 
Chemical and biochemical engineering quarterly, 17, 4, 261-
266. 
 
[8] Arzutug, M.E.; Kocakerim, M.M (2004) "Leaching of 
Malachite Ore in NH3-Saturated Water", Industrial & 
engineering chemistry research, 43, 15, 4118-4123. 
 
[9] Bingol, D., Canbazoglu, M., (2005), "Dissolution kinetics 
of malachite in ammonia/ammonium carbonates leaching", 
Hydrometallurgy, 76, 1-2, 55-62 
 
[10] Park, K.H.; Mohapatra, D (2007) "A study on the 
oxidative ammonia/ammonium sulphate leaching of a 
complex (Cu-Ni-Co-Fe) matte", Hydrometallurgy, 86, 3-4, 
164-171. 
 
[11] Mineralurgii, F.P (2009) "Ammonia pressure leaching for 
Lubin shale middlings", Physicochemical Problems of Mineral 
Processing, 43, 5-20. 
 
[12] Guo-dong, Z.; Qing, L (2010) “Leaching of copper from 
tailings using ammonia/ammonium chloride solution and its 
dynamics”, International Conference on Chemistry and 
Chemical Engineering (ICCCE). 

[13] Liu, W.; Tang, M.T (2010) "Dissolution kinetics of low 
grade complex copper ore in ammonia-ammonium chloride 
solution", Transactions of Nonferrous Metals Society of 
China, 20, 5, 910-917. 

مس")1381( الحو، آقازاده]14[ ليچينگ كانسنگ اكسيدي
.دانشگاه تهراند،نامه كارشناسي ارش، پايان"سونگون

[15] Myers Raymond, H.; Montgomery, D.C (2002) 
“Response Surface Methodology: process and product 
optimization using designed experiment”, A Wiley-
Interscience Publication. 
 
[16] Montgomery, D.C (2001) “Design and Analysis of 
Experiments”, John Wiley and Sons, New York, 684 p. 
 



و  توني كانه مس اكسيدي با واكنشگرهاي آمونياكيس بررسي قابليت فروشويي مخزني

59 

[17] Aydogan, S.; Aras, A.; Canbazolu, M (2005) “Oxidative 
ammonia leaching of sphalerite_concentrate”, Selcuk Univ 
Eng Arc Fac, 20, 55. 
 
[18] Crundwell, F.K (1988) “Effect of iron impurity in zinc 
sulphide concentrates on the rate of dissolution”, AIChEJ, 34, 
1128. 

 
[19] Levenspiel, O (2005), “Chemical reaction engineering”,
2nd Edition, John Wiley, New York. 
 



 علمي پژوهشي سيد محمد جواد كليني، وحيد رادمهر، محمد رضا خالصي، محمد رضا توكلي محمدي

60 

Investigation on tank and column leaching capability of a copper 
oxide ore by Ammonia reactants 

 
S.M.J. Koleini1*, V. Radmehr2, M.R. Khalesi3 & M.R. Tavakoli Mohammadi4

1 Assoc. prof. of mineral processing, Tarbiat Modares University, koleini@modares.ac.ir 
2 Msc student of mineral processing, Tarbiat Modares University  
3 Assist. prof. of mineral processing, Tarbiat Modares University  
4 PhD student of mineral processing, Tarbiat Modares University  

 

ABSTRACT 
 

ARTICLE INFO 

Ammonia and Ammonium salts have been focused by the 
researchers of leaching process for several years due to low 
toxicity and cost, easy recovery and high selective recovery of 
metal, although the extent of researches were less than the 
chemical agents used in acid leaching. In this research, tank 
and column leaching methods of Meskani mine copper oxide 
ore using ammonium hydroxide and ammonium carbonate 
reagents have been studied. For the tank leaching 
experiments, response surface methodology (RSM) with input 
parameters as the ammonium hydroxide concentration, liquid 
to solid ratio and time was used. The high correlation 
coefficient obtained (0.96) indicates a good conformity of the 
proposed quadratic model with experimental data. Copper 
recovery under optimal conditions (88 g/L ammonium 
hydroxide concentration, liquid to solid ratio of 7 and 
leaching time of 120 minutes) was found to be 96.22 percent. 
For the column leaching experiments, selected parameters 
were ammonium hydroxide concentration, flow rate, size and 
leaching time, designed and analyzed in three levels using L9 
array of Taguchi method. According to the results, the 
optimum value of abovementioned parameters were estimated 
at 40 gr/L, 15.6 L/m2h, 1-4.75 mm and 10 days, respectively. 
Also the most important parameters influencing leaching 
process were identified as ammonium hydroxide 
concentration, size and leaching time, respectively. Recovery 
of 80.6 percent was obtained at the proposed optimum 
conditions confirming the model obtained from the 
regression. Finally, kinetics of copper column leaching was 
studied briefly and it was found that the diffusion mechanism 
shows a good conformity with experimental data. 
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