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  مقدمه  -1
سير فزآينده توسعه و اسـتفاده از لـوازم الكتريكـي نسـل     

ها و به طور خـاص   جديد باعث افزايش تقاضا براي انواع باطري
به عنوان مثـال  . هاي اخير شده است نوع قابل شارژ آن در سال

شـاره نمـود كـه بـه     كـادميم ا  -هـاي نيكـل   مي توان به باطري
هاي دمـايي نظيـر كـار در دمـاي بـالا، نـرخ        ي مشخصه واسطه

. سريع تخليه و بادوام بودن بر ساير انواع موجود برتـري دارنـد  
ــده از      ــاخته ش ــت س ــرود مثب ــاي داراي الكت ــاطري ه ــن ب اي
هيدروكسيد نيكل، الكترود منفي شامل ماده فعال دربردارنـده  

تاسيم به عنوان الكتروليت هيدروكسيد كادميم و هيدوركسيد پ
هـا از يـك طـرف بـا      دفع نادرست اين بـاطري . ]2، 1[هستند 

توجه به تركيبات موجود در آنهـا مخـاطرات زيسـت محيطـي     
جبران ناپذيري را به دنبال داشته و از طرف ديگر موجب زايـل  
شدن يك منبع عـالي از مـواد اوليـه مـي شـود چـرا كـه ايـن         

از مـواد بـاارزش ماننـد نيكـل و     دورريزها حاوي درصد بـالايي  
هاي زيسـت   بر اين اساس و با توجه محدوديت. كادميم هستند

هاي متعـددي جهـت بازيافـت ايـن      محيطي اعمال شده، روش
هـا   به طور كلي بازيافت بـاطري . ]4، 3[مواد توسعه يافته است 

. گيرد بر پايه دو روش پيرومتالوژي و هيدرومتالوژي صورت مي
كنند  ومتالورژي كه عموما در دماي بالا كار ميهاي پير در روش

گـردد در حـالي كـه     كادميم وارد فاز بخار شده و كندانس مـي 
-5[شـود   نيكل به صورت آلياژي و در تركيب با آهن توليد مي

هاي هيدرومتالورژي قرار دارنـد كـه دمـاي     در مقابل روش. ]9
نـد  هـاي اسـيدي متنـوعي مان    پاييني داشته و در آنها از حلال

اسيد سولفوريك، اسيد نيتريك، اسيد فسفريك جهت ليچينگ 
شـود كـه پـس از تصـفيه وارد مرحلـه       ها اسـتفاده مـي   باطري

در نهايـت نيكـل و كـادميم فلـزي توليـد      . شـود  الكتروليز مـي 
  . ]15-10[گردد  مي

عليرغم وجود حجم وسيعي از دورريزهاي نيكل كـادميم  
در خصـوص امكـان   مطالعات سيسـتماتيكي   ، تاكنوندر كشور

بازيافت و استفاده از اين منبع عظيم ماده اوليه صورت نگرفتـه  
پژوهش حاضر به بازيافت اين دسـته از مـواد بـر مبنـاي     . است

سازي  استفاده از روش هيدرومتالورژي صورت گرفته و به بهينه
شرايط عمليـاتي ليچينـگ بـه عنـوان اولـين مرحلـه بازيافـت        

هـاي انجـام شـده متغيرهـاي      ررسيبا توجه به ب. پرداخته است
عملياتي متنوعي نظير دما، زمان، نرماليته اسـيد كلريـدريك و   

توانند روي عمليات ليچينـگ اثـر    نسبت اسيد به فاز جامد مي
ارتباط بين متغيرهاي مذكور پيچيده بـوده  . ]17، 16[بگذارند 

ســازي شــرايط عمليــاتي امــري  و آنــاليز آن بــه منظــور بهينــه

هاي آنـاليز متـداول    از اينرو استفاده از روش. باشد گير مي وقت
 1روبسـت  -بنـابراين از روش تـاگوچي  . چندان مرسـوم نيسـت  

توان به صورت  اهداف پژوهش را مي. ]20-18[استفاده گرديد 
ارزيابي متغيرهاي عملياتي روي مقدار انحلال نيكل، كادميم و 

دميم كـا -سازي ليچينگ دورريزهاي نيكـل  آهن به همراه بهينه
روبست بيـان   -در اسيد كلريدريك با استفاده از روش تاگوچي

  .نمود
  

  روش آزمايش -2
  آماده سازي مواد اوليه -2-1

كادميم مورد -هاي دورريز نيكل مواد اوليه شامل باطري
اين مواد پس از . باشد هاي تلفن خانگي مي استفاده در گوشي

ربالي به جدا كردن جداره فلزي نگهدارنده خرد شده و از غ
اين مرحله باعث حذف . شوند متر عبور داده مي ميلي 10ابعاد 

هاي موجود و افزايش سطح تماس ذرات با حلال  الكتروليت
هاي آهن موجود،  در ادامه و با هدف حذف ناخالص. شود مي

اين . گيرند مواد بعد از غربال كردن در معرض آهنربا قرار مي
. ]21[را به دنبال دارد  مرحله حذف قابل توجه ناخالصي آهن

پودرهاي مورد استفاده را  XRFآناليز شيميايي  1جدول 
. از اسيد كلريدريك به عنوان حلال استفاده شد. دهد نشان مي

همچنين تعيين درصد وزني نيكل، كادميم و آهن در محلول 
 Vista proمدل  Varien ICPليچينگ با استفاده از آناليز 

ست كه مقدار پودر مورد استفاده در شايان ذكر ا. صورت گرفت
گرم بوده كه به همراه حلال مورد استفاده درون  10هر مرحله 

دور بر دقيقه همزده شدند براي  10ارلن قرار گرفته و با شدت 
  .استفاده گرديد Heidolph  rzr2021اينكار ازهمزن مدل

 

  ست برو -روش تاگوچي -2-2
اثرگذاري فاكتورهاي به منظور تعيين شرايط بهينه و ترتيب 

 -عملياتي بر انحلال نيكل، كادميم و آهن از روش تاگوچي
هاي آماري و  اين روش تركيبي از روش. ربوست استفاده شد

محاسباتي است و در مطالعات تجربي مورد استفاده قرار 
مهمترين مشخصه اين روش اقتصادي بودن آن براي . گيرد مي

                                                 
1- Taguchi- Robust 
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در اين روش از حداقل تعداد . يابي فرآيندهاي پيچيده است ارز
ها به منظور مطالعه تمامي سطوح متغيرهاي عملياتي  آزمايش

شود و امكان جدايش اثرات ناشي از تغيير  استفاده مي
سازي فرآيند نيز  همزمان متغيرهاي فرآيندي به همراه بهينه

  . وجود دارد
 

) درصد وزني(كادميم  -هاي نيكل آناليز شيميايي باطري )1(جدول 
  دورريز مورد استفاده به عنوان ماده اوليه

  عنصر  درصد وزني  عنصر  رصد وزنيد
12/1  Cl  90/1  Zn  
50/22  Fe 52/2  C 

91/1  Ca  38/2  Na  
37/2  Co  01/2  Mg  
8/27  K  12/1  Al  
90/33  Ni  31/1  Si  
04/1  Cu  08/2  S  
58/0  P 80/15  Cd 

 
 ربوست براي بيان قابليت اثرگذاري هر -در روش تاگوچي

 N استفاده نمود كه در آن S/Nتوان از نسبت  متغير مي

بوده و بياني از مشكل بودن كنترل كميت مورد  2فاكتور اخلال
نام دارد و كنترل ساده متغير  3فاكتور سيگنال Sبررسي است؛ 

تابعي از  S/Nنحوه محاسبه . ]9[دهد  مورد بررسي را نشان مي
لال يا همان درصد در اينجا مقدار انح(مشخصه مورد آناليز 

در . باشد مي) وزني نيكل، كادميم و آهن در محلول ليچينگ
بيشتر باشد بهتر است بر  S/Nپژوهش حاضر هر چه نسبت 

استفاده شد  S/Nجهت محاسبه نسبت  1اين اساس از رابطه 
]22[.  
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باشد كه برابر  آزمايش تحت شرايط عملياتي كاملا يكسان مي

بيانگر تعداد متغيرهاي مورد بررسي در  iاست و زيرنويس  3
  . آرايه ارتوگونال است

ها از آرايه ارتوگونال استفاده  از آنجا كه در طراحي آزمايش

                                                 
2- Noise Factor 
3- Signal Factor 

. شده، بايستي اثر هر متغير در سطوح مختلف تفكيك شود
مربوط به فاكتور  S/Nن هدف ميانگين نسبت براي نيل به اي

A  در سطحi  11[تعريف مي شود  2به صورت رابطه[.  
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مجموع مربعات  SSfactorمجموع كل مربعات،  SStotalجاييكه 
تعداد نمونه گرفته شده،  rتعداد آزمايش ها،  nهر فاكتور، 

DOF آزادي،  درجهVfactor  ،فاكتور واريانسFfactor  فاكتور
 ηو  mهر متغير در سطح  S/Nميانگين نسبت  F ،mηنسبت 

براي اجتناب از خطاهاي . ميانگين هر متغير مي باشد
  .]8[استفاده شده است  SPSSمحاسباتي از نرم افزاز 

  

                                                 
4- Analysis of Variance 
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نسبت : Dنرماليته اسيد و : Cزمان، : Bدما، : A(غلظت نيكل در محلول انحلال و  L9ها بر اساس آرايه ارتوگونال  شرايط انجام آزمايش )3(جدول 
 )اسيد به فاز جامد

  شماره  S/N  D C B A و مقدار   (g/lit)غلظت محلول ليچينگ
S/NFe  Fe  S/NCd  Cd  S/NNi Ni  

60/10 -  26/0  84/14  21/2  84/14  52/5  1  1  1  1  1  
01/0 -  99/0  77/20  03/7  77/20  93/10  2  2  2  1  2  
94/8  08/2  85/22  84/12  85/22  88/13  3  3  3  1  3  
54/2  33/1  77/22  25/12  77/22  76/13  3  2  1  2  4  
57/7  39/2  37/23  04/6  37/23  74/14  1  3  2  2  5  
06/3  42/1  98/20  46/8  98/20  20/11  2  1  3  2  6  
06/12  01/4  87/25  78/14  71/26  66/21  2  3  1  3  7  
60/7  40/2  23/26  20/10  23/26  49/20  3  1  2  3  8  
94/9  12/3  50/30  70/8  64/23  21/15    2  3  3  9  

  
  مورد استفاده 5انتخاب آرايه ارتوگونال -2-3

با توجه به بررسي هاي صورت گرفته پارامترهاي عملياتي دما، 
نرماليته، زمان و نسبت اسيد به فاز جامد به عنوان متغيرهاي 

متغير موثر بر  4سازي هر  براي بهينه. عملياتي انتخاب شدند
 2جدول . تاستفاده شده اس) L9(ليچينگ از آرايه ارتوگونال 

متغيرها و سطوح مورد استفاده براي هر يك از آنها را نشان 
مرتبه  3به منظور افزايش دقت، هر يك از آزمايش ها . دهد مي

تكرار شده و در نهايت حجم مساوي از هر كدام انتخاب و بعد 
از اختلاط مورد آناليز عنصري نيكل، كادميم و آهن قرار گرفته 

  .]22[است 
  

  غيرها و سطوح مورد استفاده مت )2(جدول 
  سطح

متر  پارامتر
پارا

  3  2  1  

 A   (C°) دما  60  75 90

زمان  30  60  90
  (min)ليچينگ

B  

9 6  3  HCl  نرماليته  C 

 D  جامد/اسيد  4  7 10

  

  گيري بحث و نتيجه -3
  تعيين شرايط بهينه  -3-1

آرايه ارتوگونال مورد استفاده و مقدار انحلال مربوط  3جدول 

                                                 
5- Orthogonal Array 

مربوط به هر آزمايش   S/Nهر مرحله را به همراه مقادير به 
محاسبه  R، مقدار 8بر اساس معادله در ادامه . دهد نشان مي

يك رتبه تعلق  متغيرها، به هر كدام از Rبا محاسبه . شود مي
 متغير، نشان دهنده اثرگذارترين Rبزرگترين مقدار  .گيرد مي
مربوط به هر  S/N علاوه بر اين بالاترين مقادير. باشد مي

  ].19[ دهد ، شرايط آزمايش بهينه را نشان ميمتغير
)8(  R= (high S/N - low S/N) 

و ميانگين  Rمقادير محاسبه شده براي  6و  5، 4جداول 
مربوط به هر متغير را در سطوح مختلف براي  S/Nنسبت 

  .دهند انحلال نيكل، كادميم و آهن نشان مي
  

انحلال نيكل در محاسبه شده براي   S/Nر ميانگين مقادي )4(جدول 
  سطوحهر يك از 

  S/Nميانگين 

متر
پارا

  

R   1سطح   2سطح   3سطح  
40/6  53/25  38/22  49/19  A 

10/1  25/11  73/11  72/10  B 

2/1  10/8  48/7  90/6  C 

84/0  99/5  71/5  15/5  D 

  

توان چنين بيان نمود كه به  مي 4با توجه به جدول 
دما، نرماليته اسيد، زمان و نسبت اسيد به ترتيب فاكتورهاي 

فاز جامد بيشترين نقش را در افزايش انحلال نيكل دارند و با 
مقدار  3به سطح  1افزايش هر كدام از اين متغيرها از سطح 
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البته به استثناي زمان كه افزايش آن . يابد انحلال افزايش مي
باعث كاهش شدت فزآينده مقدار  3به سطح  2از سطح 

با توجه به اينكه بخشي از نيكل موجود . شود نحلال نيكل ميا
به صورت فاز هيدروكسيد بوده و در مقايسه با بخشي از نيكل 
كه به صورت فلزي وجود دارد از پايداري كمتري در محيط 
اسيدي برخوردار است با افزايش زمان انحلال و حل شدن فاز 

هاي  در زمان رود كه نرخ انحلال هيروكسيد نيكل انتظار مي
با توجه به نتايج به دست . ]13،11[بالاتر كاهش داشته باشد 

شرايط بهينه براي انحلال نيكل حالتي است  4آمده از جدول 
كه متغيرهاي عملياتي دما، نرماليته اسيد، نسبت اسيد به فاز 

مقدار گرفته باشند و اين مقدار  3جامد هر كدام در سطح 
بر اساس مقادير ). A3B2C3D3( باشد  2براي زمان در سطح 

توان چنين استنباط كرد كه  مي Rبه دست آمده براي 
باعث تغييرات چشمگير در  3به سطح  1تغييرات دما از سطح 

توان اين تغييرات  شود به طوري كه تقريبا مي انحلال نيكل مي
اين . برابر تغيير متغيرهاي زمان و نرماليته دانست 6را معادل 

توان به تاثير نمايي دما روي  دما را مي اثر فزآيند ي
شايان ذكر است كه . هاي شيميايي نسبت داد استحاله

متغيرهاي زمان و نرماليته اسيد داراي اثر نسبتا مشابهي بر 
  .انحلال نيكل هستند

 
انحلال كادميم محاسبه شده براي   S/Nميانگين مقادير  )5(جدول 

 سطوحهر يك از در 

رامت  S/Nميانگين 
پا

  ر

R   1سطح   2سطح   3سطح  
23/5  57/20  64/18  34/15  A 

15/1  81/9  80/8  66/8  B 

73/1  80/6  32/6  07/5  C 

95/1  34/5  91/4  39/3  D 

  
حاكي از اثر فزآينده هر يك  5نتايج ارائه شده در جدول 

بوده  3به سطح  1از متغيرهاي عملياتي حين افزايش از سطح 
و در اين بين متغيرهاي دما، نسبت اسيد به فاز جامد، نرماليته 
. اسيد و زمان بيشترين اثرگذاري را بر انحلال كادميم دارند

به  1ش دما از سطح شود اثر افزاي همانگونه كه مشاهده مي
بيشترين اثرگذاري را با اختلاف زياد نسبت به ساير  3سطح 

بر اين اساس شرايط بهينه براي . متغيرهاي عملياتي دارد
انحلال كادميم به صورت انتخاب هر يك از متغيرهاي عملياتي 

  ). A3B3C3D3(تعيين گرديد  3در سطح 

مقدار انحلال ي محاسبه شده برا  S/Nميانگين مقادير  )6(جدول 
 سطوحهر يك از آهن در 

  S/Nميانگين 

متر
پارا

  

R   1سطح   2سطح   3سطح  
50/9  52/9  16/4  02/0  A 

16/9  87/9  39/4  71/0 -  B 

95/5  31/7  05/5  33/1  C 

06/4  36/6  05/5  30/2  D 

  
توان  چنين مي 6جدول نظر به دادهاي ارائه شده در 

دما، زمان، نرماليته  چنين اذعان نمود كه به ترتيب متغيرهاي
اسيد نسبت اسيد به فاز جامد داراي بيشترين اثرگذاري روي 

 1مقدار انحلال آهن بوده و با افزايش هر كدام از آنها از سطح 
نكته قابل توجه در اين . يابد انحلال آهن نيز افزايش مي 3به 

نتايج قرار گرفتن زمان در درجه دوم اثرگذاري روي مقدار 
اين موضوع با افزايش قابليت انحلال آهن . استانحلال آهن 

هاي دورريز با كاهش انحلال نيكل در  موجود در باطري
تحت اين شرايط به دليل كاهش . هاي همخواني دارد زمان

اكتيويته حلال اسيدي مورد استفاد با گذشت زمان و پايداري 
كمتر آهن جهت انحلال در محيط اسيدي در مقايسه با نيكل 

. شود تواند صرفا روي آهن متمركز مي يچينگ ميموجود ل
براساس روش تاگوچي شرايط بهينه انحلال آهن به صورت 

A3B3C3D3 تعيين گرديد.  
باشد و از  سازي ليچينگ مي با توجه به اينكه هدف بهينه

آنجا كه انحلال آهن به عنوان عامل نامطلوب در مراحل بعدي 
  حلالي و الكتروليز بهاستخراج نيكل و كادميم شامل استخراج 

رود، بنابراين اولويت براي بهينه سازي ليچينگ، با  شمار مي
شرايطي است كه در آن انحلال نيكل و كادميم حداكثر مقدار 

البته بايد توجه . ممكن و انحلال آهن تا حد امكان كم باشد
داشت كه نمي توان به طور كامل انحلال آهن را به عنوان 

نحلال كادميم و نيكل به عنوان عامل عامل نامطلوب از ا
مطلوب جدا نمود و وابستگي مستقيم اين سه عامل به 

. ناپذير است همديگر در تغيير متغيرهاي عملياتي امري اجتناب
بر اين اساس با توجه به اثرگذاري به نسبت قابل ملاحظه زمان 

توان  در انحلال آهن در مقايسه با انحلال نيكل و كادميم، مي
با توجه به . زمان را به عنوان حالت بهينه انتخاب نمود 2سطح 

اثر مثبت دما، نرماليته اسيد و نسبت اسيد به فاز جامد در 
براي هر يك از اين متغيرها به عنوان حالت  3انحلال، سطح 

 بنابراين حالت بهينه به صورت. بهينه انتخاب گرديد
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A3B2C3D3 ه تعيين شد كه در حقيقت همان شرايط بهين
  .انحلال نيكل است

 
  آناليز واريانس -3-2

در روش تاگوچي متغيرهاي عملياتي در صورتي داراي 
اهميت خواهند بود كه اثرشان در مقايسه با خطاي 

خطاي آزمايشگاهي بر اساس . آزمايشگاهي قابل توجه باشد
جداول . تعيين گرديد 10تا  6آناليز واريانس و با حل معادلات 

بر اين اساس  .وط به آن را نشان مي دهدنتايج مرب 9تا  7

درصد اطمينان متغير  99مي توان چنين استنباط نمود كه با 
اين . زمان در انحلال نيكل، كادميم و آهن فاقد اهميت است

. در حالي است كه ساير متغيرها اثرگذاري قابل توجهي دارند
) نسبت اسيد به فاز جامد( Dدر اين ميان عدم اهميت فاكتور 

ر انحلال آهن حايز اهميت است چرا كه مي توان بدون ب
نگراني از  افزايش انحلال آهن از نسبت هاي بالاتر اسيد به فاز 

 .جامد استفاده نمود

 درصد اطمينان 99با  Ni آناليز واريانس براي انحلال )7(جدول 

 اهميت؟ (%)اطمينان  F درجه آزادي واريانس SS  پارامتر

A 59/125 93/20  6 68/5 9/99 بلي 

B 90/6 15/1  6 31/0 0/12 خير 

C 76/31 29/5  6 44/1 8/99 بلي 

D 60/27 60/4  6 25/1 1/99 بلي 

Error 96/10  69/30  20    

Sum  81/202   26    

  

 درصد اطمينان 99با  Cdآناليز واريانس براي انحلال  )8(جدول 

 ؟اهميت (%)اطمينان  F درجه آزادي واريانس SS  پارامتر

A 20/20 37/3  6 81/0 1/99 بلي  
B 10/8 35/1  6 42/0 6/86 خير 

C 27/27 54/4  6 94/0 5/99 بلي 

D 41/64 73/10  6 04/2 9/99 بلي 

Error 03/10  50/0  20    

Sum  01/130  26    

  

 درصد اطمينان 99با  Feآناليز واريانس براي انحلال  )9(جدول 

 اهميت؟ (%)اطمينان  F درجه آزادي واريانس SS  پارامتر

A 61/5 94/0  6 11/4 9/99 بلي 

B 61/0 10/0  6 24/0 4/93 خير 

C 69/4 78/0  6 69/3 9/99 بلي 

D 11/0 01/0  6 06/0 0/12 خير 

Error 91/10  55/0  20    

Sum  93/21  26    

  

  هاي تاييد كننده انجام تست -3-3
اگوچي، به منظور تاييد شرايط بهينه پيشنهادي با روش ت

آزمايش  تاييد كننده با شرايط عملياتي به صورت 
A3B2C3D3 نتايج نشان داد كه تحت اين . انجام گرفت

در محلول  Feو  Ni ،Cdشرايط مقدار انحلال يا درصد وزني 

باشد كه بيان كننده  مي 90/5و  02/15، 01/29به ترتيب 
ا انحلال نسبتا بالاي نيكل وكادميم از يك طرف انحلال نسبت

   .پايين آهن است
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  گيري نتيجه -4
  در اين پژوهش كه با هدف بازيافت باطري هاي دورريز

، شرايط بهينه انحلال با استفاده از انجام شدنيكل كادميم 
اسيد كلريدريك به عنوان اولين مرحله بازيافت به روش 

  : دهد كه نتايج نشان مي. بررسي شدهيدرومتالورژي 
ليته اسيد، زمان و نسبت اسيد به متغيرهاي دما، نرما -1

فاز جامد به ترتيب بيشترين نقش را در افزايش انحلال نيكل 
دارند و با افزايش هر كدام از اين متغيرها به استثناء زمان از 

  . يابد انحلال نيكل افزايش مي 3به سطح  1سطح 
ترتيب اثرگذاري متغيرهاي عملياتي روي انحلال  -2

نسبت اسيد به فاز جامد، نرماليته اسيد كادميم به صورت دما، 
اين اثرگذاري به صورت مثبت بوده و با افزايش . و زمان است

  .هركدام از آنها انحلال كادميم زياد مي شود
متغيرهاي دما، زمان، نرماليته اسيد و نسبت اسيد به  -3

ليل دبالبته . انحلال آهن هستند برجامد داراي بيشترين اثر 
صورت عامل نامطلوب شرايط لول ليچينگ بحضور آهن در مح

  .انتخاب شود كه اين مقدار تا حد ممكن كم باشد ايبگونه بايد
درصد  99بر اين اساس نتايج آناليز واريانس با  -4

در انحلال نيكل، كادميم و آهن ) زمان(B اطمينان، متغير 
قابل توجهي  اثرساير متغيرها  كهدر حالي. چنداني ندارد اهميت

بر انحلال آهن حايز  Dدر اين ميان عدم اهميت فاكتور . ددارن
اهميت است چرا كه مي توان بدون نگراني از  افزايش انحلال 

  .آهن از نسبت هاي بالاتر اسيد به فاز جامد استفاده نمود
با توجه به بررسي هاي صورت گرفته شرايط بهينه  -5

  .تعيين گرديد A3B2C3D3ليچينگ به صورت 
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A B S T R A C T 
 

A R T I C L E   I N F O 

In this study, Taguchi- robust design method with L9 
orthogonal array was implemented to optimize experimental 
conditions of the leaching of nickel cadmium wastes using 
hydrochloric acid. The temperature, normality of acid, time 
and acid to solid ratio were chosen as practical parameters. 
Also, Ni, Cd and Fe content of leaching solution were 
considered as the process properties. As a result of the 
Taguchi analysis, the temperature and the normality of acid 
were the most influencing parameters on the leaching rate. 
Also, leaching at 90 °C with HCl 9M for about 90 min and 
acid to solid ratio of 10 to 1 seemed to be a good solution in 
terms of efficiency. 
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