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Öz 

Bu çalışmada, bakır içerikli bir malzeme olan ve bakır sülfat pentahidrat (CuSO4∙5H2O) üretimi 
sırasında oluşan atık çamurun çeşitli asit çözeltileri kullanılarak değerlendirilme olanaklarının 
araştırılması amaçlanmıştır. Dünya bakır üretiminin % 15-20’si ikincil hammaddelerin (hurda, curuf, 
atık, v.b.) işlenmesi ile gerçekleşmektedir. CuSO4∙5H2O üretiminde açığa çıkan atık çamurun yüksek 
bakır içeriğine sahip olması (ağ. % 26,44 Cu), bu atık malzemenin değerlendirilmesini gerekli 
kılmaktadır. Atık çamur, farklı asit çözeltilerinin (sülfürik asit, hidroklorik asit, nitrik asit) değişen 
sıcaklık (60°C, 80°C), katı-sıvı oranı (1/5, 1/10, 1/20) ve asit konsantrasyonunda (1 M, 3 M); 
hidrometalurjik süreçler kullanılarak değerlendirilmiştir. Ağırlıkça % 99,6’ya varan değerlerde bakır 
çözeltiye alma verimine 1/20 katı-sıvı oranındaki 3 M HNO3 çözeltisinin 60 °C sıcaklıkta 
kullanılmasıyla ulaşılmıştır. Çözültiye alma işleminin istatistiksel analizi için Minitab 21.2 İstatistiksel 
Yazılımı kullanılmış, seçilen faktör ve seviyelerinde, faktör ve etkileşimlerin analizi, varyans analizi 
(ANOVA) ve lineer regresyon analizleri hesaplanmıştır. Faktörlerin etki sırası, yüksekten düşüğe 
doğru, K/S oranı – Asit türü – Molarite – Sıcaklık şeklinde olduğu bulunmuştur. Asit türü * K/S oranı 
ve Asit türü * K/S Oranı * Molarite etkileşimlerinin verim üzerine yüksek etkiye sahip olduğu tespit 
edilmiştir. F0 , Fkritik ve P-değerleri % 95 güvenirlilik seviyesi için hesaplanmış olup, yapılan lineer 
regresyon analizlerinde % 99,49’a ulaşan determinasyon katsayısı (R2) değerine ulaşılmıştır. Her bir 
asit türü için sıcaklık, katı-sıvı oranı ve asit konsantrasyonuna bağlı denklemler türetilmiştir. 

Anahtar Kelimeler: Atık Kazanımı, Bakır, Çözeltiye Alma, İstatistiksel Analiz 

 

Abstract 

This study investigated the evaluation of copper-containing waste sludge using various acid solutions. 
Waste sludge was obtained as a by-product during the production of copper sulfate pentahydrate 
(CuSO4∙5H2O). 15-20% of the world's copper production is realized by processing secondary raw 
materials (scrap, slag, waste, etc.). This waste sludge should be evaluated since it has high copper 
content (26.44% Cu by wt.). Waste sludge was beneficiated by hydrometallurgical processes using 
different acid solutions (sulfuric, hydrochloric, and nitric acid) at varying temperatures (60°C, 80°C), 
solid-liquid ratio (1/5, 1/10, 1/20), and acid concentrations (1 M, 3 M). The highest Cu leaching 
efficiency was achieved with 99.6 wt. % by using a 3 M HNO3 solution at a solid-liquid ratio of 1/20 at 
60 °C. Minitab 21.2 Statistical Software was used for the statistical analysis of the leaching process. 
Analysis of factors and interactions, analysis of variance (ANOVA), and linear regression analyses 
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were calculated for selected factors and their levels. It has been found that the order of action of the 
factors is from high to low: S/L ratio - Acid type - Molarity - Temperature. It has been determined that 
Acid type * S/L ratio and Acid type * S/L Ratio * Molarity interactions have a high effect on Cu leaching 
efficiency. The F0 , Fcritic and P-values are calculated for the 95% confidence level. The determination 
coefficient (R2) value reached 99.49% in the linear regression analysis,. The equations based on 
temperature, solid-liquid ratio, and acid concentration are derived for each acid type. 

Keywords: Waste Recovery, Copper, Leaching, Statistical Analysis 

 

 

1. Giriş 

Bakır yaklaşık 12000 yıldır bilinen bir metal 
olup; mükemmel elektrik ve ısı iletimi, korozyon 
dayanımı, tel ve boru gibi çeşitli şekillerde 
kolaylıkla üretilmesi ve kolayca 
kaynaklanabilmesi gibi özellikleri sayesinde 
birçok endüstride kullanılmaktadır [1]. Birleşik 
Devletler Jeoloji Araştırmaları Kurumu raporuna 
göre, 2021 yılı Dünya rafine bakır üretimi 
yaklaşık olarak 26 milyon ton olmuştur. Aynı 
çalışmada, dünya genelinde bakır içeriği yaklaşık 
2,1 milyar metrik ton olan görünür rezerv ve 3,5 
milyar metrik ton muhtemel rezervin varlığı 
belirtilmiştir [2]. Dünya bakır üretiminin 
yaklaşık % 85’i birincil hammadde kaynağı olan 
cevherler, % 15’i ikincil hammadde kaynağı olan 
geri dönüşümlü malzemeler kullanılarak 
gerçekleşmektedir [3]. 

Bakır bileşiklerinden olan bakır(II) sülfat 
pentahidrat (CuSO4∙5H2O), tarımda yem 
takviyesi, toprak besini ve mantar ilacı olarak; 
endüstride yosun kıran olarak; maden ve 
metalürjide flotasyon ve elektrokaplama 
uygulamaları gibi çeşitli kullanım alanlarına 
sahiptir. Ticari bakır(II) sülfat pentahidrat 
üretiminin ilk adımı, sülfürik asit çözeltisi ile 
bakır(II) içeren bir bileşiğin reaksiyona girerek 
çözünmüş bakır(II) sülfat (CuSO4(çöz.)) bileşiğinin 
elde edilmesidir. Devamında kristalizasyon 
işlemi yapılarak CuSO4∙5H2O üretilmektedir. 
Harike ve İki-Kule yöntemleri en yaygın üretim 
yöntemleridir. Her iki süreçte de hammadde 
olarak bakır bilyeler (shot) kullanılmaktadır. 
Sıcak hava veya sıcak hava-buhar karışımı bakır 
bilyeler üzerine püskürtülerek bakır yüzeylerin 
oksitlenmesi sağlanır, devamında asit çözeltisi 
püskürtülerek bakır(II) sülfat çözeltisi 
oluşturulur. Elde edilen çözeltiye çeşitli ilaveler 
yapılarak bakır(II) sülfat pentahidratın kristalize 
olarak üretilmesi sağlanır [4-7]. Eşitlik (1)’de 
bakır(II) sülfat çözeltisi oluşumunun reaksiyonu 
verilmektedir. 

Cu+H2SO4(çöz.)+0,5O2=CuSO4(çöz.)+H2O (1) 

Bakır içerikli çeşitli atık malzemelerin geri 
kazanım çalışmalarına bilimsel literatürde yer 
verilmektedir. Baskılı devre kartlarının atık 
hammadde olarak kullanıldığı çalışmalarda, 
farklı asit çözeltileri ile çözeltiye alma, çöktürme, 
solvent ekstraksiyon ve iyonik sıvılar ile 
zenginleştirme gibi hidrometalurjik süreçlerden 
yararlanılarak, bakır başta olmak üzere birçok 
metalin geri kazanımı yapılmıştır [8-10]. Değerli 
elementleri (Au, Ag, Se, Pt, vb.) içeren bakır anot 
çamuru, geri kazanım çalışmalarında kullanılan 
diğer bir hammaddedir. Geri kazanım 
çalışmalarında genellikle kavurma ve çözeltiye 
alma işlemlerini takiben çöktürme veya solvent 
ekstraksiyon işlemleri uygulanmakta olup 
elementlerin geri kazanım verimleri yüksek 
seviyelerde elde edilmektedir [11-13]. Diğer geri 
kazanım çalışmalarında hammadde olarak bakır 
ve kurşun izabe curufları [14, 15], bakır izabe 
baca tozları [16], bakır galvanik çamuru [17], 
flotasyon artığı [18] ve maden işletme artığı [19] 
gibi bakır içerikli birçok hammadde 
kullanılmıştır. Geri kazanım çalışmalarında 
genellikle çözeltiye alma işlemi [14-19] 
uygulanırken, kavurma işlemi [15, 17] ve 
mekanik aktivasyon [14] gibi farklı işlemler de 
çözeltiye alma işlemlerinden önce 
uygulanabilmektedir.  

Hidrometalurjik süreçlerden olan çözeltiye alma 
işlemini yorumlarken araştırmacılar istatistiksel 
verileri kullanmaktadır. Su arıtma tesisi atık 
çamurunda bulunan ağır metallerin geri 
kazanılması çalışmasında; çözücü türü, reçine ve 
sıcaklık değişkenleri seçilerek bir faktöryel 
tasarım yapılmıştır. Çözeltiye alma işlemi ve geri 
kazanım verimlerinin değerlendirmeleri 
varyans analizi (ANOVA) tabloları, etkileşim 
grafikleri ve deneysel tasarımın matematiksel 
modelleri verilerek yapılmıştır [20]. Baskılı 
devre kartlarının geri kazanım çalışmasında, 
sıcaklık, H2O2 ve iyonik sıvı bileşiminin verim 
üzerine etkisi varyans analizi, pareto diyagramı 
ve yanıt yüzey analizleri yapılarak incelenmiştir 
[9]. Bakır izabe curufunun geri kazanım 
çalışmasında ise farklı çözücü 
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konsantrasyonları, katı-sıvı oranı ve çözeltiye 
alma süresinin etkileri incelenmiş olup, 
değerlendirmeler seçilen faktör ve seviyelerin 
ortalama değerlerinin kıyaslandığı grafiklerle 
verilmiştir [14]. Kurşun izabe curufunun 
hammadde olarak kullanıldığı çalışmada, farklı 
çözücü karışımları, katı-sıvı oranı ve çözeltiye 
alma öncesi yapılan kavurma işleminin etkileri 
incelenmiş olup, cevap yüzey analizi ve varyans 
analizleri yapılarak Cu, Fe ve Zn çözeltiye alma 
davranışının matematiksel modelleri verilmiştir 
[15]. Bakır oksit içeren cevherin sülfürik asit 
çözeltisi kullanılarak yapılan Cu kazanım 
çalışmasında sekiz farklı faktör dört seviyede 
incelenmiştir. Taguchi L32:84 deney tasarımının 
kullanıldığı çalışmada sinyal-gürültü oranları 
büyük olan iyidir yaklaşımına göre yapılmış olup 
varyans analizi sonuçlarına göre Cu kazanım 
verimine etkiyen parametreler araştırılmıştır 
[21]. Bakır anot çamurunun çözeltiye alma 
işlemi ile değerlendirildiği çalışmada, katı-sıvı 
oranı ve kavurma sıcaklığının etkisi yanıt yüzey 
analizi ile tespit edilmiş olup Se, Ce ve Ag için 
çözeltiye alma işleminin matematiksel modeli 
verilmiştir [11]. Bakır izabe sürecinde oluşan 
baca tozlarının geri kazanım çalışmasında 
sülfürik ve nitrik asit konsantrasyonu, katı oranı, 
mikrodalga gücü ve çözeltiye alma işleminin beş 
farklı seviyesi ele alınmış olup yapılan varyans 
analizi ve yanıt yüzey analizleri ile Cu ve Zn’nin 
çözeltiye alma işlemi için matematiksel model 
oluşturulmuştur. [16] Tunceli’de bulunan 
malahit (CuCO3Cu(OH)2) cevherinin nitrik asit 
ile değerlendirilme çalışmasında dört farklı 
faktörün beş farklı seviyesi incelenmiş olup, 
varyans analizi ve yanıt yüzey analizleri ile 
bakırın çözeltiye alma davranışının 
matematiksel ifadesi verilmiştir [22]. Flotasyon 
artığının hammadde olarak kullanıldığı 
çalışmada, katı-sıvı oranı ve sülfürik asit 
konsantrasyonu da olmak üzere beş farklı 
faktörün beş farklı seviyesi incelenmiş olup, 
faktörlerin ayrı ayrı Cu çözeltiye alma davranışı 
üzerine etkileri matematiksel eşitliklerle 
verilmiştir [18]. Çözeltiye alma işlemi haricinde 
farklı süreçlerde de istatistiksel analizler 
sonuçların yorumlanmasında kullanılmaktadır. 
Karbon dioksit kullanılarak atık çözeltilerdeki 
siyanürün geri kazanımı çalışması [23]; çam 
kozalakları ve çekirdek kabuklarının çözeltideki 
bileşenleri adsorplama çalışmaları [24, 25]; 
alüminyum ve magnezyum alaşımlarının elektro 
erozyon yöntemi ile işlenmesi çalışmaları [26, 
27]; tabakalı kompozit malzemelerin mekanik 
özelliklerinin araştırılma çalışması [28] ve 
mermerlerin CNC makinelerinde işlenme 

çalışması [29] diğer çalışmalara örnek olarak 
verilebilir. 

Bu çalışmada bakır içerikli bir atık malzeme olan 
bakır sülfat pendatahidrat üretimi sırasında 
oluşan çamur hammadde olarak kullanılmış 
olup, bakır geri kazanımı için çözeltiye alma 
işlemleri uygulanmıştır. Bakır kazanım verimi 
üzerine etkiyen parametreler sinyal-gürültü 
oranı ve varyans analizi yapılarak incelenmiş ve 
çözeltiye alma işleminin matematiksel ifadeleri 
sunulmuştur.  

2. Materyal ve Metot 

Bu çalışmada bakır sülfat pentahidrat 
(CuSO4∙5H2O) üretimi sırasında açığa çıkan atık 
çamuru bakır içerikli hammadde olarak 
kullanılmıştır. Çözeltiye alma işlemleri için 
analitik kalite sülfürik asit (% 95 hac./hac.), 
nitrik asit (% 65 hac./hac.) ve hidroklorik asit (% 
37 hac./hac.) çözeltileri kullanılmıştır. 
Hammadde, ara ürün ve ürünlerin kimyasal 
analizleri sırasında 1000 mg/L metal 
çözünürlüğüne sahip standart analiz çözeltileri 
kullanılmıştır.  

2.1. Hazırlık aşaması 

Atık çamuru öncelikle bir kurutma fırınında 24 
saat süresince 105 °C sıcaklıkta kurutulmuştur. 
Kurutma işleminin ardından atık çamuru, 10 mm 
çapındaki bilyaların kullanıldığı bilyalı 
öğütücüde 30 dak. süresince öğütülmüştür. 
Öğütme işlemine takiben, Retsch marka AS200 
Basic model titreşimli elek cihazı ve farklı elek 
açıklığına sahip (500, 250, 125, 106, 75 ve 53 
µm) elekler kullanılarak elek analizi yapılmıştır. 
Atık çamurun ve elek analizi ürünlerinin 
kimyasal bileşimleri analiz edilmiştir.  

2.2. Çözeltiye alma aşaması 

Çözeltiye alma işlemlerinde deney 
parametrelerinden olan başlangıç hammadde 
ağırlığı (5,00 ∓ 0,01 g), karıştırma hızı (500 
devir/dak.) ve çözeltiye alma süresi (60 dak.) 
sabit tutulmuş olup; farklı katı/sıvı oranı (1/5, 
1/10, 1/20), çözücü türü (H2SO4, HNO3, HCl), 
çözücü konsantrasyonu (1 M, 3 M) ve çözeltiye 
alma sıcaklığı (60 °C, 80 °C) parametreleri 
değiştirilerek çözeltiye alma davranışı üzerine 
olan etkileri incelenmiştir. Çözeltiye alma 
işlemleri kompakt termometreli ısıtıcılı 
manyetik karıştırıcılar kullanılarak; asit çözeltisi 
ve hammaddelerin borosilikat camdan imal 
edilmiş beher içerisinde karıştırılmasıyla 
gerçekleştirilmiştir. Sıcaklık kontrolü sırasında 
asit çözeltilerinin kontak termometreye zarar 
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verip deney sonuçlarını etkilememesi için iç içe 
iki beherden oluşan bir deney düzeneği 
oluşturulmuştur. Asit çözeltisinin bulunduğu iç 
kısımda bulunan beherde çözeltiye alma 
işlemleri gerçekleşirken, saf su bulunan dıştaki 
beherde ise sıcaklık kontrolü yapılmıştır. Saf su 
ve asit çözeltisinin seviyelerinin aynı yükseklikte 
olmasına çalışılmıştır. Deney düzeneğinin 
şematik gösterimi ve görseli Şekil 1’de 
verilmiştir.  

Çözeltiye alma deneyleri sonrasında filtre kağıdı 
kullanılarak katı-sıvı ayrımı yapılmıştır. Filtre 

kağıdı saf su ile yıkanmış ve olası asit 
kalıntılarının uzaklaştırılmasına çalışılmıştır. 
Filtre kağıtları 12 saat süre ile 105 °C sıcaklıktaki 
kurutma fırınında kurutulmuş olup yüklü 
çözeltiler 250 mL hacmindeki borosilikat cam 
jojelerde stoklanmıştır (stoklamak = çözelti 
hacminin saf su eklenerek 250 mL’ye 
tamamlanması). Kurutma işlemi sonrasında 
filtre kağıdındaki katı ürünlerin ağırlıkları 
ölçülerek çözeltiye geçen miktar ölçülmüştür. 

 

 

 

Şekil 1. Çözeltiye alma deneylerinin a) şematik görüntüsü ve b) görseli. (1. kontak termometre, 2. 
ısıtıcı yüzey, 3. sıcaklık ve karıştırma hızı ayar düğmeleri, 4. ve 5. borosilikat cam beherler, 6. asit 

çözeltisi, 7. saf su, 8. manyetik balık ve 9. tutucu ayak).  

Figure 1.  a)  Schematic view,  and b) visualization of the leaching experiments. (1. Contact 
thermometer, 2. hot plate, 3. temperature and stirring rate control screen, 4., and 5. borosilicate 

glass baker, 6. leaching solution, 7. distilled water, 8. magnetic stirrer, and 9. holder )

 

2.3. Karakterizasyon 

Atık çamuru, ara ürün ve ürünlerin kimyasal 
analizleri indüktif kuplajlı plazma 
spektrometresi (ICP-OES) ve X-ışını floresans 
spektrometresi (XRF) teknikleri ile ölçülmüştür. 
Sıvı ürünlerin kimyasal analizleri atomik 
absorpsiyon spektrometresi (AAS) yöntemi ile 
ölçülmüştür. ICP-OES (Agilent 720) ve XRF 
(Olympus Delta XRF) analizleri Maden Tetkik 

Arama Genel Müdürlüğü Maden Analizleri ve 
Teknolojisi Daire Başkanlığı laboratuvarlarında, 
AAS (PerkinElmer 900F) analizleri ve X-ışınımı 
kırınımı (XRD-Rigaku D-max 2200 PC) Dokuz 
Eylül Üniversitesi Mühendislik Fakültesi 
Metalurji ve Malzeme Mühendisliği Bölümü 
laboratuvarlarında gerçekleştirilmiştir. 

2.4. İstatistiksel analizler 

Farklı deney koşullarının iki ve daha fazla sefer 
tekrarlanması durumunda, ortalama değerin 
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hedef değerden sapmasını kontrol etmek ve 
hesaplamak için en iyi yöntemlerden birisi 
Kayıp-gürültü-oranı (Signal-to-noise ratio S/N) 
değerlerinin hesaplanmasıdır. S/N değeri hesabı 
farklı yanıt türleri için değişmektedir [21]. Bu 
çalışmada Eşitlik (2)’de verilen ve “büyük olan 
iyidir (larger is better)” yanıtına göre 
hesaplanan S/N değerleri kullanılmıştır. Eşitlik 
(2)’de n ölçümü yapılan deney sayısını, Yi ise 
yanıt değerini (bu çalışma için Cu çözeltiye alma 
verimi) temsil etmektedir. 

𝑆 𝑁⁄ = −10 log (
1

𝑛
∑

1

𝑌𝑖
2

𝑛

𝑖=1

) (2) 

Varyans analizi (ANOVA) bir sıfır hipotezinin 
geçerliliğinin ölçülmesi için en yaygın şekilde 
kullanılan bir istatistiksel yöntemdir. ANOVA 
analizlerinde farklı faktörlerin bir yanıt üzerine 
olan etkileri incelenmektedir [30]. F-testi bir sıfır 
hipotezinin doğruluğunu test etmek için 
kullanılmaktadır. Yanıtlar üzerinden hesaplanan 
F0 değeri çeşitli kaynaklarda bir tablo halinde 
verilen Fkritik değerleri ile karşılaştırılır. Elde 
edilen F0 değeri Fkritik değerine eşit ya da 
büyükse sıfır hipotezi reddedilir. Bu sayede 
ortalama yanıt değeri üzerine etkiyen faktör ve 
etkileşimlere karar verilir [30-32]. F0 değeri 
Eşitlik 3’te verilen formüle göre faktör veya 
etkileşimlerin kareler ortalamasının (MSX1, MSX2, 
MSX1X2, …) hataların kareler ortalamasına (MSErr) 
bölümüyle elde edilmektedir. Bir faktör ya da 
etkileşiminin kareler ortalaması (mean of 
squares) faktör veya etkileşimi gösteren 
karelerin toplamının (SSi) serbestlik derecesine 
(dfi) bölünmesi ile bulunmaktadır (Eşitlik 4). 

Serbestlik derecesi değerleri faktör, etkileşim, 
hata ve toplam için farklı olmaktadır. Toplamın 
serbestlik derecesi toplam deney sayısı – 1’e 
(örnek: 32 deney yapılmışsa toplam serbestlik 
deerecesi 31’dir) eşittir. Bir faktörün serbestlik 
derecesi faktörün seviyesi – 1’e (örnek: 4 seviyeli 
bir faktörün serbestlik derecesi 3’tür) eşittir. 
Etkileşimin serbestlik derecesi ise etkileşimdeki 
faktörlerin serbestlik dereceleri çarpımına 
(örnek faktör A, B ve C’nin serbestlik dereceleri 
sırasıyla 3, 2 ve 2 ise etkileşim A*B, B*C ve 
A*B*C’nin serbestlik dereceleri sırasıyla 6, 4 ve 
12’dir) eşittir [27]. Bu çalışmada varyans 
analizleri Minitab 21.2 İstatistiksel Yazılımı 
kullanılarak yapılmıştır. F0, Fkritik ve P-değerleri 
% 95 güvenirlilik seviyesi için hesaplanmıştır.  

𝐹0 =
𝑀𝑆𝑋1

(𝑀𝑆𝑋2
 𝑣𝑒𝑦𝑎 𝑀𝑆𝑋1𝑋2

… )

𝑀𝑆𝐸𝑟𝑟
 (3) 

𝑀𝑆𝑖 =
𝑆𝑆𝑖

𝑑𝑓𝑖
 (𝑖 = 𝑋1, 𝑋2, 𝐸𝑟𝑟, … ) (4) 

3. Bulgular  

3.1. Hammadde analiz sonuçları 

Kurutulup öğütülmüş olan atık çamurunun 
kimyasal analiz ve XRD faz analizi sonuçları 
sırasıyla Tablo 1 ve Şekil 2’de verilmiştir. XRD 
analizine bakıldığında atık çamuru içerisinde 
bakır içerikli farklı fazların bulunduğu 
görülmektedir. Cu-içerikli fazların yanı sıra 
CaSO4 ve SiO2 fazları da çamur bileşiminde tespit 
edilmiştir. Kimyasal analiz sonucunda toplam 
CuO içeriği ağırlıkça % 33,1 (ağ. % 26,44 Cu) 
olarak bulunmuştur.  

Tablo 1. Kurutulan atık çamurun kimyasal analiz sonucu (K.K. = Kızdırma kaybı) 

Table 1. The composition of the dry waste sludge (K.K. = Loss of ignition) 

Bileşen CuO SO3 CaO SiO2 Cl Al2O3 Fe2O3 MgO SnO2 K2O TiO2 K.K. 

Ağ. % 33,1 15,8 8,3 6,0 3,2 0,7 0,2 0,1 0,6 0,1 0,2 31,0 
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Şekil 2. Atık hammaddenin XRD analiz sonucu. 

Figure 2. The XRD result of the waste sludge (raw material). 

Atık çamurun elek analizi sonucu Tablo 2’de 
verilmiştir. Elek analizi sonucuna göre atık 
çamurunun ağırlıkça % 90’lık bölümünün 500 – 
106 µm arasında bulunduğu görülmektedir. Her 
bir elek aralığına denk gelen hammaddelerin 
bileşimleri de ayrıca incelenmiş ve sonuçlarına 
Tablo 2’de yer verilmiştir. Elek fraksiyonları 
arasında çok yüksek değişimler gözlenmemiştir. 

Bu nedenle çözeltiye alma çalışmaları sırasında 
herhangi bir elek aralığının seçilmemesine karar 
verilmiştir. Elek fraksiyonlarındaki ağırlık ve 
bileşim oranları kullanılarak kimyasal bileşim 
hesaplanırsa, elde edilecek ağırlıkça değerler şu 
şekildedir: % 33,18 CuO, % 8,01 CaO, % 5,94 SiO2 
ve % 6,15 S (% 15,36 SO3)
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Tablo 2. Kurutulup öğütülen atık çamurun elek analiz sonucu ve bileşenlerin ağırlıkça yüzdeleri. 

Table 2. The results of the sieve analysis of the grinded dry waste sludge, and the compositions of 
some components.  

Elek aralığı  

(µm) 

Ağırlıkça % Elek üstü  

(% ağ.) 

Elek altı  

(% ağ.) 

CaO  

(% ağ.) 

SiO2  

(% ağ.) 

CuO  

(%.ağ.) 

S 

(% ağ.) 

+ 500 5,8 5,8 100 7,55 5,97 33,45 6,15 

– 500 + 250 41,4 47,2 94,2 8,25 6,87 32,95 6,20 

– 250 + 125 33,7 80,9 52,8 8,20 6,15 33,70 6,30 

– 125 + 106 13,6 94,5 19,1 7,50 5,91 34,15 6,00 

– 106 + 75 1,7 96,2 5,5 8,80 6,30 34,42 6,10 

– 75 + 53 2,9 99,1 3,8 7,75 6,20 34,95 6,20 

– 53 0,9 100 0,9     

3.2. Çözeltiye alma deneyi sonuçları 

Sülfürik asit çözeltisi kullanılan deneylerde elde 
edilen sonuçlar Tablo 3’te verilmiştir. Tabloda 
yer alan çözünen Cu miktarı değeri AAS analiz 
sonucuna göre hesaplanmış olup, çözünen 
hammadde miktarı ise filtre keki tartılarak elde 
edilmiştir. Sülfürik asit çalışmalarında elde 
edilen en yüksek Cu çözeltiye alma verimi % 82,4 
olarak 1/5 katı-sıvı oranında 1 M H2SO4 
çözeltisinin kullanıldığı ve 60 °C sıcaklıkta 
gerçekleşen deney ile elde edilmiştir. Çözeltiye 
alınan toplam malzeme miktarının en yüksek 
olduğu çalışma ise 4,08 g ile 1/20 katı-sıvı 
oranında 1 M H2SO4 çözeltisinin kullanıldığı ve 
60 °C sıcaklıkta gerçekleşen deneydir.  

Hidroklorik asit çözeltisi kullanılan deneylerde 
elde edilen sonuçlar Tablo 4’te verilmiştir. HCl 
asit kullanılan deneylerde daha düşük Cu 
çözeltiye alma verimleri elde edilmiştir. En 
yüksek Cu çözeltiye alma verimi % 43,7 olarak 
1/5 katı-sıvı oranında 3 M HCl çözeltisinin 
kullanıldığı ve 80 °C sıcaklıkta gerçekleşen deney 
ile elde edilmiştir. 

 

 

 

 

 

 

Tablo 3. Sülfürik asit çözeltisinin kullanıldığı 
çözeltiye alma deney sonuçları (°C=sıcaklık, 
K/S=katı/sıvı oranı, M=çözelti konsantrasyonu, 
Cu(%)=Cu çözeltiye alma verimi, ∑ (g)=çözeltiye 
geçen hammadde miktarı). 

Table 3. The results of the sulfuric acid leaching 
experiments (°C=temperature, K/S=solid/liquid 
ratio, M=concentration of the solution, 
Cu(%)=Cu leaching efficiency, ∑(g)=the weight 
of the dissolved sludge). 

°C K/S M Cu (%) ∑ (g) 

60 1/5 1 82,4 2,49 

60 1/5 3 70,2 2,73 

80 1/5 1 18,6 2,43 

80 1/5 3 49,1 3,04 

60 1/10 1 29,9 2,74 

60 1/10 3 21,1 2,96 

80 1/10 3 22,6 3,06 

60 1/20 1 24,0 4,08 

60 1/20 3 25,0 3,19 

80 1/20 1 28,5 3,69 

80 1/20 3 32,9 3,32 
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Tablo 4. Hidroklorik asit çözeltisinin kullanıldığı 
çözeltiye alma deney sonuçları 

Table 4.  The results of the hydrochloric acid 
leaching experiments 

°C K/S M Cu (%) ∑ (g) 

60 1/5 1 11,8 2,11 

60 1/5 3 11,3 3,13 

80 1/5 1 16,2 2,25 

80 1/5 3 43,7 3,40 

60 1/10 1 22,6 3,64 

60 1/10 3 38,8 4,26 

80 1/10 1 5,9 3,68 

80 1/10 3 15,2 4,30 

60 1/20 1 34,3 4,29 

60 1/20 3 33,4 4,32 

80 1/20 1 15,2 4,30 

80 1/20 3 21,6 4,31 

Nitrik asit çözeltisi kullanılan deneylerde elde 
edilen sonuçlar Tablo 5’te verilmiştir. En yüksek 
Cu çözeltiye alma verimi % 99,6 olarak 1/20 
katı-sıvı oranında 3 M HNO3 çözeltisinin 
kullanıldığı ve 60 °C sıcaklıkta gerçekleşen deney 
ile elde edilmiştir. 

Tablo 5. Nitrik asit çözeltisinin kullanıldığı 
çözeltiye alma deney sonuçları  

Table 5.  The results of the nitric acid leaching 
experiments 

°C K/S M Cu (g) ∑ (g) 

60 1/5 1 21,1 3,37 

60 1/5 3 17,2 4,40 

60 1/10 1 9,8 2,31 

60 1/10 3 8,8 4,22 

60 1/20 1 26,0 4,27 

60 1/20 3 99,6 4,30 

 

 

 

3.3. İstatistiksel analiz sonuçları 

Çözeltiye alma deneylerinde farklı seviyelere 
sahip dört farklı faktörün etkisi incelenmiştir. 
İncelenen faktör ve seviyeleri Tablo 6’da 
verilmiştir.  

Tablo 6. Çözeltiye alma deneylerinde incelenen 
faktörler ve seviyeleri. 

Table 6. The factors and their levels selected in 
the leaching experiments. 

Seviye Asit Türü Sıcaklık K/S Molarite 

1 H2SO4 60 °C 1/5 1 M 

2 HCl 80 °C 1/10 3 M 

3 HNO3 
 

1/20 
 

İncelenen faktörlerin Cu çözeltiye alma verimi ve 
çözeltiye geçen hammadde oranı üzerine olan 
etkileri sırasıyla Şekil 3 ve Şekil 4’te 
verilmektedir. Şekil 3 ve Şekil 4’teki asit türü 
etkileri incelendiğinde, H2SO4 asit çözeltisi 
kullanıldığında en yüksek ortalama Cu çözeltiye 
alma verimi ve en düşük ortalama çözeltiye 
geçen hammadde oranı elde edildiği 
görülmektedir. Benzer davranış K/S oranının 
1/5 olduğu durumda da görülmektedir. Asit 
molaritesi ve çözelti sıcaklığı etkileri incelenecek 
olursa yüksek Cu çözeltiye alma veriminin elde 
edildiği şartlarda toplam çözeltiye geçen 
hammadde miktarı da yüksek olmaktadır. Şekil 3 
ve Şekil 4’te verilen grafikler dikkate alındığında 
Cu çözeltiye alma verimi için en uygun 
parametrelerin 1/5 katı-sıvı oranında, 3 M H2SO4 
asit çözeltisi ile 60 °C sıcaklıktaki çalışma ile elde 
edilebileceği söylenebilir. Fakat daha doğru 
tutarlı bir sonuç için faktörlerin birbirleri ile olan 
etkileşimlerinin incelenmesi gerekmektedir.  

Deneysel tasarım sırasında göz önünde 
bulundurulan diğer bir gösterge ise Sinyal-
Gürültü oranı (S/N ratio) grafikleridir. Büyük 
olan iyidir (Larger-the-better) yaklaşımına göre 
hesaplanan S/N oranı grafikleri Şekil 5’te 
verilmiştir. Grafikler incelendiğinde hem Cu 
çözeltiye alma verimi hem de toplam çözeltiye 
geçen hammadde miktarına en yüksek etkiyi 
gösteren faktörün katı-sıvı oranı olduğu 
görülmektedir. Faktörlerin etki sırasında göre en 
yüksekten en düşüğe doğru sıralaması: K/S oranı 
– Asit türü – Asit molaritesi – Çözelti sıcaklığı 
şeklinde gerçekleşmiştir.  
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Şekil 3. Seçilen faktör ve seviyelerinin Cu 
çözeltiye alma verimi üzerine etkileri. 

Figure 3. The effects of the selected parameters 
on the Cu leaching efficiency. 

 

Şekil 4. Seçilen faktör ve seviyelerinin toplam 
çözeltiye geçen hammadde oranı üzerine 
etkileri. 

Figure 4. The effects of the selected parameters 
on the dissolved waste sludge percentage.  
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Şekil 5. Seçilen faktör ve seviyelerinin büyük 
olan iyidir yaklaşımına göre hesaplanan 
Sinyal/Gürültü oranı üzerine etkileri. 

Figure 5. The effects of the selected parameters 
on the Signal-to-Noise ratio calculated according 
to the larger is better approach. 

Çözeltiye alma işlemi üzerine etki eden 
faktörlerin ve faktörler arasındaki etkileşimlerin 
tayini için ANOVA (Varyans Analizi) tablosu 
oluşturulmuştur. ANOVA tablosu oluştururken 
faktörlerin tek başına ve faktör etkileşimlerinin 
kareler toplamı, serbestlik derecesi ve varyans 
değerleri hesaplanmıştır. Seçilen dört faktör için 
hesaplanan ANOVA tablosu Tablo 7’de 
verilmiştir. Fkritik değerleri % 95 güvenirlilik 
seviyesi için (α=0,05) şu şekildedir: F0,05;1;34 = 
4,13; F0,05;2;34 = 3,28 ve F0,05;4;34 = 2,65. Deneysel 
veriler ile hesaplanan F0 ile Fkritik değerleri 
kıyaslandığında, sadece BC (Sıcaklık * K/S oranı) 
ve BCD (Sıcaklık * K/S oranı * Molarite) etkileşim 
etkisinin önemsiz olduğu görülmektedir. P 
değerlerine bakıldığında, bu iki etkileşimin grup 
ortalamaları arasında fark olmadığını 
göstermektedir. Faktörlerin Tablo 7’de verilen 
tek başlarına yaptıkları katkı oranlarına 
bakıldığında, S/N değeri hesaplamalarında elde 
edilen etki sırası ile uyumlu (K/S oranı – Asit 
türü – Molarite - Sıcaklık) olduğu görülmektedir. 
ANOVA tablosu ile ayrıca, Asit türü * K/S oranı ve 
Asit türü * K/S Oranı * Molarite etkileşimlerinin 
sonuçları faktörlerin bireysel etkilerinden daha 
çok etkilediği tespit edilmiştir.  

Asit çözeltisi türleri ayrı olarak incelenmiş ve 
lineer regresyon analizi yapılmıştır. Her bir asit 
türünde elde edilen lineer regresyon eşitlikleri 
Tablo 8’de verilmiştir. HNO3 asit çözeltisinde 
sadece 60 °C çözeltiye alma sıcaklığı seçildiği için 
diğer iki asit çözeltisine göre etkileşim sayısı ve 
korelasyon katsayısı (R2) değeri düşük olmuştur. 
Sadece H2SO4 çözeltisinin kullanıldığı deneyler 
göz önüne alındığında BCC (Sıcaklık * K/S oranı 
* K/S oranı) etkileşimi etkisinin önemsiz olduğu 
bulunmuştur (P=0,105>0,05). Sadece HCl ve 
sadece HNO3 asit çözeltisi değerlerinin 
kullanıldığı ANOVA analizlerinde, tüm faktör ve 
etkileşimlerin P-değerlerinin 0,05’den düşük 
olduğu bulunmuştur.  
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Tablo 7. Dört faktör ve seviyeleri için oluşturulan ANOVA tablosu. 

Table 7. ANOVA table for the selected parameters. 

Kaynak Df Kareler Toplamı Varyans F0 P Katkı % 

A = Asit türü 2 1645,12 822,56 6,12 0,005 8,80 

B = Sıcaklık 1 1065,78 1065,78 7,92 0,008 3,18 

C = K/S oranı 2 3439,61 1719,80 12,79 0,000 9,75 

D = Molarite 1 2240,17 2240,17 16,66 0,000 5,32 

AC 4 8224,26 2056,06 15,29 0,000 32,22 

AD 2 1214,00 607,00 4,51 0,018 2,67 

BC 2 169,21 84,61 0,63 0,539 0,69 

BD 1 614,03 614,03 4,57 0,040 2,96 

CD 2 890,76 445,38 3,31 0,049 1,19 

ACD 4 2558,97 639,74 4,76 0,004 13,99 

BCD 2 556,03 278,02 2,07 0,142 2,08 

Hata 34 4573,15 134,50   17,14 

Toplam 57 27191,09     

Tablo 8. Çözünme işleminde asit türüne göre elde edilen regresyon eşitlikleri (Y = Cu çözeltiye alma 
verimi (%), X1 = Sıcaklık, X2 = K/S oranı, X3 = asit molaritesi). 

Table 8. The regression equations of the leaching process according to different leaching solutions (Y 
= Cu leaching efficiency (%), X1 = temperature, X2 = solid/liquid ratio, X3 = acid concentration). 

Asit türü Eşitlik  

H2SO4 𝑌 = −52,70 + 1,27𝑋1 + 1155𝑋2 + 22,57𝑋3 − 21,09𝑋1𝑋2 − 0,24𝑋1𝑋3 + 4137𝑋2
2 − 571,5𝑋2𝑋3

− 32,70𝑋1𝑋2
2 + 6,54𝑋1𝑋2𝑋3 + 540𝑋2

2𝑋3 (𝑅2 = %99,49) 

(5) 

HCl 𝑌 = 180,50 − 1,88𝑋1 − 1827𝑋2 − 81,60𝑋3 + 17,29𝑋1𝑋2 + 1,07𝑋1𝑋3 + 5642𝑋2
2 + 1803𝑋2𝑋3

− 51,50𝑋1𝑋2
2 − 22,93𝑋1𝑋2𝑋3 − 8029𝑋2

2𝑋3 + 105,47𝑋1𝑋2
2𝑋3 (𝑅2 = %99,44) 

(6) 

HNO3 𝑌 = 80,10 − 1790𝑋2 + 37,53𝑋3 + 7784𝑋2
2 − 223,60𝑋2𝑋3 (𝑅2 = %79,84) (7) 

4. Tartışma ve Sonuç 

Bu çalışmada bakır sülfat pentahidrat üretimi 
sırasında oluşan bakır içerikli atık çamurun 
hidrometalurjik süreçlerden olan çözeltiye alma 
işlemi ile değerlendirilmesi çalışılmıştır. Atık 
çamur ağırlıkça % 26,44 Cu içermektedir. Farklı 
asit çözeltilerinin kullanıldığı deneylerde elde 
edilen sonuçlar şu şekildedir: 

- Sülfürik asit çalışmalarında en yüksek Cu 
çözeltiye alma verimi % 82,4 ile 1/5 katı-sıvı 

oranında 1 M H2SO4 çözeltisinin kullanıldığı 
ve 60 °C sıcaklıkta gerçekleşen deney ile elde 
edilmiştir. 

- Hidroklorik asit çalışmalarında en yüksek Cu 
çözeltiye alma verimi % 43,7 ile 1/5 katı-sıvı 
oranında 3 M HCl çözeltisinin kullanıldığı ve 
80 °C sıcaklıkta gerçekleşen deney ile elde 
edilmiştir. 

- Nitrik asit çalışmalarında en yüksek Cu 
çözeltiye alma verimi % 99,6 olarak 1/20 
katı-sıvı oranında 3 M HNO3 çözeltisinin 
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kullanıldığı ve 60 °C sıcaklıkta gerçekleşen 
deney ile elde edilmiştir. 

- Sinyal-Gürültü oranının büyük olan iyidir 
yaklaşımına göre hesaplanması sonucunda 
faktörlerin etki sırasında göre en yüksekten 
en düşüğe doğru sıralaması: K/S oranı – Asit 
türü – Asit molaritesi – Çözelti sıcaklığı 
şeklinde gerçekleşmiştir. 

- Varyans analizi yapılarak ANOVA tablosu 
oluşturulmuş, hesaplanan F0 ve Fkritik 
değerlerine göre sadece Sıcaklık * K/S oranı 
ve Sıcaklık * K/S oranı * Molarite etkileşim 
etkisinin önemsiz olduğu görülmüştür. Cu 
çözeltiye alma davranışı üzerine Asit türü * 
K/S oranı ile Asit türü * K/S Oranı * Molarite 
etkileşimlerinin faktörlerin bireysel 
etkilerinden daha yüksek olduğu tespit 
edilmiştir. 

- Tek bir asit türünün etkisinin incelendiği 
çalışmalarla yapılan lineer regresyon 
analizlerinde, sıcaklık – K/S oranı – asit 
molaritesi’ne bağlı olarak Cu çözeltiye alma 
verimi eşitlikleri oluşturulmuştur. Lineer 
regresyonların determinasyon katsayıları % 
79,8 – 99,5 arasında değişmektedir. Sadece 
tek bir etkileşim için P-değerinin % 95 
güvenirlilik sınırı dışında kaldığı tespit 
edilmiş olup tüm faktör ve etkileşimlerin P-
değerleri 0,05’den küçük olarak 
hesaplanmıştır. 

6. Discussion and Conclusion 

In this study, the evaluation of copper-containing 
waste sludge by a leaching process was studied. 
The waste sludge was formed during the 
production of copper sulfate pentahydrate and 
contained 26.44 wt.% Cu. The following results 
were obtained in the leaching experiments: 

- The highest Cu leaching efficiency in the 
sulfuric acid experiments was 82.4% when 1 
M H2SO4 acid solution with a 1/5 solid-liquid 
ratio at 60 °C was used.  

- The highest Cu leaching efficiency in the 
hydrocloric acid experiments was 43.7% 
when 3 M H2SO4 acid solution with a 1/5 
solid-liquid ratio at 80 °C was used.  

- The highest Cu leaching efficiency in the 
nitric acid experiments was 99.6% when 3 M 
H2SO4 acid solution with a 1/20 solid-liquid 
ratio at 60 °C was used.  

- According to the Signal-to-Noise ratios 
calculated with the larger is the better 
approach, ranking the factor’s effetc from 
highest to lowest is: solid/liquid ratio – acid 

type – acid concentration – leaching 
temperature.  

- ANOVA table was created, and according to 
the calculated F0 and Fcritic values, the 
interactions of Temperature * Solid/Liquid 
Ratio and Temperature * Solid/Liquid Ratio 
* Acid Concentration were insignificant. It 
was also determined that the interactions of 
Acid Type * Solid/Liquid Ratio and Acid Type 
* Solid/Liquid Ratio * Acid Concentration 
were more effective on the Cu leaching 
efficiency than the individual factors.   

- The mathematical equations of Cu leaching 
efficiency depending on the temperature, 
solid/liquid ratio, and acid concentration for 
each acid type were generated by linear 
regression analysis. The determination 
coefficient (R2) of the linear regression 
analysis ranged from 0.798 to 0.995. It was 
determined that the P-value for only one 
interaction was outside the 95% confidence 
limit. The P-values of all factors and 
interactions were calculated to be less than 
0.05.  

7. Etik kurul onayı ve çıkar çatışması beyanı 

 “Hazırlanan makalede etik kurul izni alınmasına 
gerek yoktur” 

 “Hazırlanan makalede herhangi bir kişi/kurum 
ile çıkar çatışması bulunmamaktadır” 
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