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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

ELEKTROKOAGULASYON YONTEMI ILE METIiLEN MAVIiSi
GIDERIMININ iINCELENMESI

Ipek TEKIN

Atatiirk Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Cevre Miihendisligi Anabilim Dali
Cevre Bilimleri Bilim Dali

Danisman: Prof. Dr. Yal¢in Kemal BAYHAN

Su kaynaklarindaki boyar madde kirliligi, Tiirkiye’nin yanisira tim diinyada karsilasilan
en onemli ¢evresel problemlerden biridir. Boyarmaddeler, ¢ogunlukla insanlar iizerinde
mutajenik ve kanserojenik etkiye sahip toksik kimyasallardir. Bu kimyasal maddelerin
giderimleri konusunda, 6zellikle son dénemlerde yogun arastirmalar yapilmakta ve
cesitli aritim yontemleri incelenmektedir. Elektrokoagiilasyon bu aritim ydntemleri
igerisinde boyarmadde giderimindeki verimi ile yerini almaktadir.

Bu ¢alismada, laboratuvar ortaminda hazirlanan metilen mavisi boyar maddesinin sulu
¢ozeltisinden Kimyasal Oksijen Ihtiyaci (KOI) ve renk giderimi elektrokoagiilasyon
yontemi kullamlarak kirletici giderimi incelenmistir. KOI ve renk giderimi iizerine
baslangic pH degeri, akis hizi, akim siddeti ve baslangic boyar madde konsantrasyon
parametrelerinin etkisi arastirilmistir. Yapilan calismalarda baglangi¢ metilen mavisi en
iyi KOI giderimi %81 renk giderimi ise %92 verim ile pH 3 de elde edilmistir. Akim
siddeti, 20 A degerinde iken en yiiksek verim olarak KOI giderimi %92, renk giderimi
ise %100 olarak tespit edilmistir. Akis hiz1 25 ml/dk ile KOI ve renk giderimi %94
olarak belirlenmistir. Baslangi¢ boyar madde konsantrasyonu 100 mg/L de KOI ve renk
giderim verimi %85 olarak belirlenmistir. Elde edilen bu aritim verilerine gore metilen
mavisi, elektrokoagiilasyon prosesi i¢in uygun ve alternatif bir aritim yontemidir.

2018, 95 sayfa

Anahtar Kelimeler: Elektrokoagiilasyon, Metilen Mavisi, KOI, Renk



ABSTRACT

Master Thesis

INVESTIGATION OF METHYLENE BLUE ELIMINATION BY
ELECTROCHOAGULATION METHOD

Ipek TEKIN

Atatiirk University Institute of Science
Department of Environmental Engineering
Division of Environmental Science

Supervisor: Prof. Dr. Yal¢in Kemal BAYHAN

Dye pollution in water resources is one of the most important environmental problems
encountered in Turkey and throughout the world. Dyes are toxic chemicals, mostly
mutagenic and carcinogenic to humans. In recent years, intensive investigations have
been carried out on the removal of these chemical substances and various methods of
treatment have been studied. Electrocoagulation takes place through the use of dye
removal in these purification methods.

In this study, contaminant removal was investigated in the aqueous solution of
methylene blue dye prepared in the laboratory using COD and color removal
electrocoagulation. The effects of initial pH value, flow rate, flow intensity and initial
dye concentration on COD and color removal were investigated.In the studies
performed, the best COD removal was obtained at pH 3 in the initial methylene blue
with a yield of 81% and a color removal of 92%. The highest efficiency was obtained
when the current intensity was 20A. At this current value, the COD and the color
removal were found to be 92% and 100% respectively. Also, at a flow rate of 25
ml/min, COD and color removal were determined as 94%. When the initial dye
concentration was 100 mg/L, COD and color removal yield was 85%. According to the
obtained data, methylene blue is an alternative and suitable method for
electrocoagulation process.

2018, 95 pages

Keywords: Electrocoagulation, Methylene Blue, COD, Color



TESEKKUR

Yiiksek lisans egitimim ve tez calismam boyunca degerli bilgi ve tecriibelerinden
yararlandigim, her tiirlii yardimi esirgemeyen danigman hocam Sayin Prof. Dr. Yal¢in

Kemal BAYHAN’a sonsuz tesekkiirlerimi sunarim.

Tez calismalarim siiresince, Oncelikle bu tez ¢alisma konusunun belirlenmesinden
baslamak {izere, calismanin her asamasinda nasil yol izleyecegim konusunda,
karsilastigim sorunlarin ¢6ziimiinde bana yol gosteren, aym1 zamanda bilgi ve
tecriibelerinden 6nemli derecede yararlanma imkanini benden esirgemeyen, ¢alismam
boyunca bana karst hep motive edici yonde tavir sergileyen, hocam Sayin Dog. Dr.

Alper Erdem Yilmaz’a sonsuz saygi ve siikranlarimi sunarim.

Laboratuvar g¢alismalarrm boyunca bana yardimci olan Sayin Ars. Gér. Ibrahim

CENGIZ’e tesekkiir ederim.

Yaptigim c¢alismalarda destegini ve anlayisin1 benden asla eksik etmeyen ve yardimci
olmak icin elinden gelenin daima fazlasini yapan Saymn Ogr. Gor. Ebubekir IZOL’a

tesekkiir ederim.

Ayrica, burada olmami saglayan ve egitim hayatim boyunca benden maddi ve manevi
desteklerini hi¢cbir zaman esirgemeyen, hayatim boyunca minnettar kalacagim sevgili

ailem; annem, babam ve kardeslerime en igten sevgi ve tesekkiirlerimi sunarim.

ipek TEKIN
Temmuz, 2018



ICINDEKILER

OZET ..ttt i
ABSTRACT <. i
TESEKKUR ..ottt sss ettt sttt ss bbbttt ii
SIMGELER ve KISALTMALAR DIZINI ......cooooiiiiiiiriniiiireeecesieessnenis vii
SEKILLER DIZINI.....cooviiiieieiii ettt s st en e iX
CIZELGELER DIZINI ...ooviviieiieeeceeeeeeeeeeeeeeee ettt Xi
1o GERIS ..ottt ettt ettt 1
2. KURAMSAL TEMELLER ..ot 3
2.1INg8BA. ... .. ... . 3
2.2. Boyar Maddeler ve OZeIlKIETi ...........covuiviiiiereieeeieiieieieese s 3
2.3. Boyarmaddelerin Siniflandirtlmast .........cccooeviiiiiiiiiiiini 5
2.3.1. Cozlnirliiklerine gore siniflandirtlmast..........ccooveiiiiiiiiiiniiie e 5
2.3.2. Boyama 0zelliklerine gore boyar maddeler............ccooveviiiiiiiiiciiiicnicce 5
2.3.3. Boyar maddelerin kimyasal yapilarina gore smiflandirilmasi .........ccccooeeveienne. 5

2.4. Boyar Madde Igeren Atiksularinim Aritilmasinda Kullanilan Fiziksel Aritma

D 301153001 (S o PO OO PP PP 6
2.4. 1. AUSOIPSTYON. ...ttt ettt b bbbttt bt ene e 6
2.4.2. Membran filtraSYONU ...........cocuoiiiiiiiic e 7
2.4.3. Tyon deGISIMI . ..cvvriviiirireiiieiiicte ettt 8
2.5. Boyar Madde Igeren Atiksularinin Aritilmasinda Kullanilan Biyolojik

Y ONEEIMNICT ... 8
2.5.1. ACTODIK ISIEIM ..eviiiiii i 8
2.5.2. ANAErobiK ISIEM ......coiiiiiiiic e 9
2.6. Boyar Madde igeren Atiksularinin Aritilmasinda Kullanilan Kimyasal Aritma

D 331153501 (S o P PSSR PP PP 9
2.6.1. OKSIUASYON .....viiiiiiciie ittt et e et e e e te e e e beeaneas 10
2.6.2. OZONOTFTKASYON......iiiiiiie ettt e et e et e e sreeabeeaneas 11
2.6.3. Elektrokimyasal yONteM .........ccoooviiiiiiiiiiieiii e 11
2.6.4. Kimyasal floklastirma ve ¢OKtlirme yontemi ............cocovvvrriverernieeniesnee e 15



2.6.5. Elektrodiyaliz YONtEMI ........veiviiiiiiiiiieiesieesieee e 15

2.6.6. EleKtroforez yONTEMI ........ccveiiiiiiiiieiiieie et 15
2.6.7. Elektroflotasyon YONTEIMI ....ccuuveiiiiieiiiieiiiie st 16
2.6.8. Elektrooksidasyon YONEEMI ......ccivvieiiieieiiiieiiiee e e siiessieessiiee s siree e 17
2.7. ElektroKoagllasyomn ..........cciiieiiiiiiicii et 19
2.7.1. Elektrokoagiilasyon tEOTIST ......ucveivieriieiiriieiiiiicsiee et 21
2.7.2. Elektrokoagiilasyon teKNOlOjiST .......civuuieiiiiiiiiiiiiiie e 29
2.7.2.a. Faraday kanunu ve akim verim iligkisi.........cccovviiiiiniiniiciiiecceec 33
2.7.3. Elektrokoagiilasyon prosesini etkileyen faktorler ..........cccoooeviiiieiieiiinnnnnn 34
2. 7.3 AMGGL. ...........cooveennnn O 35
2.7.3.b. Akim yogunlugu ve akim verimliligi ........cccoooveieiiiiniinice e 36
2.7.3.c. Elektrolit tiirli V& KONSANTraSYONU...........cccceeiueiieiieeiiesieesieeieseesreesee e sre e 38
2.7.3.d. Elektrot malzemesi ve elektrotlar arasi mesafe...........cccooeevviiriiiiniinnennns 40
2.7.3.8. S1CAKIIK ..t 41
2.7. 360 ATIHIN SUTEST..eeuvieiii i siee st ettt ettt e e e e reeenneenne e 42
2.7.4. Elektrokoagiilasyon yonteminin avantajlari..........cccoecvvveeiiniiniinniniineieenns 42
2.7.5. Elektrokoagiilasyon yonteminin dezavantajlart ...........ccccoceeviveniieeniiieniieeene 43

2.8. Literatiirde elektrokoagiilasyon yontemiyle gerceklestirilen atiksu aritim

CAlISIMALATT ....evviiciiic e 43
3. MATERYAL VE METOD ... 55
B L MAALEIYAL ... e 55
3.1.1. Deney AUZENET ....ccveeirieiieiieee e 55
3.2  IMIBLOO. ..o e 56
3.2.1. Sicaklik, iletkenlik Ve pH .......cccooiiiiiiiiiiic 56
3.2.2. Kimyasal oksijen ihtiyact (KOI) S1gUMIET .........cccevevviieirererirececreieeeeeeieinans 57
3.2.3. Boya konsantrasyonunun belirlenmesi ve deneysel islem .............ccccoevveennnnen. 57
3.3. Deneylerde Kullanilan ESitliKIEr...........ccocooiiiiiiiiiiic 58
3.3.1. Giderim (aritma) veriminin hesaplanmasi............cccoceerieriiiiiinniienie e 58
3.3.2. Enerji tiikketiminin hesaplanmast ............ccceeviiiiiieiiiieieeseee e 58
3.3.3. Akim yogunlugunun hesaplanmasi ...........cccovivirieeniiieiienceeee e 59
4. ARASTIRMA BULGULARI .......cocooiiiiiiiiiiee e 60
4.1. Cozelti Baslangic pH Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine Etkisi........... 60



4.2. Akim Siddeti Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine Etkisi ....................... 69

4.3. Akis Hizi Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine EtKisi ..........c.cocccevevnnen. 75
4.4. Baslangi¢ Konsantrasyon Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine Etkisi .... 80
5. TARTISMA Ve SONUC .......cccoiiiiiiiieiieie ettt ae e 84
KAYNAKLAR ettt ettt be e bt esbe e s beesbneanre e 87
OZGECMIS oottt ettt ettt enenes et 95

Vi



Simgeler

uS

P e]

< E""

=

Qp
gr

Kisaltmalar

AKM
B.M.
BOIi
EC

SIMGELER ve KISALTMALAR DiZiNi

Mikrosiemens

Amper

Akim siddeti

Akim yogunlugu

Aktif Yiizey Alani

Enerji tilketimi (kW saat/ms3)

Faraday sabiti

Elektrotlarda ¢6ziinen madde miktar1 (g)
Cozilinen metalin tesir degerligi
Hidroksil radikali

Akimin miktar1

Organik bilesik

Zaman

Uygulanan potansiyel fark (\VVolt)
Reaktordeki toplam ¢odzelti hacmi (ms)
Elektrotlarda alinan veya verilen elektron sayisi
Aritma verimi

Olusan tirliniin harcadig yiik

Toplam harcanan yiik degeri

Askida Kat1 Madde
Boyar Madde

Biyolojik Oksijen ihtiyaci
Elektrokoagiilasyon

vii



KOI Kimyasal Oksijen Ihtiyaci
TOK Toplam Organik Karbon

viil



SEKILLER DiZiNi

Sekil 2.1. Elektrokimyasal hiicrenin sematik gorintisii.........cocvervrriieiiirniiienieeiee e 12
Sekil 2.2. Elektroforezin ¢aliSma SEMaSI .........cccuuveeiiiiireeiiiiieeeesiiiee e e siieee e s sreeeeessnneeeas 16
Sekil 2.3. Elektrooksidasyon prosesinde kirleticilerin parcalanmast ..........cccoceevivennne 18
Sekil 2.4. Elektrokoagiilasyon prosesinin ilerleyisi.........ooorviiiiriieiiiiiiicnincsicsesen 23
Sekil 2.5. EC’de olusacak polimerik Al tUrleri........ccccueiiiiiiiiiiiiiiiiie e 24
Sekil 2.6. Sulu ortamda olusan aliiminyum komplesleri ve pH iliskisi..........ccccervvrinnens 25
Sekil 2.7. Sulu ortamda Fe3+ ve Fe2+ olusturdugu kompleksler ve pH iliskisi ............ 28
Sekil 2.8. Paralel bagli monopolar elektrokoagiilasyon reaktorii ...........cccovevvrveiinnnnne 30
Sekil 2.9. Seri bagl tekpolar elektrokoagiilasyon reaktoril ........ccccvvverveiiiiiciieninnnn 31
Sekil 2.10. Paralel bagl bipolar elektrokoagiilasyon reaktoril ..........cccccevvveiviiinernnnne 32
Sekil 3.1. Metilen mavisi molekiiliiniin acik formiilii ..........cc.ccoooveiiiiiiie e, 55
Sekil 3.2. Deney diizeneginin sematik gOrintisii........evvervverriiieeiieiinieseesesee e 56
Sekil 4.1. Baslangic pH degerinin KOI giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangic

Sekil 4.2.

Sekil 4.3.

Sekil 4.4.

Sekil 4.5.

Sekil 4.6.

Sekil 4.7.

metilen mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti ..........coeeviiiiiinnns 61
Baslangi¢ pH degerinin 5 MM NaHCOj3 konsantrasyonu i¢in reaksiyon

siiresi sonunda KOI giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangi¢ metilen
mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti .........ccccoocveiiiiiiniinniienen, 61
Baslangi¢ pH degerinin renk giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangi¢
metilen mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti ............ccocvvviiinnns 62
Bagslangic pH degerinin 5 mM NaHCO3 konsantrasyonu i¢in reaksiyon

siiresi sonunda renk giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangic metilen
mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti ..........ccccovvviiiiiiiniiiiiiicns 63
Farkli NaHCO3 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baslangi¢ pH

degerinin ¢ikis suyu pH degerlerine etkisi, 250 mg/L baslangi¢
konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti.........ccccoovvviiiiiiiiienniiee e, 64
Baslangi¢ pH degerinin 50 ml/dk’lik akis hizinda 30 dakikalik pH

degisimine etkisi, 250 mg/L baglangi¢ konsantrasyonu, 10 A sabit akim
16 157 2 E TP O TPRRUPRPPI 65
Farkli NaHCO3 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baslangi¢c pH



degerinin ¢ikis suyu sicaklik degerlerine etkisi, 250 mg/L baslangi¢

konsantrasyonu, 10 A sabit akim §iddeti..........c.cooeviiiiiniiiiiiins 66
Sekil 4.8. Farkli NaHCOs3 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baslangic pH
degerinin reaksiyon siiresi sonunda enerji tiiketimi degerlerine etkisi, 250
mg/L baslangi¢ konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti..........cccevveeirnnnnne 67
Sekil 4.9. Degisen akim siddetinin KOI giderim verimi iizerine etkisi, 250 mg/L
baslangi¢ konsantrasyonu, 50 ml/dk akis hizi, baslangi¢ pH 3,
S MM NAHCO3 ... 70
Sekil 4.10. Degisen akim siddetinin renk giderim verimi tizerine etkisi, 250 mg/L
baslangi¢ konsantrasyonu, 50 ml/dk akis hizi, baslangi¢c pH 3, 5 mM
NAHCOS. ... ettt b e nee e 71
Sekil 4.11. Akim siddetinin sistem parametrelerine etkisinin incelendigi
denemelerde ortaya ¢ikan pH deSisimi .......cccvcvvrveiiiiiiiiciieieeesece e 72
Sekil 4.12. Akim siddetinin sistem parametrelerine etkisinin incelendigi
denemelerde ortaya ¢ikan ¢ozelti sicaklik degisimi.......ccocoeevvvriieiiiiiieennnn. 73
Sekil 4.13. Akim siddeti degerinin reaksiyon siiresin boyunca enerji tiikketimine
BEKIST ...t 74
Sekil 4.14. Akis hizinin KOI giderim verimine etkisi, 10 A akim siddeti, 250 mg/L
baslangi¢ konsantrasyonu, pH 3........ccccociiiiiiiiiiii 75
Sekil 4.15. Akis hizinin renk giderim verimine etkisi, 10 A akim siddeti, 250 mg/L
baslangi¢ konsantrasyonu, pH 3 ... 76
Sekil 4.16. Reaksiyon siiresince ¢ikis suyu pH degerinin degisimi, 10 A, pH 3, 250
0T S SPSTSPOSN 77
Sekil 4.17. Reaksiyon siiresince ¢ikis suyu sicaklik degerinin degisimi, 10 A, pH 3,
250 MG/ et ae e nreeae s 78
Sekil 4.18. Akis hizinin enerji tiiketimine etkisi, 10 A, pH 3, 250 mg/L .........cceeuenneee. 79
Sekil 4.19. Baslangi¢ boyar madde konsantrasyonunun KOI giderim verimine etkisi,
10 A, PH 3,5 MM NaHCO3S ... 80

Sekil 4.20.

Sekil 4.21.

Baslangic boyar madde konsantrasyonunun renk giderim verimine etkisi, 10
A PH 3, 5 MM NAHCOS ... 81
Baslangi¢ boyar madde konsantrasyonunun enerji tiikketimi degerlerine

etkisi, 10 A, pH 3, 5 MM NaHCO3.........ccooiiiie 83



CIZELGELER DiZiNi

Cizelge 2.1. Temel kromofor (renk olusturucu) gruplar............ccceoiiiiiiiiiiiiiicienn
Cizelge 2.2. Temel KSOKIomM gruplar .........ccoooeiieiieie i
Cizelge 2.3. Temel antiokSOKrom gruplar............cccoecviieieeie s
Cizelge 2.4. Membran proseslerin 0ZelliKIeri..........cccvviiieiiiiiiieiiee e

Cizelge 2.5. Bir hiicrede meydana gelen elektrokimyasal yiikseltgenme ve

indirgenme reaksiyonlart .........cccovveiiiiiiiiiieic e
Cizelge 3.1. Metilen mavisi ¢ozeltisinin (250 mg/L) 6zellikleri ...........cccooveriiriiennnne

Cizelge 4.1. Farkli NaHCO3 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baslangi¢ pH

degerine gore sahip olduklar elektriksel iletkenlik degerleri....................

Xi



1. GIRIS

Glinlimiizde insan saglhigina etki eden en Onemli sorunlardan biri ¢evre kirliligidir.
Endiistriyel proseslerden meydana gelen kirleticiler insan sagligini riske atmaktadir.
Insanligin en temel ihtiyaci ve yasam kaynagi tartismasiz ki sudur. Fakat, giiniimiiz
sanayilerinde iiretim asamalar1 sonucunda atik sular meydana gelmekte ve bunlar aritma
siirecinden gecirilerek alici ortamlara desarj edilmektedir. Miihendisler ve ¢evre
bilimciler siirekli olarak atik sularin aritilmasinda en uygun yontemlerin gelistirilmesi
hedefli ¢alismalar yapmaktadirlar. Bu calismalarin gayesi, insan sagligin1 ve alici
havzalart korumaktir. Bilim insanlari, aritma tekniklerinde pahali sistemler yerine

alternatif, etkili ve ucuz teknikler arastirmasina da girmistir.

Gilintimiizde belirgin kirleticilerinden biri de sentetik boyar maddelerdir. Boyar
maddeler, tekstil ve gida sanayisinde yaygin olarak kullanilmakta ve renkli atik su
olusturmaktadir. Renkli tekstil atiksular1 estetik yonden kirlenmeye sebep olmakta ve
151k gecirgenligini azaltmaktadir. Isik gegirgenliginin diismesi ve ¢Oziinmiis oksijen
miktarinin azalmasi ekosistemde canlilarin yok olmasina sebep olmakla birlikte suyun
yeniden kullanimini da sinirlamaktadir. Dahast bazi boyar maddelerin ve bunlarin
parcalanmasi ile meydana gelen iiriinlerin kanserojen ve toksik etki gosterdikleri
bilinmektedir. Tabiattaki ekolojik dengeyi olumsuz yonde etkileyecek ve diger yararl
kullanimlarint ~ engelleyecek bu nedenin Oniine gegebilmek icin atiksulari
uzaklagtirmadan Once aritma zorunlulugu ortaya ¢ikmistir. Sonu¢ olarak tekstil

atiksularinin alic1 ortamlara desarj edilmeden once aritilmasi gerekmektedir.

Boyar madde bulunduran atiksularin biyolojik aritimi atiksulardaki organik kirleticileri
uzaklastirmada fazla kullanilmasina karsin biyolojik ve toksik olarak parcalanamayan
organik maddeleri bulunduran endiistriyel atiksularin aritiminda aritim veriminin diigiik
olmasindan dolay1 tercih edilmezken, fiziksel ve kimyasal aritma teknikleri daha c¢ok
tercih edilmektedir. Son yillarda ise ileri aritim tekniklerinden olan elektrokoagiilasyon
ve elektrooksidasyon prosesleri, aritimin hizl ilerlemesi, yiiksek giderim verimi ve daha

diisiik maliyeti gibi 6zellikleri nedeniyle uygulamalarda genis yer bulmaktadir.



Elektrokoagiilasyon 19. yiizyilin sonlarina dogru 1889°da Londra’da kurulan bir aritma
tesisinde tanimlanmistir. 1909°da, Amerika Birlesik Devletlerinde Harris, aliminyum
ve demir harcanan bir elektroliz atiksu aritim sisteminin patentini almistir ve 1940’larda
Matteson, elektrokimyasal olarak ¢ozeltide alliminyumun ¢oziiniip aliiminyum hidroksil
pihtilastirict olusturan “Elektronik Koagiilator” isimli bir makine tasarlamistir. 1956’da
Britanya’da nehir suyunu aritmak i¢in demir elektrodla benzer bir siire¢ kullanilmistir.
1930’Iu yillarda EC’den yiiksek isletim maliyetleri ve kimyasal pihtilastirici dozlamasi
icin hazirda segenekler bulundugu i¢in vazgecilmistir. Ancak Bu yontem 20. Yiizyilin
basindan beri sinirlt bagari ile uygulanmistir. Son zamanlarda bosaltim atik sularinin
alict ortama verilmesindeki kisitlamalarin artist nedeniyle elektrokoagiilasyon

uygulamasina ilgi yeniden artmistir.

Son yillarda EC islemleri su aritim endiistrisinde -tam faydali olmasi i¢in daha tekniksel
anlasilirliga gerek duydugu gercegine ragmen- giivenilir ve etkili bir teknoloji oldugunu
kanitlayarak yer bulmaya baslamistir. Giiniimiizde elektrokoagiilasyon az sayida sirket
tarafindan diinyaya pazarlanmaktadir. Sabit bir tasarim sekli olmadan bir¢ok tasarim

cesidiyle piyasada bulunmaktadir.

Yapilan bu calismada; Elektrokoagiilasyon yontemi kullanilarak sentetik atiksu
igerisindeki metilen mavisi giderilmesi amaglanmis ve bu amag¢ dogrultusunda Ph (2,
2,5, 3,4), akim siddeti( 5A, 10A, 15A, 20A), akis hiz1 (25 ml/dk, 50 ml/dk, 75 ml/dk,
100 ml/dk) ve baslangi¢ konsantrasyon degerlerinin( 50 mg/I,200 mg/l, 250 mg/I, 500

mg/l ) elektrokoagiilasyona etkileri incelenmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1. Boya

Boya, bir ylizeye uygulandiginda dekoratif ve koruyucu bir tabaka olusturan malzeme
olarak tanimlanir. Sentetik organik boyalar yapisinda benzen, naftalin, antrasen olan
mirekkep terkipli bilesiklerdir. Bu boyalarin eldesi ic¢in kullanilan ara maddeler
aromatik hidrokarbonlar; benzen, toluen, naftalinin tiirevleri; anilin, benzidin, toludin,

aftilamin vb. maddelerdir (Edecan 2006).

2.2. Boyar Maddeler ve Ozellikleri

Renklendirmede kullanilan kimyasal bilesiklere boyarmadde denir. Boya ise
boyarmaddeye cesitli katki maddeleri katilmasi sonucu olusur. Boyar maddeler sentetik
olmakla beraber, dogada da bulunabilirler. Dogal boyarmaddeler genellikle
hayvanlardan, bitkilerden, bakteri ve maya gibi mikroorganizmalardan fiziksel ve

kimyasal islemler sonucunda elde edilmektedir (Welham et al. 2000)

Sentetik boyar maddelerin ilki 1856’da bulunmustur. Birinci olarak boya sanayileri
boya kromojeni (boyar maddenin renginden sorumlu temel atom diizeni) prensibini
buldu. Cogunlukla giinlimiizde kullanilan boyalar 1800’lerde bulunmustur. Boya
sanayisinin igerigi ve bliylimesi tamamen tekstil endiistrisine bagliydi. Diinya tekstil
{iretimi 1990°da tahmini 35x10° tondur. iki 6nemli tekstil lifi polyester ve pamuktur.
Neticede, boya iireticileri liretim faaliyetlerini bu iki lif lizerinde odaklandirmistir

(Gordon et al. 1995).

Boyalarin geneli organik bilesiklerdir ve iceriklerinde aromatik gruplar yer almaktadir.
Inorganik boyalarin kullanimi ise sinirhidir. Organik boyalar, oksokrom ve kromojen
gruplarindan meydana gelirler. Renkli bilesikler, kromofor adi verilen gruplar

barindiran aromatik halkalar veya bir konjuge ¢ift bagh alifatik zincirlerden meydana



gelirler. Bu yapilara kromojen denir. Oksokrom gruplar ise, boyanin rengine olumlu

etki eden ve elyafa baglanmaya neden olan gruplardir.

Molekiile belirli gruplarin baglanmasi ile aromatik halkalarin mor 6tesi 1sinlar alaninda
olan absorbsiyonu, goriiniir spektrum bolgesine kayabilir. Bu yontemde etki gosteren
gruplara “kromofor grup” denir. Kromofor grup bulunduran aromatik halkali yapilara
“kromojen grup” denir. Kromojen gruplara antioksokrom ya da oksokrom gruplarin
baglanmasiyla boyar maddeler olusur. Temel kromofor (renk olusturucu) gruplar

Cizelge 2.1°de gosterilmistir.

Cizelge 2.1. Temel kromofor (renk olusturucu) gruplar

Nitrozo grubu : | -NO veya =N-OH
Nitro grubu : | -NO2

Azo grubu : | -N=N-

Etilen grubu . | -C=C-

Karbonil grubu : | -C=0

Temel ksokrom gruplar Cizelge 2.2°de verilmistir.

Cizelge 2.2. Temel ksokrom gruplar

Hidroksil grubu : | -OH

Amin gruplari | -NHz2veya -NHR

Temel antioksokrom gruplar ise Cizelge 2.3’de verilmistir.

Cizelge 2.3. Temel antioksokrom gruplar

Karbonmonoksit | -CO

Azotmonoksit : | -NO




Siradan bir c¢ozeltide ¢oziinmeden kalan maddeler, pigmentlerdir ve kristal yapilari
bozunmazlar. Ince oOgiitiilmiis pigmentler, eklendigi maddeleri renklendirirler.
Pigmentlerin geneli organik olmayan maddelerdir. Giincel ¢alismalarda organik yapili
pigmentler de ¢ogunlukla kullanilmaktadir (Kurbanova et al. 1998; Kirisken ve Kalkan
2002).

2.3. Boyarmaddelerin Siniflandirilmasi

Boyarmaddeler ¢oziiniirliikklerine, boyama o6zelliklerine ve kimyasal yapilarina gore

siiflandirilmaktadir.

2.3.1. Coziiniirliiklerine gore siniflandirilmasi

Coziniirlik ozelliklerine gore boyarmaddeler; suda c¢oziinmeyen boyarmaddeler
(organik ¢oziiciilerde ¢oOziinen, ge¢ici ¢Oziniirligi olan, polikondensasyon
boyarmaddeleri, elyafda olusturulan boyarmaddeler ve pigmentler), suda ¢dziinen
boyarmaddeler (katyonik boyarmaddeler, anyonik boyarmaddeler, zwitter iyon
karakterli boyarmaddeler) ve substratta ¢Oziinen boyarmaddeler seklinde

smiflandirilmaktadir (Baser ve Inanic1 1990).

2.3.2. Boyama ozelliklerine gore boyar maddeler

Boyalar, uygulama metotlarina gore(asit, bazik, dispers, direkt, mordan, reaktif, vat,

indigo,kiipe, kiikiirtlii vb) siniflara ayrilir (Correie et al. 1994).

2.3.3. Boyar maddelerin kimyasal yapilarina gore siniflandirilmasi

Boyar maddelerin siiflandirilmasi, bilesigin temel yapisi, bilesigin kromofor ve renk

verici 6zellikteki gruplar1 temel alinarak yapilir. Bunlar (Kurbanova et al. 1998);



* Nitro boyar maddeler

* Azo boyar maddeler

* Kiikiirt boyar maddeler

* Karbonil boyar maddeleri

* Polimetin ve polien boyar maddeleri

* Arilmetin boyar maddeleri

* Azo [18] annulen boyar maddeleridir.

2.4. Boyar Madde Iceren Atiksularimin Aritilmasinda Kullanilan Fiziksel Aritma

Yontemleri

2.4.1. Adsorpsiyon

Finansal yonden makul bir metoddur ve yiiksek kalitede {iriin olusumu elde ettirir.
Adsorpsiyon siireci, boya/sorbent etkilesimi, tanecik biiyilikliigli, adsorbanin ylizey

alani, pH, temas siiresi ve sicaklik gibi pek ¢ok fiziko-kimyasal etkinin altindadir.

Adsorpsiyonla renk gideriminde en fazla kullanilan metod aktif karbon metodudur.
Aktif karbon ile renk giderimi Ozellikle mordant, katyonik ve asit boyalar i¢in
etkiliyken, dispers, dogrudan, vat, pigment ve aktif olmayan boyalar i¢in daha az renk
giderimi s6z konusudur. Yontemin verimliligi kullanilan karbonun tiiriine ve atik suyun
Ozelligine baghdir. Rejenerasyon ve tekrar kullanim performansinda diismeye sebep

olurken bu dezavanta;j yiiksek miktarda aktif karbon yardimiyla giderilebilir.



2.4.2. Membran filtrasyonu

Membran filtrasyon ile boyanin devamli olarak aritilmasi, konsantre edilmesi ve
Ozellikle atik sudan uzaklagtirilmasi miimkiin olmaktadir. Farkli metodlara gore en
onemli Ustiinliigl sistemin sicaklifa, beklenmedik bir kimyasal ortama ve mikrobiyal
aktiviteye karsi giliclii olmasidir. Yapilan deneylerde, membran filtrasyonu ile ¢ikis
suyunda diisiik konsantrasyonda boyar madde bulunduran tekstil sanayilerinde suyun
tesise geri kazandirilmasimin gergeklestirilebilir oldugunu ifade etmektedir (Rozzi et al.
1999). Fakat bu metod, suyun yeniden kullanimi yoniinden 6nemli bir veri olan
¢Oziinmiis kat1 madde icerigini azaltmaz. Membran teknolojileri, ayirmadan sonra kalan
konsantre atigin uzaklastirilmasi problemlerine sebep olmasi, sermaye giderlerinin fazla
olmasi, membranin tikanma ihtimali ve innivasyon gerekliligi gibi dezavantajlari
bulundurmaktadir (Robinson et al. 2001). Membran proseslerin ozellikleri Cizelge

2.4°de verilmistir.

Cizelge 2.4. Membran proseslerin 6zellikleri

MEMBRAN MEMBRANMEMBRAN UYGULANAN |UYGULAMALAR
PROSES KALINLIGI TiPi BASINC TURU
Mikrofiltrasyon10-150 um [Simetrik ve Hidrostatik Basing [Partikiil Ayrimi

Asimetrik mikro |(< 2 bar)

bosluklari
Ultrafiltrasyon 0.1-1 um  |Asimetrik mikro [Hidrostatik Basing [Makro molekiillerin
bosluklari (1-8 bar) ayrimi
Nanofiltrasyon [0.1-1 pum  |Asimetrik Hidrostatik Basing [Kiiciik organik
(10-30 bar) bilesiklerin ve bazi

tuzlarin ayrimi

Ters Osmoz  [0.1-1 um  |Asimetrik, ince |[Hidrostatik Basing [Cozlinmiis

filmli (10-100 bar) maddelerin ayrimi

kompozit




2.4.3. Tyon degisimi

Iyon degistiriciler boyalarm aritilmasinda yaygin degildir. Bunun nedeni, iyon
degistiricilerle aritilan boya smifinin az olmasidir. Yontemde, atik su var olan degisim
bolgeleri doygunluga ulasana kadar iyon degistirici reginelerden gecer. Bu durumda,
boyar madde bulunduran atik sulardaki hem anyonik hem de katyonik boyalar
uzaklastirilabilmektedir. Metodun artilari, rejenerasyonla adsorban kaybinin
bulunmamasi, ¢oziiciiniin islemden sonra iyilestirilebilmesi ve ¢oziinebilir boyalarin
giiclii sekilde giderilmesidir. Dezavantajlarindan en Onemlisi, yontemin maliyetidir

(Robinson et al. 2001).

2.5. Boyar Madde Iceren Atiksularimin Aritilmasinda Kullanilan Biyolojik

Yontemler

Bu islemler ¢ok yaygindir ve boya gideriminde genis bir uygulama alanina sahiptir Bu
yontemin, nispeten ucuz olmasi, islem maliyetinin diisiik olmasi ve mineralizasyon
sonrasi olusan son iiriinlerin toksik olmamasi gibi avantajlara sahiptir. Islem aerobik ve

anerobik veya ikisi birlikte uygulanabilir (Gupta and Suhas 2009).

2.5.1. Aerobik islem

Bakteriler ve mantarlar boyali atiksularin iglenmesinde kullanilan mikroorganizma
tirtidiir. Aerobik sartlarda, atik suda bulunan bakteriler tarafindan salgilanan enzimler
organik bilesikleri pargalar (Gupta and Suhas 2009). Ancak aerobik ortamda, boyalarin
mikroorganizmalar tarafindan pargalanmasi zordur. Aerobik aritma diizeneklerinde
%40-%50 araliginda farklilik gdsteren renk giderimi boyanin biyolojik kullanimi ve

camur floklarina adsorbsiyonu sayesinde gergeklestirilir (Sponza et al. 2000).



2.5.2. Anaerobik islem

Azo yapilarimin biyolojik yontem ile pargalanmasi ve renksizlestirilmesi indirgeyici
anaerobik biyoproseslerle gergeklesir. Azo indirgenmesi elektrokimyasal bir tepkime
olup azo boyarmaddeleri mikroorganizmalar araciligiyla elektron tagima zincirinde son
elektron alicis1 olarak kullanilmaktadirlar. Bu olay siirecinde elektron tasima
zincirindeki elektron tagiyicilar karbon kaynagina bagli sekilde yeniden meydana
gelerek azo halkalarmi indirger ve boyar madde c¢ekirdegini parcalar. Gergeklesen
olaymn oksijen tarafindan inhibe edildigi belirlenmistir. Anaerobik sartlar altinda
meydana gelen ara iiriinler daha ileri bir asamaya ayrilamamakta, fakat aerobik sartlar
altinda meydana gelen aromatik bilesikler hidroksil (OH") grubunun kopmamasi ve
halka agilmasi yolu ile parcalanabilmektedir. Bu sebeple azo boyar maddeleri
bulunduran atiksularin renklerinin giderilmesi i¢in yapilacak ilk asama azo kopriisiiniin
indirgenerek parcalanmasini saglayan anaerobik sartlarin meydana getirilmesidir. Ikinci
asama ise anaerobik aritma sonucu meydana gelen ve toksik olasilikli, kanserojenik olan
aromatik aminlerin nihayi ayristirilmasi i¢in aerobik sartlarin meydana getirilmesidir

(Isik 2004).

Ayrica, sentetik boyalarin degredasyonu icin anerobik islemin etkinligi c¢esitli
arastiricilar tarafindan calisilmistir. Oksijensiz islem havalandirmanin  kullanildigi

aerobik sistemlerle karsilagtirildiginda alternatif ucuz bir yontem olabilir (Gupta and
Suhas 2009).

2.6. Boyar Madde iceren Atiksularinin Aritilmasinda Kullamilan Kimyasal Aritma

Yontemleri

Koagiile edici ve ¢oktiirlicli maddeler ile boyali atik sularin kimyasal olarak islenmesi
renk gideriminin en etkili yollarindan biridir. Islem aliiminyum (A1%*), kalsiyum (Ca?")
veya demir (Fe3") gibi ajanlarin ilavesini igermektedir. Bazen bu kimyasal maddelerden
ikisinin kombinasyonu da islemin etkinligini artirabilmektedir. Genellikle, islem

dispers, siilfiir ve vat boyalarin uzaklastirilmasinda etkilidir fakat bazen de
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kimyasallarin maliyetinden dolayr ekonomik olmayabilir. Bununla birlikte, kimyasal
islemin temel sorunu, son {riiniin biliylik miktarlarda olusabilen konsantre bir camur
olmast ve giderimin pH ya baghh olmasidir. Bu islem olduk¢a yiiksek oranda
¢Oziinebilen boyalar i¢in uygun olmamakla birlikte, elde edilen sonu¢ da azo, reaktif,

asit ve ozellikle temel boyalar i¢in iyi degildir (Gupta and Suhas 2009).

2.6.1. Oksidasyon

Bu islemde oksidize edici ajanlar ile atik sular islem gérmektedir. Genellikle, iki sekilde
uygulanmaktadir. Kimyasal oksidasyon ve potasyum permanganat, ozon, fenton
belirteci, hidrojen peroksit ve klorin kullanilarak yapilan UV ile oksidasyon
uygulamasidir. Ozellikle ¢oktiirme isleminde elde edilen atik sularn islem gérmesinde
uygulanmaktadir. Bunlar renk giderim islemlerinde en yaygin olarak kullanilan
yontemler arasindadir. Ciinkii kiiclik miktarlar ve daha kisa reaksiyon zamani
gerektirmektedir. Bunlar kismen veya tamamen boyalar1 pargalarlar (genellikle
aldehitler, karboksilatlar, siilfatlar ve nitrojen gibi diisiik molekiil agirlikli tiirler).
Bununla birlikte, tam bir boya oksidasyonu teorik olarak kompleks molekiilleri
karbondioksit ve suya indirgeyebilir. Oksidasyon prosesinde pH ve katalistin de 6nemli

rol oynadig1 g6z ardi edilemez.

Klorin kuvvetli bir okside edici ajan olup, ayn1 zamanda kalsiyum hipoklorit ve sodyum
hipoklorit olarak da uygulanabilir. Sularin iglenmesinde dezenfektan olarak yaygin
kullanilmasma ilaveten, cogunlukla tekstil sanayinde rengin ag¢ilmasi igin de
kullanilmaktadir. Hidrojen peroksit ise olduk¢a agik mavi bir sivi olup, seyreltilmis suda
renksiz ve sudan biraz daha viskozdur. Kuvvetli okside etme Ozelligine sahiptir ve
bundan dolay1 kagit sanayinde agartic1 ajan olarak kullanilmaktadir. 1994’de Diinya’da
tiretilen hidrojen peroksitin yaklasik yarist kagit ve kagit hamurunda agartic1 olarak
kullanilmistir. H2O2 ayn1 zamanda boyalarin renk gideriminde kullanilan peroksidaz

enzimi yapiminda da kullanilmaktadir (Kocaer ve Alkan 2002).
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2.6.2. Ozonofikasyon

Tekstil atik sularinin aritilmasinda kullanilan kimyasal oksidasyon metodlarindan biri
de ozondur. Ozonlama metodu ile suda ¢oziinmeyen disperse boyalar hari¢ boyalarin
hepsinin rengi kaldirilabilir. Ham tekstil atik suyunda ozonlamanin verimi yiiksek
degildir. Bu nedenle son yontem olarak veya hi¢ yoktan kimyasal koagiilasyondan sonra
kullanim1 daha verimli olur. Ozonlama neticesinde BOI artar ve KOI ¢ok azalir
(Mercimek 2007). Boya banyosu ¢ikis sularinin ozonlama yapildiktan sonra tekrar
kullanilabilmesi tesis i¢in su tasarrufu ve kimyasal madde saglamakta, atiksu aritma
tesisinin yiikii hafiflemektedir. Iyi bir yiikseltgen olan ozon aym zamanda tekstil yas
proseslerinden ortaya ¢ikan atiksularda bulunan yiizey aktif maddeler ve tasiyicilar gibi

diger kirleticilerin giderilmesinde de kullanilir (Kocaer ve Alkan 2002).

2.6.3. Elektrokimyasal yontem

Elektrokimyasal tepkimelerden atiksu arttimmda da yararlanilmaktadir. Ozellikle
endiistriyel atiksularin aritiminda direngli kirleticilere karst son donemlerde sikca
kullanilmaya baslanmustir. flave kimyasal madde gerektirmemesi ve buna bagl olarak
da ¢amur olusumunun azalmasi, kullaniminin yaygin olmasinin temel nedenlerindendir.
Bu yontemin en onemli avantaji ana reaktifin elektron olmasi ve aritim i¢in gerekli
driinlerin islem sonunda olusmasidir. FElektrokimyasal aritim prosesleri basta
elektrokoagiilasyon olmak tizere, elektroflotasyon, elektrooksidasyon, elektrodiyaliz ve
elektroforez gibi ¢esitli bashiklar altinda toplanmaktadir (Vardar 2006; Karaoglu 2007,
Won et al. 2008).

Elektrokoagiilasyon karmasik bir aritim prosesidir. Bu durumun temel nedeni
elektrokoagiilasyon prosesinin, elektrokimya, koagiilasyon, oksidasyon ve flotasyon
mekanizmalarina dayali olarak gerceklesmesidir. Bu mekanizmalarin her biri kendi
icinde pek ¢ok calismanin konusunu olusturmaktadir. Elektrokoagiilasyon prosesinin
giivenilir bir aritma teknolojisi olabilmesinde, calismalarin hedef Kkirletici odakh

yiiriitiilmesi biiyiik 6nem tagimaktadir (Holt et al. 2005).
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Elektrokimyasal reaksiyonlar, elektrolitten ayrilan iyonik bilesiklerin katotta ve anotta
yiikseltgendigi veya indirgendigi heterojen iyon transferi reaksiyonlardir. Anot ve
katotta genellikle metal, karbon veya yar1 iletken elektrot kullanilmaktadir (Ozgiirses
2003). Bir elektroliz isleminin gerceklesebilmesi i¢in; anot ve katot arasinda bir baglanti
ve elektroliz ¢ozeltisinde belli bir iletkenlik (anyon ve katyonlar) olmasi gerekir (Uygun

2003). Elektrokimyasal hiicrenin sematik goriintisti Sekil 2.1°de gosterilmistir.

M
-_-
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e —_—
ANOT (O KATOT |@®
< @ M P
© o ®
o ® »
© m ® %@
ELEKTROLIT COZELTI
\, /

Sekil 2.1. Elektrokimyasal hiicrenin sematik goriiniisii

Bir elektrokimyasal sistemde genellikle elektrokoagiilasyon, elektroflotasyon ve
elektrooksidasyon olmak {izere 1i¢ Onemli proses birlikte yiiriitilmektedir.
Elektrokoagiilasyon prosesinde anotta yiikseltgenme katotta indirgenme meydana
gelmektedir (Mollah et al. 2001). Bu proseste koagiilasyon asagida belirtilen ii¢

asamada gerceklesmektedir.

e Elektrotlarin elektrolitik oksitlenmesi ile koagiilantlarin olusmasi.

e Kirleticilerin destabilizasyonu, partikiillerin siispansiyonu ve emiilsiyonlarin
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pargalanmasi.

e Destabilize fazin birleserek floklar olusturmasi.

Kirleticilerin destabilizasyonu, partikiil emisyonu ve emiilsiyon kirilmasi asagidaki

sekilde 6zetlenebilmektedir.

e Anodun oksidasyonu ile olusan iyonlarin reaksiyonlar1 neticesi, yikli yapilarin
olusan iyonlar ¢evresindeki daginik cift tabakanin sikistirilmasini saglamasi.

e Anodun elektrokimyasal olarak ¢oziilmesiyle iiretilen zit yiikli iyonlarin, sudaki
mevceut iyonik tiirlerin ndtralizasyonunu saglamasi. Bu zit yiiklii iyonlarin, partikiiller
arast itme kuvvetlerini, sahip olduklar1 Van Der Waals kuvvetleri kadar azaltarak
koagiilasyonu saglamasi.

e Koagiilasyonun sonunda, suda kalan kolloidal partikiillerin birlesmesi ve birbirine

tutunmast ile floklarin olusmasi (Mollah et al. 2004).

Bir hiicrede meydana gelen elektrokimyasal yiikseltgenme ve indirgenme reaksiyonlari

Cizelge 2.5’de verilmistir (Delipinar 2007).

Cizelge 2.5. Bir hiicrede meydana gelen elektrokimyasal yiikseltgenme ve indirgenme
reaksiyonlari

Anot Reaksiyonlari Katot Reaksiyonlar:
Anot elektron verir. Katot elektron alir.
Anotta yiikseltgenme gerceklesir. Katotta indirgenme gerceklesir.

Anodik ¢oziinme (Al-Al+3 + 3e-)  |Katodik birikme (Cu+2 + 2e-—Cu)

Anyonlar anotta toplanir. Katyonlar katotta toplanir.
Anolit bolge olusur. Katolit bolge olusur.

Anot oksijen: Katotta hidrojen:

2 H20 + 4e" — 021 +4 H' 2 H20 + 2e'— H21 +2 OH"
Klor var ise: Gazin indirgenmesi

2CI" + 2" — CI2? 02 + 4H" + 4e—2H20
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Elektrokimyasal prosesler ile ¢evre kirlilik problemlerini 6nlemek ve ¢cozmede esas olan

kriterler asagida 6zetlenmistir (Rajeshwar et al. 1994; Delipinar 2007).

Cok Yonliiliik: Elektrokimyasal prosesler bircok c¢evre probleminin ¢oziimiinde
dogrudan veya dolayli olarak kullanilabilmektedir. Elektrokimyasal yilikseltgenme ve
indirgenme sonucu, ¢oOzeltilerin derigsik hale getirilmesi veya seyreltilmesi yani faz
ayirmalar1 gergeklestirilir. Sonug olarak bir¢ok kirleticinin ve maddenin ¢ok diisiik

konsantrasyonlara kadar bile ayrilmas1 s6z konusudur.

Enerji verimliligi: Elektrokimyasal prosesler klasik proseslere gore daha diisiik
sicakliklara ihtiya¢ duymaktadirlar. Diigiik elektriksel akim dagilimlari, voltaj
azalmalar1 ve yan reaksiyonlardan dolayr meydana gelen gii¢ eksikliklerini azaltmak
nedeni ile uygun elektrot, enerji verimleri ve hiicre dizayn1 arasindaki iliskiden

yararlanilir.

Giivenlik: Dahil edilen kimyasallarin miktarinin diisiik olmasi ve zararsiz tiirlerinin

olmasi sebebiyle, elektrokimyasal prosesler giivenilirdir.

Seg¢icilik: Durumlarin genelinde uygulanan potansiyel spesifik baglar1 kesebilmek icin

kontrol altindadir. Bundan dolay1 yan iirlinlerin meydana gelmesi engellenmektedir.

Otomasyona uyma kabiliyeti: Elektrokimyasal proseslerde elektriksel degiskenler
(voltaj ve akim gibi) genellikle veri elde etmeyi kolaylastirma, proses kontrolii ve

otomasyonu i¢in uygun 6zelliktedir.

Cevre uyumu: Elektrokimyasal proseslerde ana reaktif elektrottur ve temizdir. Proseste
cok fazla ekstra reaktifler gerekmemektedir. Ilave olarak proseslerin ¢ogunun yiiksek

secicilik 6zelliginden dolayi ikincil tiriinlerin ortaya ¢ikmasi gézlenmemektedir.

Maliyet tesirliligi: Elektrokimyasal araglarin isletilmesi, tretimi ve kontroliiniin
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tasarlanmasi basit ve diisiik maliyetlidir. Bir¢cok araclara nazaran ¢ok az bir alan

kaplamaktadir (Ozgiirses 2003; Mollah et al. 2004).

2.6.4. Kimyasal floklastirma ve ¢oktiirme yontemi

Bu yontemde ¢okelme ve floklasma kimyasal maddelerle yapilir. Atik suya ilave edilen
kimyasal maddelerle, floklasma ile ¢Ozlinmiis maddeler ve kolloidler giderilir.
Genellikle FeCls, Al2(SOa4)3, FeSO4 ve kireg kimyasallar kullanilir. Kimyasal ¢oktiirme
islemlerinde uygun kimyasal oranlariyla orta seviyeden yliksek seviyeye kadar renk

giderimi saglanmistir. Kimyasal olarak aliim daha etkilidir.

2.6.5. Elektrodiyaliz yontemi

Elektrodiyaliz, se¢ili iyon zarlariyla eriyikten elektriksel seklinde yiiklenmis
taneciklerin ayrilmas1 asamasidir. Bir elektrodiyaliz iinitesi, bir katot ve bir anot
arasinda, katyon degisimi ve anyon degisimini ger¢eklestiren membran siralanmasiyla

olusmaktadir (Can vd 2002).

Elektrodiyaliz hiicreleri, tek bir membran olarak islem gormekte katyonik
membranlardan (+) yiikli iyonlarin anyonik membranlardan (-) yiikli iyonlarin
gecmesine izin vermektedir. Bu yontem genellikle tuzlu sulardan i¢me suyunun elde

edilmesinde kullanilmaktadir (Ozdemir vd 2008).

2.6.6. Elektroforez yontemi

Elektroforez, elektriksel alanda yiiklii partikiillerin hareketine dayanmaktadir (Celik
2002). Bu yontem elektrik yiiklii parcaciklarin elektriksel bir alan iginde elektrik
akiminin etkisi ile tagidiklar1 yiikiin ters yOniine taginmasi prensibine dayanmaktadir
(Berik 2002). Boylelikle yiiklii molekiiller farkli tasinma yetenekleri ile sudan

ayrilmaktadirlar. Bu harekette elektriksel alanin giicli, partikiiliin net yiiki ve
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elektroforetik ortamin yogunlugu tasimim sirasindaki onemli degiskenlerdir (Celik

2002). Sekil 2.2°de bir elektroforez iinitesinin ¢alisma prensibi verilmektedir.

Anot <—> Katot G}

Buharlasmay: Onleyici Kapak

Elektroforetik Destek

Gig Kaynazn | =/ YUY

Tampon Cozelti Tampon Cozelti

Sekil 2.2. Elektroforezin ¢alisma semasi (Berik 2002)

Calisma semasindaki giic kaynaginda tek yonli sabit bir akim kullanilarak elektriksel
alan olusturulmaktadir. Tampon ¢d6zeltilerde olusan bu elektrik akimini iletmek, pH’1
sabit tutmak ve molekiillerin tek yonde goc¢ etmelerini saglamakla yiikiimliidiirler.
Elektroforezde bir ¢ok tampon ¢ozelti kullanildig1 gibi en yaygin kullanilan trisbarbital
tamponu ve trisborikasit-EDTA tamponudur. Elektroforetik destek ortaminda
elektroforez islemi gerceklesmektedir. Bu destek ortaminda ilk olarak Tiselius
tarafindan bulunan sivi kanallar kullanilmis, sonrasinda ise kagit kullanilmaya

baslanmistir (Berik 2002).

2.6.7. Elektroflotasyon yontemi

Elektroflotasyon, proses siiresince reaktdr igerisinde iiretilen hidrojen ve oksijen gaz
kabarciklarin ¢ozeltiden ayrilmasi istenen maddeleri su ylizeyine tasimasini saglayan

bir islemdir.
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Elektroflotasyon ilk olarak cevherlerden degerli minerallerin ayrilmasi i¢in 1904 yilinda
Elmore tarafindan onerilmis bir prosestir. Bir elektroflotasyon sisteminin performansi,
kirletici giderme verimi, kimyasal madde ve enerji ihtiyaci ile degerlendirilmektedir.

Kirletici giderme verimi, tiretilen kabarciklarin boyutu ile biiylik oranda iligkilidir.

Giig tiiketimi hiicre tasarimi ve elektrot malzemelerinin yanisira akim yogunlugu gibi

calisma kosullari ile baglantili olarak degismektedir (Chen 2004).

Elektroflotasyon boyutlar1 kiig¢iik olmasina ragmen dispersiyon yetenegine sahip gaz
kabarciklarima dayali olarak ilerleyen bir prosestir. Burada gaz kabarciklar1 prosesin
temelini olusturmaktadir. Elektrotun cinsi ve yiizey alaninin yanisira akim yogunlugu ve
reaktor tirli de biiyiikk onem tasimaktadir. Genel olarak elektroflotasyon prosesinin
isletme kosullarinin optimizasyonunda pH, akim, sicaklik ve elektrot tiirii gibi
parametreler degistirilerek sistem i¢in en uygun isletme sartlar1 belirlenmektedir.
Atiksulardan elektroflotasyon metodu ile yag ve emiilsiyonlar gibi az yogunluklu
maddelerin yamsira askida kati madde giderimi de saglanabilmektedir. Ozellikle
tesislerin bazilarinda problem olusturan KOI'nin bir kismi bu metod ile
giderilebilmektedir. Elektroflotasyon yontemi metal kaplama, tekstil, boya ve kimya

sanayi atiksularin aritiminda kullanilmaktadir (Ilhan vd 2007).

2.6.8. Elektrooksidasyon yontemi

Elektrooksidasyon ¢6ziinmeyen bir anot materyali kullanilarak organik bilesiklerin
elektrokimyasal olarak oksitlenmesine dayanmaktadir (Avcu 2010; Fil vd 2012).
Elektrooksidasyon prosesinde anot elektrodu aktiftir ve etkili olan parametrelerin
basinda anodun katalitik aktivitesi gelmektedir. Ek olarak sicaklik, akim, pH ve organik
bilesiklerle farkli oksidantlarin difiizyon hizi da 6nem tasimaktadir. Anodun yiiksek
potansiyeli nedeni ile atiksuda bulunan kloriir iyonlar1 klora doniisebilmekte veya
organik bilesiklerin direkt oksidasyonu gibi ikincil reaksiyonlar da meydana

gelebilmektedir.
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(Ilhan vd 2007). Klorlu organik bilesiklerin ara veya son iiriine déniisiimleri nedeniyle
bu teknik uygulanamamaktadir (Vardar 2006). Dahasi bu yontemde atiksuyun kloriir
iceriginin diisiik olmasi halinde proses verimini yiikseltmek icin yiiksek miktarda tuz
eklenmesi gerekmektedir (Chen 2004). Sekil 2.3’de elektrooksidasyon prosesinin

ilerleyisi gosterilmistir.

Kirlilik Oksitlenmis tiriinler
7 \ h
P4 Kk Oksitlenmis Urtinler
Atiksu
< Oksidasyon reaksiyonlary
ortam 3 : / 3 Atiksu
™~ v
\ Anot
Ara madde Oksidan \
\\ : \Y Elektronlar
s
Anot
Dolayh elektrooksidasyon Dogrudan elektrooksidasyon

S~

Sekil 2.3. Elektrooksidasyon prosesinde kirleticilerin par¢alanmasi (Fil vd 2012)

Sekil 2.3’te de ifade edildigi gibi, dogrudan anodik proseste kirleticiler basta anot
yiizeyine adsorbe olmakta sonra anot yiizeyinden elektron gecisi gerceklesmektedir.
Organik kirleticilerin direkt oksidasyon hizi, anodun aktif kisimlarmma organik
bilesiklerin difiizyon hizi ve uygulanan akim siddeti araciligiyla anodun katalitik
aktivitesine bagl olarak gerceklesmektedir. Dolayl1 elektrooksidasyon asamasi boyunca
organik bilesiklerin oksidasyonunda etkin olan hipoklorit, klor, ozon anodik ve hidrojen

peroksit seklinde tiretilebilmektedir (Fil et al. 2012).

Kirleticiler elektrokimyasal olarak olusturulan H2O. ile de oksitlenebilmektedir. Bu
diizenekte katot gozenekli karbon politetrafloroetilen (PTFE) materyalden, anot ise
Ti/Pt/PbO2, Pb/PbO2 veya Pt’den olusmaktadir (Chen 2004).



19

Elektrooksidasyon prosesleri ¢ogunlukla literatirde Ti/Pt-Ir, Ti/RhOx-TiO2,
Ti/PdOCO304, TiO2/TiRuO2, Ti/Pt, PbO2/Sn02, PbO2/Ti, SnO2, PbO2, BDD vb.
anot elektrotlar kullanilarak gergeklestirilmektedir. Etkili giderim ve ¢amur olusumunun

cok az olmasindan dolayi tercih edilen bir yontemdir (ilhan vd 2007).

Kirleticilerin elektrooksidasyonu, fiziksel yontemle adsorbe olan aktif oksijen (adsorbe
olan hidroksil radikalleri, *OH) veya kimyasal yontemle sorbe olan aktif oksijenin
(MOx+1) meydana getirilmesi ile anotta direkt gerceklesebilmektedir. Bu asama
cogunlukla anodik oksidasyon yada direkt oksidasyon olarak ifade edilmektedir (\Vardar
2006).

Fiziksel yontemle adsorbe edilen aktif oksijen organik bilesiklerin (R) tam
oksidasyonunu gerceklestirmektedir. Kimyasal yontemle sorbe edilen aktif oksijen ise

secici oksidasyon iirtinlerinin;

R+MOXx(*OH)z = CO2 + zH" + ze" + MOx R + MOx+1 = RO + MOx

olusumunda yer almaktadir. Cogunlukla «OH, kirletici oksidasyonunda MOx+1 i¢indeki
oksijenden daha aktif bir oksidandir. Anodik oksidasyonda atiksuya yliksek miktarda
kimyasal ilavesi veya katotlara O2 ilavesi yapilmamakta ve bu nedenle de ikincil kirlilik
olusumuna neden olmamaktadir. Anodik oksidasyonun bu 6zelligi diger oksidasyon

proseslerine gore avantaj saglamaktadir (Chen 2004).

2.7. Elektrokoagiilasyon

Su ve atiksu aritiminda elektrokoagiilasyon (EC) ondokuzuncu yiizyilda onerilen bir
proses olmasina ragmen, aslinda Ingiltere’nin Londra sehrinin kanalizasyon sularinin
aritimi i¢in 1889 yilinda ortaya ¢ikmistir (Chen 2004). Su aritiminda elektrik enerjisinin
veya diger bir ifadeyle elektrokimyasal teknolojinin kullanildig:r ilk uygulamada
atiksular deniz suyu ile karistirilarak elektroliz edilmistir. Daha sonra 19. ylizyilin

basindan itibaren EC prosesi ile ilgili uygulama g¢alismalarinin arttigr goriilmiistiir.
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Minerallerin yer aldig1 ¢ozeltilerden metallerin elektroliz ile elde edilmesi 1904’de ve
gemilerin sintine sularinin aritim1 ise 1906’da EC proseslerinin  kullanildigi ve
patentlendigi ilk caligmalardir. 1909 yilinda Al ve Fe elektrotlarin kullanildigi EC
prosesi ile atiksu aritimi Amerika Birlesik Devletleri’nde (ABD) patentlenmistir.
1940’11 yillarda elektrokimyasal olarak ¢oziinen Fe ve Al anot elektrotlarin kullanildig:
bu prosesler “’elektronik koagiilator’” olarak adlandirilmistir (Moreno-Casillas et al.
2009). Bu elektronik koagiilatorde katotta olusan hidroksil iyonlar1 ile anotta ¢oziinen
Al elektrotlarin ¢dzeltiye verdigi AI®* iyonlar1 ile reaksiyonu sonucu Al(OH)s)
olustugu, hidroksillerin flokiilasyonu ve siispanse katilarin koagiilasyonu ile suyun
aritildigr ifade edilmistir. ABD’de 1946°’da biiyiik olgekte bir EC prosesi ile igme
sularinin arttim ilk olarak yapilmustir. Ingiltere’de 1956 yilinda nehir sularmin aritimi
icin Fe elektrotlarin kullanildigi bir EC prosesi kullanilmistir (Moreno-Casillas et al.
2009). 1970’1li yillarda Rusya, Giliney Amerika ve Avrupa’da metal kaplama ve
islemleri atiksularinin ve igme sularinin aritiminda EC teknolojisi kullanilmistir.
Yatirim ve isletim maliyetlerinin yliksek, elektrik temininin pahali olmasi gibi
nedenlerden elektrokimyasal su ve atiksu aritim teknolojileri genis bir uygulama alani
bulamamistir. Ancak 20. yiizyilin basindan itibaren ise elektrokimyasal teknolojilere
yogun bir ilgi oldugu, bu prosesler iizerine bilimsel ve uygulama ¢alismalarinin arttigi
goriilmektedir. Miihendislerin optimizasyon caligmalari ile bu proseslerin yayginlastigi
ve uygulama alanlarmin arttign saptanmistir. Ozellikle elektrik enerji tiiketiminin
minimizasyonu ve aritim verimlerinin maksimizasyonu lizerine yapilan optimizasyon
caligmalar1 ile EC proseslerinin verimliligi ortaya konulmustur. Elektrokoagiilasyon
prosesinin su ve atiksulardan organik ve inorganik Kkirleticileri, patojenleri,
hidrokarbonlari, yaglari, kolloidal maddeleri gidermede etkili oldugu goriilmektedir. Su
arittiminda olduk¢a genis bir Olcege sahip olan EC teknolojisi suda ¢Oziinmiis
solventlerin gideriminde cok etkili degildir. Cesitli yagli atik igeren prosesler, tekstil,
agir metal iceren endiistriler, gesitli evsel ve endiistriyel proslerden kaynaklanan
atiksularin aritiminda etkili oldugu literatiir 6zet ¢aligmalarinda verilmistir (Mollah et
al. 2001; Chen 2004; Emamjomeh and Sivakumar 2009; Kabdaslhi et al. 2012;
Kuokkanen et al. 2013). Ayrica EC prosesinin esaslari, teorisi ve kullanilan reaktor
konfikurasyonlar: ile ilgili literatiir 6zet g¢alismalariin da yapildigi goriilmektedir

(Mollah et al. 2001; Mollah et al. 2004; Chen 2004). Yukarida verilen literatiir 6zet
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calismalarinda EC teknolojisi ile ilgili detayl bilgi elde edilebilir.

2.7.1. Elektrokoagiilasyon teorisi

Elektrokoagiilasyonda anot seklinde c¢oziinen demir veya aliiminyum elektrotlar
kullanildiginda bu elektrotlar ¢oziinerek ¢ozeltiye AI** ve Fe?* | Fe3* iyonlar1 salmakta
olup, salinan iyonlar sudaki hidroksil iyonlar:1 ile birleserek az miktarda ¢oziinen
Al(OH)3, Fe(OH). ve Fe(OH)s seklinde metal hidroksitler olusturmaktadir. EC aninda
meydana gelen metal hidroksit parcaciklarinin adsorpsiyon 6zellikleri oldukca
yiiksektir. Cozelti  dilizeneklerinin  elektrokimyasal proses mekanizmast c¢ok
kompleksdir. Prosesde ¢ogunlukla EC (Elektrooksidasyon) , EF (Elektroflotasyon) ve
EO (Elektrooksidasyon) seklinde ii¢ onemli mekanizmanin birlikte olustuguna
inanilmaktadir (Holt et al. 2002; Giirses et al. 2002; Jianga et al. 2002; Canizares et al.
2005; Canizares et al. 2006; Moreno-Casillas et al. 2007). Elektrokimyasal siirecte
anotta yiikseltgenme, kattotta ise indirgenme olacaktir. EC prosesinde genellikle ard

arda tli¢ asama vardir.

+  Elektrolitik oksidasyon sonucunda ¢dziinen elektrot ile koagiilan tiirlerin meydana
gelmesi

+ Kirleticilerin  destablizasyonu, partikiil slispansiyonu ve emiilsiyonlarin
parcalanmasi

*  Destablize fazlarda floklarin toplanmasi

Kirleticilerin destablizasyon mekanizmasi, partikiil siispansiyonu ve emiilsiyon

parcalanmasi asagidaki gibi tanimlanir:

*  (Cozeltide gecen akimdan dolay1 ¢oziinen elektrotun ¢éziinmesiyle olusan iyonlarin
etkilesimleri neticesi yiiklli tiplerin, meydana gelen iyonlar ¢evresindeki dagmnik cift
tabakanin sikistirilmasi saglanir.

* Suda bulunan iyonik tiplerin yiiklerinin nétralizasyonu elektrokimyasal olarak

¢oziinen elektrotlar araciligiyla elde edilen zit iyonlarla saglanir.
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EC‘nin mekanizmasi, sistemin kimyasal 6zelligine ve iletkenligine baghdir. Ek olarak
pH, sistemdeki kolloidal par¢aciklarin boyutu ve kimyasal tiirlerin konsantrasyonu gibi
ozellikler de EC prosesi lizerine etki edebilmektedir. EC‘da genellikle Al ve Fe
elektrotlar tercih edilir (Chen et al. 2000; Mollah et al. 2001; Chen 2004).

Anotta:
M) — Mn+  (ag) +ne-
2H20 — O2(g) + 4H* + 4e”
Katotta:
n (H20) + ne" — (n/2)Hzg + n (OHY)
4H+ + 4e” — 2Hz(g)
Toplam reak. :

M) + (2+n) H20 — (2 + (n/2))Hz(g) + Oz(g) + N(OHY) + M™

Elektrokimyasal proseste anot olarak kullanilan metal M(s):Fe veya Al ifade eder.

Elektrokoagiilasyonun prosesinin ilerleyisi Sekil 2.4’de verilmektedir.
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DC voltaj kaynagt

Anot Katot
(oksidasyon) (rediksiyon)

Sekil 2.4. Elektrokoagiilasyon prosesinin ilerleyisi (Mollah et al. 2004)

Aliiminyum elektrotlar ile EC: EC’de ¢6zilinen aliiminyum elektrotlarin sulu sistemde
meydana getirecegi Al kompleks bilesikleri dnemlidir. Sulu sistemde Al®*’nin meydana
getirdigi hidroksil kompleks bilesikleri ve bu kompleks bilesiklerin olusum sabitleri
asagida verilmistir. Verilen tepkimelerden de goriilecegi gibi sudaki hidroksil 1yonlari
elektrodlardan ¢oziinmiis halde AI®* iyonlar1 ile baglanarak sistemin pH degerine bagh
sekilde farkli kompleks bilesiklerin meydana gelmesine neden olacaktir (Benefield et al.
1982; Metcalf and Eddy 1991).

Aliminyum anodun elektrolitik c¢ozeltideki {triinleri diisiik pH’da katyonik tek
molekiillii AI** ve AI(OH)?* gibi iiriinlerdir. Bunlar optimum pH degerlerinde 6nce
Al(OH)3’e ve sonug olarak asagidaki tepkimelere gore Aln(OH)n’e polimerlesirler. pH
6.30°de 0.03 mg/L minimum bir ¢dziiniirliige sahip olup, daha asidik ve daha bazik pH
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degerlerinde bu c¢oziniirliik artmaktadir (Holt et al. 2002). EC’de Al elektrotlar
kullanildiginda alkali ve asidik sartlarda iki tiir mekanizma olustugu ifade edilmektedir

(Mollah et al. 2001).

Al elektrotlar kullanilmasi durumunda olusan EC mekanizmalari: Anot ve Kkatot

tepkimeleri:

Anot: Al(k) — Al*3uq + 3¢

Alkali sartlarda: Al*3aq) + 30H — AI(OH)s

Asidik sartlarda: Al*3aq) + 3H20 — AI(OH)s + 3H* n Al(OH); — Aln(OH)3n

Katot: 6H" + 3e" — 3Hzg)"

Ayrica sulu sistemin pH degerine bagli olarak AI(OH)*?, Al;(OH)** ve AI(OH)™* gibi
farkl1 iyonik tiirler ortamda bulunabilir. Ornegin, dimetrik ve polimerik A1®* hidroksi
komplekslerinin yapist Sekil 2.5’de gosterilmistir (Rebhun and Lurie 1993; Mollah et
al. 2001; Giirses vd 2002).

H
0 o
HO 0
/ \ # N
+(H0)4Al AL(H,0)4* Al\ /AI'OH'AI'
0
RN o / H,0 n
|
H

Sekil 2.5. EC’de olusacak polimerik Al tiirleri
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OH - OH - OH -

[Al (H20)e]*" — [Al (H20)sOH]*" — [Alag@i) 1 ™ — [Als@i) ] ™

pH4-7
OH - OH -

— [AI(OH)3(H20)3] — [AI(OH)4-]

Alkali pH

Olusan Al tiirleri asagida verilmistir:

Monomerik aliiminyum tiirleri: [AI(OH)2]*, [AI(OH)]?*, [AI(OH)4]", [Al2(OH)2]**

Polimerik [Al7(OH)17]*,
[Als(OH)20]**, [Al13(04(OH)12] ", [Al13(OH)34]°*

aliminyum tiirleri: [Als(OH)15]**,

Tepkime logK
AP & AIOH)* +H' 5.02

2A17T & AlL(OH),* + 2H" 627

6ALI" & Al(OH) s + 15H" -47.00
SAP & Alg(OH)y* + 20H" -68.70
13A1" & Alj3(OH)as™ " + 34H™ -97.39
AP o AI(OH), +4H™ 23,57
Al(OH)zgy & APy +30H gy -32.34

Jog Al turler! konsantrasyonu)

|
NS

pH

Sekil 2.6. Sulu ortamda olusan aliiminyum komplesleri ve pH iliskisi
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Tepkime logK
Alz+ — Al(OH)2+ + H+ -5,02
2A* & Al2(OH)24+ + 2H* -6,27
BAIR" « Als(OH)3 + 15H* -47,00
8AIR" « Als(OH)s4" + 20H* -68,70
13APR* <> Al13(OH)ass+ + 34H* -97,39
A" & Al(OH)s + 4H* -23,57
Al(OH)3) < AI®* oy OH‘(Suda) -32,34

Demir elektrotlar ile EC: Demir anodun elektrolitik ¢ozeltideki olsturdugu bilesikler
diisiik pH’da anyonik Fe(OH)s gibi iirlinlerdir. Bunlar optimum pH degerlerinde ilk
olarak Fe(OH)s’e, son olarak asagidaki mekanizmalardaki tepkimelere gore
Fen(OH)2n- 3n’e¢ polimerlesirler. EC’de Fe elektrotlar kullanildiginda iki tiir
mekanizma olustugu ifade edilmektedir (Mollah et al. 2001):

Fe elektrotlar kullanilmasi durumunda olusan EC mekanizmalari:

Mekanizma 1. Anot: 4Fe(k) — 4Fe?" + 8e-

4Fe?" + 10H20 + Oz(g) — 4Fe(OH)3 + 8H*

Katot: 8H* + 8e” — 4H2(g)
Toplam tepk. : 4Few) + 10H20 + Oz —
AFe(OH)3 + 4H2@g) Mekanizma 2. Anot: Fe) — Fe?" + 2¢
Fe?* + 20H — Fe(OH)2
Katot: 2H20 + 2e — Hz(g) + 20H"

Toplam tepk. :Fexk) + 2H20 — Fe(OH)2 + Hz(g)
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Elektrostatik cekicilik veya komplekslesme ve takip eden koagiilasyon yoluyla atik
sudan kirleticileri uzaklastiran Fe(OH)n(k) akintida jelatinimsi sekilde siispansiyon
olusturur. Yiizey komplekslesme konumunda kirletici Fe(OH)n(k)’a kimyasal sekilde
baglanan bir ligand gibi davranir (Mollah et al. 2001).

L - Haq)(OH)OFe(y — L — Ofe(k) + H20

Redoks tepkimesi ile tiretilen H2, flotasyon yoluyla, ¢oziinmiis veya askidaki maddeleri
giderebilir. Fe elektrotlar ile ilgili proses basamaklart yukarida gosterilmistir. Alkali
kosullarda ayrica Fe(OH)®* ve Fe(OH)*" iyonlar1 vardir. Hem katyonik hem de anyonik
tiplerin ¢oziinen anot olarak demir plaka kullanarak EC’ye uygulanmasi oldukc¢a kolay
ve anlagilir bir durumdur. Polimerik Fe®* ve APP* tarafindan kompleks ve agir metallerin
adsorpsiyonu meydana gelmektedir. Fe®* iyonlarmin su artiminda flokiilasyon

kimyasali seklinde avantaji aliiminyuma nazaran zehir 6zelliginin olmamasidir.

EC’de ¢ogunlukla kullanilan ¢6ziinen Fe elektrotlarin sulu sistemde meydana getirecegi
Fe-hidroksi kompleks bilesikleri onemlidir. [Fe(OH)2]**, Fe(OH)?*, [Fe(OH):]",
[Fe(OH)4]~, [Fe(H20)2]*, [Fe(H20)4(OH).]*, [Fe(H20)s0OH]?*, [Fe(H20)s(OH)z*,

[Fe2(H20)s(OH)4]?* ve sonugta ise Fe(OH)s veya Fe(OH)2 olusacaktir.
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Tepkime logK 0 -
Fe** & Fe(OH)* + H' -3,00 8 R
Fe' e Fe(OH), +2H" 6.40 o Fo©H)y,,
2Fe** & Fe(OH),Y +2HT  -3.10 - : - <<<<\(</ f
Fe** o Fe(OH); + 3H* 130 | § O ATV
Fe™* o Fe(OH)s + 4H' 2350 | § 12

) 2 i
Fe’” & Fe(OH)™ + H -8.30 B FeOH*
Fe’ & Fe(OH), + 2H" -17.20 T - "

2= - et FoOH
Fe” o Fe(OHD; + 3H" 32,00 1 L/ -~ P \’2
Fe’™ & Fe(OH);~ + 4H 46 40 ¥ ) SN S WP, WP

2 4 ¢ - £ w0 12 14

Sekil 2.7. Sulu ortamda Fes+ ve Fe2+ olusturdugu kompleksler ve pH iliskisi

Sulu ortamda Fe®*"{in meydana getirdigi hidroksil kompleks bilesikleri ve bu kompleks
bilesiklerin olusum sabitleri Sekil 2.7’de verilmistir (Benefield et al. 1982; Metcalf and
Eddy 1991). Sekilden hidroksil iyonlar1 elektrotlardan ¢dziinmiis olarak bulunana Fe®*
iyonlar ile baglanarak ortamin pH degerine gore Fe-hidroksi komplekslerinin olustugu

gorilmektedir.

EC prosesinde Fe elektrot kullanimi durumunda proses basamaklart:

a) Tek adimlh proses
b) Iki adimli proses Ilk olarak Fe?*, daha sonra anot potansiyeline gore Fe** oksitlenir.
Ikinci adim anotta olacak, fakat sulu fazdaki diger oksitleyicilerin varlig1 ile olusacaktir.

Bu tepkime Oz’nin varligina baglidir.

Anot: Fe — Fe** + 3e- (Eo = -0,04 V) Fe — Fe?" + 2e- (Eo = -0,44 V) Fe?* — Fe® + e-
(Eo = 0,77 V)

Oz + 4Fe?* + 4H" — 4Fe® + 2H,0 (asidik ¢ozeltilerde) O2(g) + 4Fe?* + 2H.0 —
4Fe** + AOH (bazik ¢ozeltilerde)
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Katot: 2H20 + 26" — Hpy(g) + 20H" (asidik ¢o6zeltilerde) 2H30" + 26" — Hz(g) + 2H20
(bazik ¢ozeltilerde)

Zamanla katotik ¢ozelti bazik olup uygulanan akim OH™ iyonlarin1 anota dogru harekete
zorlayarak; anota yakin bolgede pH ana ¢ozeltiden ¢ok daha yiiksek olup sonugcta
Fe(OH)s olusacaktir (Fe®* + 38" — Fe(OH)s).

2.7.2. Elektrokoagiilasyon teknolojisi

Elektrokoagiilasyon reaktorii, bir elektrolit sistemine sarkitilmis bir katottan ve bir anot
meydana gelmektedir. Coziinen anot ve katot elektrotlar bir giic kaynagina baglanir. Bu
durumda anotta oksidasyon olacagindan anot materyali elektrokimyasal olarak
cozlinecektir. Bu arada katot ise pasivasyona maruz kalacaktir (Mollah et al. 2001).
Fakat bu durum, atiksu aritimi i¢in uygun degildir, ¢iinkii metal elektrotlarin yeterli
oranda c¢oziinmesi i¢in kullanilan elektrotlarin genis yilizey alanina sahip olmalar
gerekmektedir. Katot ve anot elektrotlar paralel veya seri baglanmak suretiyle tek
kutuplu (monopolar) elektrokimyasal reaktorler olusturulabilir. Cift katot ve anottan
olusmus paralel bagli bir monopolar elektrokoagiilasyon reaktorii sekil 2.8'de

goriilmektedir.

Sekilden de anlasilacagi gibi iki adet paralel iletken metal plaka, paralel elektrotlar
meydana getirmektedir. Bu elektrotlar, bir giic kaynagina baghdirlar. Bu gii¢
kaynagindan elektrokoagiilasyon reaktoriindeki voltaj ve akim degeri ayarlanir ve dijital
sekilde okunmaktadir. Elektrokoagiilasyon reaktorlerinde bulunan iletken metal plakalar
'tiikenen elektrotlar' seklinde ifade edilmektedir. Anot elektrotlarin ¢dziinmesi yada
tilkenmesi anotun ¢oziinme potansiyeli azalmakta ve sonugta katodun pasivizasyonu en
aza distiriilmektedir. Coziinen anot tipleri Fe, Al gibi ¢esitli metallerden yapilabilir
(Mollah et al. 2001).

Tek kutuplu (monopolar) elektrotlarin seri baglanmasi ile Sekil 2.9°da gdsterilen

elektrokoagiilasyon reaktorii ortaya ¢ikmaktadir. Sekilden de goriilebilecegi gibi her bir
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tiikkenen anot elektrot ciftleri birbirine baglanmaktadir. Diger taraftan ise tekpolar anot
ve katot elektrotlar bir gii¢ kaynagma bagldir. Igteki ¢oziinen anot elektrotlarin en
distaki tekpolar anot veya katot elektrotlar ile bir iligkisi bulunmamaktadir. Paralel bagl
monopolar elektrokoagiilasyon reaktorii Sekil 2.8’de gosterilmektedir. Seri baglh

tekpolar elektrokoagiilasyon reaktorii ise Sekil 2.9°da verilmistir.

1. Parelel anot elektrotlar

2. Parelel katot elektrotlar

3. Giig kaynagi

4. Elektroagiilasyon reaktorii
5. Manyetik karigtiric

6. Magnet

7. Atiksu

Sekil 2.8. Paralel bagli monopolar elektrokoagiilasyon reaktorii (Can 2002)
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1. Monopolar katot elektrot
2. Monopolar anot elektrot
3. Coziinen anot elektrotlar
4. Gii¢ kaynagi

5. Elektrokoagiilasyon reaktéri

6. Magnet
7. Atiksu

8. Manyetik karigtirict

— —=

oo x;8pm

Sekil 2.9. Seri bagli tekpolar elektrokoagiilasyon reaktorii (Can 2002)

Seri bagh elektrokoagiilasyonda sisteme verilecek akimin iletilmesi i¢in daha fazla bir
potansiyel fark uygulanmalidir. Ciinkii seri bagli elektrokoagiilasyon reaktdrlerinde
diren¢ daha fazladir. Bu nedenle reaktor de her konumda akim ayn1 degerdedir (Mollah

et al. 2001).

Bir diger elektrokoagiilasyon reaktoriinde ise elektrotlar paralel ¢ift kutuplu (bipolar)
olarak baglanmaktadir. Bir gii¢ kaynagina bagli monopolar katot ve anot elektrot arasina
birbiri ile iligkisi bulunmayan ¢o6ziinen anot -elektrotlar yerlestirilmistir. Bu
elektrokoagiilasyon reaktor sekli, prosesin kullanim ve isletim kolayligi amaciyla
diizenlenmigtir. Elektrokoagiilasyon reaktoriindeki sivi ¢ozeltiye elektrik akimi
verildiginde, ortamdaki ¢6ziinen bagimsiz anot elektrotlarin bir yiizii anot diger yiizii

katot gibi hareket etmektedir.

Elektrokimyasal aritim esnasinda elektrotlarin pozitif kisminda anodik, negatif kisminda
ise katodik tepkimeler meydana gelecektir. Coziinen elektrotlarin iyon meydana

getirdigi ortamda demir ve aliiminyum gibi ¢6ziinen metal levhalar isleme alinabilir.
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Sisteme ilave edilen bu iyonlar, yiiklenmis parcaciklari notralize ederek koagiilasyon
asamasinin baglamasini1 saglamaktadir. Elektrotlardan ¢6ziinen iyonlar; kimyasal
tepkime ile ¢oktiirme veya kolloidal maddeler ile birlesip elektroflotasyonla reaktor
yiizeyine ¢ikan floklar olusturmaktadir. Ek olarak, elektriksel ortamdan dolayr sudaki
kolloidal parcaciklar, yaglar veya diger bilesiklerin uzaklastirilmasi da saglanmaktadir.
Elektrokoagiilasyonda anot ve katot reaksiyonlar1 ve ortamda olusacak serbest radikal
tiirleri, reaktor icindeki su ve bilesiklerin fiziksel ve kimyasal 6zelliklerini degistirebilir.
Tiim bu karmasik elektrokoagiilasyon isleminde kirleticiler atiksulardan uzaklastirilarak
aritim yapilmis olunur (Can 2002). Paralel bagl bipolar elektrokoagiilasyon reaktorii
Sekil 2.10°da verilmistir.

1 - Monopolar katot elektrot
2- Monopolar anot elektrot
3- Coziinen anot elektrotlar

4- Gii¢ kaynagi

5- Elektrokoagiilasyon reakt6rii

6- Magnet
7- Atiksu

8- Manyetik karigtiric

N

®e x,8pm

Sekil 2.10. Paralel bagli bipolar elektrokoagiilasyon reaktorii (Delipinar 2007)

Elektrokoagiilasyon reaktorlerinde dogru akim veya alternatif akim uygulanmaktadir.
Dogru akim elektrokoagiilasyon teknolojisinde, oksitlenmeden dolay1 anot bozunmakta,
diger taraftan ise katotta su gegirmeyen bir oksit tabakasi olugsmasidir. Bu olay
elektrokoagiilasyonda verim kaybina sebep olmaktadir. Elektrokoagiilasyon reaktoriinde

¢Oziinen paralel plaka elektrotlar eklenerek dogru akim kayiplar1 bir 6l¢iide kiigtltiliir.
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Ancak birgok elektrokoagiilasyon isleminde alternatif akim tercih edilmekledir

(Pulgarin et al. 1994; Mollah et al. 2001).
2.7.2.a. Faraday kanunu ve akim verim iliskisi

Elektrokimyasal proseslerde kullanilan temel kanun Faraday Kanunu ve akim verim
esitlikleridir. Bir elektrokimyasal hiicrede gecen akimin miktar1 q ve akim siddeti I ile t

zamani arasindaki iliski;
q=/1.dt (2.1)

Esitlik (2.1) reaksiyonu ile tanimlanir. Yukaridaki esitlikte ¢dziinen metalin (mol

olarak) miktar1 Faraday kanunu ile ifade edilirse (Scott 1995);

nF n.F (22)

Esitlik (2.2) seklinde yazilir. Bu esitlikte; n: ¢oziinen metalin tesir degerligi, F: Faraday
sabiti ve 96485 C/mol degerine esittir.

Bu proseslerde her bir elektrotta bir veya birden fazla reaksiyon es zamanli olarak
gerceklesir. Bu reaksiyonlar akim verimi ile iliskili olup, elektrokimyasal sistemin

verimini 6lgmedeki en 6nemli kriterdir.

Bir elektrokimyasal sistemde; Faraday degeri de kayip veya akim verimi (CE) ile ifade

edilirse; akim verimi yiik gecisine bagl prosesi su sekilde tanimlanir:

cE=2

I 2.3)

Esitlik (2.3)’te; gp: olusan {iriiniin harcadig1 ylik ve gr: toplam harcanan yiik degerini
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ifade etmektedir. Olusan {irlin veya harcanan reaktantin miktar1 esas alinarak Olgiilen

(mact) ve teorik (m) ile akim verimi arasindaki iligki;

2ot

m (2.4)

Esitlik (2.4) seklinde ifade edilir. Burada Faraday kanunu:

mﬂﬂf'n' F

q (2.5)

CE =

Bir elektrottaki toplam akim, her reaksiyonun akimlarinin toplamina esit olacaktir. Bu

durumda bir elektrottaki toplam akim Ij,

=51 (2.6)

Esitlik (2.6) seklinde olacaktir. Elektrokimyasal proseste herhangi bir anda akim verimi,

akima bagli olarak:

™y

tn

Il
|t

(2.7)

Esitlik (2.7) seklinde ifade edilir.

2.7.3. Elektrokoagiilasyon prosesini etkileyen faktorler

Her aritim siirecinde oldugu gibi elektrokoagiilasyon prosesinde de aritma
performansina etki eden faktorler vardir. Bu faktorlerden; pH, akim yogunlugu ve akim
verimliligi, elektrolit tiirii ve konsantrasyonu, elektrot materyali ve elektrotlar arasi

mesafe, sicaklik ve aritma siiresi asagida detayl olarak incelenmistir.
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2.7.3.a. pH

Elektrokoagiilasyon prosesinde aritim siiresince ortam pH’s1 siirekli olarak
degismektedir (Sahin 2006). Baz1 ¢caligmalarda genis pH araliginda istenilen verim elde
edilmekte ve sistemde baslangi¢c pH diizenlemesine ihtiya¢ olmamaktadir (Kobya et al.
2006). Buna karsin, bazi calismalarda optimum pH degerinin belirlenmesi ve istenilen

aritim performansi i¢in baslangi¢ pH degerinin ayarlanmasi zorunludur.

Elektrokoagiilasyon prosesinde olusacak ve kirleticilerin gideriminde etkin rol alacak
metal hidroksitlerin tiirli ortamin pH’s1 tarafindan belirlenmektedir. Aliiminyum elektrot
kullanilmas1 durumunda pH 4-5 araliginda monomerik yapilar (AI(OH)%*, Al(OH)*?,
Al(OH)2™, Al2(OH)2*) olusurken; pH 5-6 araliginda ise polimerik tiirler (Als(OH) *3,
Al (OH) **, Alg(OH)20™, Ali3(OH) *°, Al1304(0OH) *) olustugu ifade edilmligtir
(Alinsafiﬂet al. 2005). Benzer sekildef4demir elektrot kﬁllamlmam durumunda, pH 7-10
araliginda monomerik Fe(OH)s olusur, pH 3.5-7 araliginda olusan kompleksler ise
polimerlesme egilimdedir ve polimerik tiirler Fe(OH):":, Fe(OH)™, Fez(OH).™,
Fe(H20)**, Fe(H.0)sOH", Fe(H20)s(OH)2**, Fe(H20)4(OH).™, Fe(H20)s(OH)4™? ve
pH10’un iizerinde polimerik olan Fe(OH)* olusur (sengil ve Ozacar, 2009). Ferron
metodu kullanilarak olusan hidrolize olmus aliiminyum ve demir tiirlerinin
karakterizasyonu belirlenebilmektedir. Bu ydntemde, monomerik tiirler Ferron ile
neredeyse hemen tepkime olustururken, polimerik tiirlerin tepkime hizi daha diistiktiir.
Cokmiis olanlar pratikte Ferron ile tepkime vermez. Bdylece monomerik, polimerik ve

¢Okmiis tlirlerin ayrimi saglanmis olur (Canizares et al. 2007).

Asidik sartlarda, elektrokoagiilasyon prosesi ¢ikis suyunda pH’da artig goriiliirken,
alkali sartlarda pH’da azalma meydana gelir. Asidik sartlarda pH’daki artis1 bazi
aragtirmacilar sadece katotlardaki hidrojen olusumu ile ifade ederken, (Chen et al.
2000), bunlara ilave olarak asidik sartlarda karbondioksitin asir1 doygun oldugunu ve
ortamdan uzaklasmas1 ile pH’da artis oldugunu, ayrica ortamda CI” ve SO42 olmasi
durumunda, metal hidroksit olusumu sirasinda OH iyonlari ile yer degistirerek serbest

kalan OH iyonlarinin ortam pH’sini arttirdigini ifade etmistir. Alkali sartlarda, pH



36

9’dan biiyiik oldugunda pH’da diisiis meydana gelir. pH’daki diisiis, ¢0zlinen metal
iyonlart ve ortamda olusan Al(OH)s3 iin ortamda fazla olan OH- iyonlariyla reaksiyon
vermesiyle aciklanmaktadir. Bu durum, elektrokoagiilasyon prosesinin ¢ikis suyunu
notralize edebilmesine olanak saglar. Giris atiksuyunun baglangigta asidik olmasi ve
Cu®*, Zn*, Ni?*, Cr¥ gibi iyonik metal tiirleri icermesi durumunda pH artis1 ile
cokeltme veriminin artmasi sayesinde iyonik metal tiirlerin gideriminde iyilesme
goriiliir (Mouedhen et al. 2008). Aritim performansi hem baslangi¢c pH’sina hem de son
durumdaki pH degerine bagldir (ilhan vd 2007).

pH degisimi tamponlama kapasitesi ile kontrol edildiginden, asir1 asidik sartlarda
(pH=2) pH artis1 6nemsizdir. Benzer durum asir1 alkali sartlar i¢in de gegerlidir ve
elektrokoagiilasyon prosesi ¢ikisinda pH da énemli bir degisim gézlenmez (Mouedhen

et al. 2008).

Ortam pH’s1, olusan floklarin yiik durumunu belirler. Asidik sartlarda flok yiikii pozitif
iken, alkali sartlarda negatiftir. pH 6.5-8 deger araliginda ise karisik yuklidir (Ciftei
2007).

2.7.3.b. Akim yogunlugu ve akim verimliligi

Akim yogunlugu, birim elektrot kismindan gecen akim olarak bilinir. Genellikle
mA/cm? ve A/m? birimleri ile kullanilr. Akim yogunlugunun miktari, anotta ¢dziinen
metal iyonlarinin {retim hizin1 ve katotta meydana gelecek kabarcik hizi ile
biiyiikliigiinii etkilediginden meydana gelen floklarin yapisina, miktarina ve olusumuna
da etki eder. Akim yogunlugu, fazla oksijenin ve muhtemel sicaklik yiikselmesinin

onlenebilmesi i¢in kontrol altinda tutulmalidir (Sengil vd 2009).

Diisiik akim yogunluklarinda az kabarcik olusumu goriildiigiinden Kkirleticilerin
gideriminde ¢oktiirme flotasyondan daha baskin olmaktadir (Holt et al. 2002). Akim
yogunlugu arttik¢a ¢oziinen madde miktar1 artar. Akim yogunlugu ile ¢oziinen metal

iyonu miktar1 arasinda Faraday kanunu ile ifade edilmis baglant1 mevcuttur.
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Am = IxtxM
zxF (2.8)

Esitlik (2.8)’de «»»==: ¢6zlinen elektrot materyalinin miktar1 (kg), I: akim yogunlugu
(A/m?), t: zaman (sa), M: tiikenen elektrotun mol agirhig (g/mol), z: Oksidasyon veya

indirgenme reaksiyonlarinda kullanilan elektron sayisi, F: Faraday sabiti (96487 C/mol).

Elektrokoagiilasyon prosesinin etkin olarak isletilebilmesi icin kritik akim
yogunlugunda islem yapilmalidir. Akim yogunlugunun yiikselmesi ile verimde artis
meydana gelir, bu kritik degerden sonra akim yogunlugunun yiikseltilmesi ile ¢ikis suyu

kalitesinde 6nemli bir iyilesme tesbit edilmemektedir.

Akim yogunlugu ile aritim siiresi yakindan iligkili oldugu yapilan ¢alismalar ile ortaya
konulmus, akim yogunlugu arttirilarak aritim siiresinde azalmanin saglandig1 ifade
edilmistir. Akim yogunlugunun optimizasyonu elektrokoagiilasyon yontemi igin
onemlidir. Akim ve hiicre potansiyelinin c¢arpilmasi ile elektrik tiiketimi elde
edilmektedir. Gerekenden fazla akim yogunlugu maliyet artisina sebep olacagi gibi
akim yogunluguna bagl olarak ¢camur olusumunu da arttirmaktadir. (Chen 2004) yaptig1
calismada elektrokoagiilasyon prosesinin uzun siire bakim gerektirmeksizin
calistirilabilmesi igin akim yogunlugunun 20 — 25 A/m? arasinda olmasimi tavsiye
etmistir. Akim yogunlugunun artisina bagli olarak elektrokoagiilasyon prosesi hiicre

potansiyelinde artis ve ikincil reaksiyonlarin olusumu gézlenmektedir.

Akim yogunlugu ve akim verimliligi elektrot tiiketimlerinin miktarinin belirlenmesi ve
pasivasyon durumunun olusup olugsmadiginin ortaya konabilmesi i¢in son derece
onemlidir. Akim verimliligi, elektroliz reaksiyonlarinin verimliligini dlgmede
kullanilabilecek en onemli gostergelerden biridir. Akim verimi, gozlenen elektrot
tilkketiminin, Faraday kanununa gore sarf edilmesi gereken teorik elektrot tiiketimine
orant olarak ifade edilebilir. Gergek elektrot tiiketimi elektrokoagiilasyon prosesinde
aritilan atiksuyun ozelligine gore degismektedir. Buna bagli olarak hesaplanan akim

verimliligi degeri %100°’{in ilizerinde veya altinda olabilmektedir.
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Elektrokoagiilasyon prosesinde aritim siiresinin artmasina bagli olarak elektrot
yiizeylerinde meydana gelebilecek birikim, ortamda klorlir iyonlarinin bulunmasi,
oksijen varliginda anotta oksijenin yiikseltgenip katotta indirgenmesi elektrotlarin akim
verimligini onemli Ol¢iide etkileyebilmektedir (Kongjao et al. 2008). Akim
verimliliginin belirlenmesinde, 6nemli faktdrlerden biri de aritim siiresidir. (Kongjao et
al. 2008) yaptiklar1 ¢calismada aritma siiresi 5 dakika iken akim verimliligi yaklasik
%190 iken, siirenin 25 dakikaya uzamasiyla akim verimliligi %78’e diismiistiir.
Literatiirde, aliminyum elektrotlar ile yapilan ¢alismalarda akim verimliliginin %109 ile
%215 araliginda oldugu (Mouedhen et al. 2008) buna karsin demir elektrot kullanilmasi
durumunda akim verimliliginin yaklasik %100 oldugu goriliir (Chen 2004). Bu veriler
1s1g¢inda, aliiminyum elektrotlar ile daha yiliksek akim verimliligi elde edildigi

sOylenebilir.

Asidik ve alkali sartlarda aliiminyum elektrot i¢in akim verimliligi notral sartlara

nazaran daha yiiksektir (Chen 2004).

2.7.3.c. Elektrolit tiirii ve konsantrasyonu

Elektrolit tiirii ve konsantrasyonu, aritma verimini, elektrot tiikketimini, elektrik
sarfiyatim  etkileyen en Onemli faktorlerdendir. Elektrokoagiilasyon prosesinde
iletkenlik saglamak i¢in yaygin olarak NaCl ve Na»SOs kullanilmaktadir. Bunlarin
disinda, NaNO3z, KCI, K2SOs ile de iletkenlik saglanabilmektedir (irdemez vd 2006;
Song et al. 2008).

Elektrolit ilavesi ile iyonikligin arttirilmast sonucu, hiicre potansiyel farki
korundugunda daha fazla akim yogunlugu olusur, bununla birlikte akim yogunlugu sabit
tutuldugunda ise hiicre potansiyel farkinda azalma meydana gelir. Elektrokoagiilasyon
proseslerinde ¢oziinen metal iyonlarmmin miktart akim yogunlugu ile kontrol
edilmektedir. Elektrolit ilavesi sonucu istenen akim yogunlugu sabit tutuldugunda daha
diisiik potansiyel fark elde edileceginden elektrik tiiketiminde azalma meydana

gelmektedir.
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Diisiik elektrolit konsantrasyonlarinda, iyonlarin akim olusturmak ig¢in yeterli temasi
saglanamamaktadir. Bu durum su/atiksuyun direncini arttirmakta ve proses verimini
azaltmaktadir. Bununla birlikte yiiksek tuz konsantrasyonu ortamdaki iyonik kuvveti
arttirir. EP’de olusan yiklii iyonlarla olan denge reaksiyonlar1 ve reaksiyon kinetigi
iyonik kuvvet tarafindan etkilenir. Bu da proses verimini olumsuz yonde etkiler (Song
et al. 2008). Elektrolit olarak NaCl kullanilmasi durumunda, elektrokoagiilasyon

prosesinde asagidaki reaksiyonlar meydana gelir.

2CI' - Clz + 2¢

Clz + H2O — HOCI + CI' + H" HOCI — OCI- + H+

Asidik pH sisteminde daha kuvvetli oksidan olan HOCI olusur. Notr veya diisiik alkali
pH sistemlerde ise OCI" baskin tiir olur. Asir1 yiiksek pH sistemlerde (pH>11) OCI* ve
OCI* olusumuyla oksidasyon giiciinde azalma olur. NaCl yeterli akim1 gergeklestirmek
icin ihtiyac duyulan iletkenligi arttirmakla birlikte, asidik kosullarda oksidan olusumuna
da neden olur. Oksidan olusumu nedeniyle elektrokoagiilasyon prosesinde hem
koagiilasyon hem de oksidasyon-rediiksiyon mekanizmalarinin ikisi de organik madde
gideriminde aktif rol alir. Fakat oksidasyon mekanizmasinin etkin olabilmesi i¢in

islemin pH 11°den kiigiik degerlerde yiiriitiilmesi gerekmektedir (Vardar 2006).

(Kim et al. 2002) elektrolit konsantrasyonunu 0’dan 1000 mg/L NaCI’ye
arttirdiklarinda verimde bir miktar artis gozlemledikleri halde, 1000 mg/L’den 2000
mg/L NaCl’ye arttirdiklarinda verimde artis gozlemlenmemistir. Ayrica elektrolit
konsantrasyonunu 500 mg/L’ye cikardiklarinda elektrik tiiketiminde 3.7 kat azalma
tespit etmislerdir. Yeterli miktarda elektrolitin ilave edilmesi gerekliligi hem aritma
veriminin arttirilmasi hem de elektrik tiiketiminin azaltilmasi agisindan 6nemlidir ancak
belli bir degerden sonra tuz konsantrasyonunun arttirilmast verim olarak olumlu sonug
vermemektedir. Bir baska calismada, renk giderimi maksimize edilmesi isteniyorsa tuz

ilavesinden kaginilmasi gerektigi ifade edilmektedir (Merzouk et al. 2009).
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Elektrolit olarak Na2SO4 kullanilabilmektedir ancak, NaCl kullanilmasi ile daha iyi renk
ve organik madde giderimi elde edilebilecegi ifade edilmektedir (Vardar 2006).

Atiksu aritiminda EC prosesinin verimli bir sekilde isletilebilmesi i¢in ortamda bulunan
CI" iyonlarinin miktarinin %20 olmasi gerekir (Sahin 2006). Ortamda kalsiyum ve
karbonat iyonlar1 varsa elektrot yiizeyinde yalitkan bir tabaka olusturan CaCO3 olusur
(Merzouk et al. 2009). Bu tabaka elektrotlar arasindaki potansiyel farki hizli bir sekilde
arttirmakta ve akim veriminde 6nemli bir diigmeye sebep olmaktadir. Ortamda kloriir

iyonlar1 olmas1 durumunda pasivizasyon 6nlenebilmektedir.

2.7.3.d. Elektrot malzemesi ve elektrotlar aras1 mesafe

Kirleticilerin hangi metal hidroksitlerle giderilecegi secilecek elektrot tiirii ile belirlenir.
Yaygin olarak demir, aliiminyum ve ¢elik elektrotlar kullanilmaktadir. Aritilacak suyun
kompozisyonuna bagli olarak farkli elektrot tiirleri ile istenen aritma verimi

saglanabilmektedir.

Genel olarak, elektrot ciftleri anot ve katotta ayni elektrot malzemesinin kullanilmasi ile
olusturulur. Bunun disinda, aliiminyum ve demir elektrotlarin anot ve katot c¢ifti
olusturdugu sistemler de gelistirilmistir. Anot materyali olarak demir ve aliiminyum
kullanildig1, katotta ise coziinmeyen grafit, titanyum gibi elektrot materyalleri de

kullanilmistir.

(Ifill 2010) yaptig1 calismada elektrokoagiilasyon prosesi i¢in uygun elektrot

materyalinin se¢iminde dikkate alinmas1 gereken hususlar1 asagidaki gibi 6zetlemistir.

e Elektrot materyali elektrokimyasal olarak oksitlenmeli ve suda ¢ézlinmelidir,

e  Metal hidroksitler diisiik ¢oziiniirliikk carpimina sahip olmalidir. Boylece ¢ozeltideki
kalinti miktar1 en alt diizeye cekilmis olur. Aliiminyum ve demir hidrokistler i¢in K¢g
degerleri: Al(OH)s, 5x103% Fe(OH)2, 1.8x10%; Fe(OH)s, 6x1038. Demir
hidroksitlerden Fe(OH)3 daha diisiik K¢¢ degeri sayesinde daha verimlidir.
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e Is1 seklinde ortaya c¢ikan enerji kaybini azaltmak ig¢in elektrot materyali, yiiksek
elektriksel iletkenlik 6zelligine sahip olmalidir. Aliiminyum ve demir i¢in 273 K’de
elektriksel iletkenlikler sirasiyla 4.14x107 ve 1.17x107 S/m dir.
e Elektrot materyali ucuz ve kolay temin edilebilir olmalidir.

e Elektrot materyali toksik olmamalidir.

Demir veya celik elektrot kullanildiginda kirletici materyallerin metal hidroksitlere
adsorbsiyonuyla birlikte anotta kismi dogrudan oksidasyon ve katotta indirgenme
gerceklesmektedir. Suda onemli miktarda Ca?* veya Mg?" iyonlar1 mevcut ise katot

malzemesi olarak paslanmaz ¢elik kullanilmalidir (Chen 2004).

Elektrotlar aras1 mesafenin, elektrokoagiilasyon prosesinin aritim performansi iizerine
etkisi diger faktorlerle karsilagtirildiginda ihmal edilebilecek diizeydedir. Elektrotlar
aras1 mesafe arttirildiginda potansiyel fark ve buna bagl olarak elektrik tiiketimi
artmaktadir. Bununla birlikte elektrotlar arasi mesafenin ne ¢ok az ne de ¢ok fazla
olmasi istenir. Uygun mesafenin saglanmasi ile elektrokoagiilasyon prosesi istenen
performansta calistirilir. Cok yakin oldugunda flok olusumu ve olusan floklarin
adsorplama yetenekleri az olur. Cok uzak oldugunda potansiyel farktaki artisa bagh

olarak elektrokoagiilasyon prosesi ekonomik bir ¢6ziim olmaktan uzaklasir.

2.7.3.e. Sicakhik

Tiim kimyasal reaksiyonlarda oldugu gibi sicaklik artisi ile elektrokimyasal reaksiyon
hiz1 da artar. Sicaklik artis1 ile iyonlarin hareketliligi artar, kiitle transferi kolaylasir ve
bunlara bagli olarak elektrokoagiilasyon prosesi kirletici giderim veriminde artis
meydana gelir. (Song et al. 2007) ile (Chen 2004) tarafindan yapilan c¢alismalarda
verimin azalmaya bagladigi sicaklik degeri 60°C olarak ifade edilmistir. 60°C’den daha
yiiksek sicaklik degerlerinde, stabil olmayan flok olusumu veya ¢oken maddelerin
coziinmesindeki artig aritimdaki verimliligin azalmasina neden olur. Ayrica, (Chen
2004) yaptig1 calismada sicakligin artmasi ile iletkenligin arttigin1 ve buna bagh olarak

enerji tiiketiminin azaldigini ifade etmistir.
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2.7.3.f. Aritim siiresi

Elektrokoagiilasyon prosesinde kirleticilerin tiirli ve konsantrasyonu aritim siiresine etki
eden en O6nemli faktorlerdir. Renk gideriminde yarim saat aritim siiresi yeterli olurken,
krom gideriminde iki saate kadar aritim siiresine ihtiya¢ duyulmaktadir. Aritim siiresi
arttirildiginda ¢oziinen metal iyonlarmin miktar1 dogru orantili olarak artmaktadir.
Yapilan calismalar ile elektrokoagiilasyon i¢in belirlenen en uygun aritim siiresinden
sonra siirenin arttirilmasi ile kirletici giderim veriminde iyilesme olusmamakta ve
cogunlukla sabit oldugu goriilmektedir. Buna karsin (Yang and McGarrahan 2005),
aliminyum elektrot kullanilmasi durumunda optimum renk gideriminin elde edildigi
elektroliz siiresinden sonra olusturulan metal hidroksitler tarafindan adsorplanan
boyarmadde molekiillerinin pH’daki degisim, floklarin ¢oziinmesi gibi sebeplerden
dolay1 tekrar suya ge¢mesiyle siire artisina bagli olarak verimde 6nemli bir diisiis tespit

etmistir.

2.7.4. Elektrokoagiilasyon yonteminin avantajlar:

e Basit ve etkili bir yontemdir ve kimyasal madde eklenmesi olmadigindan ikincil
kirlilik sorunu olusmaz, basit donanim, daha az is giici ve daha kiigiik alanlarda
uygulanabilir (Orkun ve Kuleyin 2007).

e Atk sularn elektrokoagiilasyon metoduyla aritilmasiyla renk ve koku giderim iyi
derecededir (Kaplan 2007) .

e Bu yontem suyun tuzlulugunu arttirmadan pihtilastirma icin gerekli katyonlar
saglamasi ile onemli bir yarar saglamaktadir (Moreno-Casillas et al. 2007).

e Olusan floklar kimyasal floklara benzemekle birlikte boyutlar1 daha biiyiiktiir ve
daha az bagil su bulundururlar. Floklar asidik sisteme direngli ve kararli yapidadirlar.
Bundan dolay1 filtrasyonla daha hizli ayrilabilirler (Mollah et al. 2001). Ayrica metal
hidroksitler koagiilant olarak kullanildiginda, hidroksitin mineral yiizeyine adsorpsiyonu
yumaklagtiricinin -~ reaktdrde iiretilmesi durumunda 6n ¢okeltme uygulanmig
hidroksitlerinkinden 100 kat daha biiyiiktiir (Yildirim 2007).

e EC’nin bir yararn da yiiksek giderim orani, diisiik ¢amur {iretimi ve aritilan suya
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gereksiz iyon vermemesidir (Ilhan vd 2008).

e Pihtilastirma ve yumaklastirmaya gore kii¢iik kolloidleri de giderebilir. Kolloidlerin
pihtilastirmaya ugrama nedeni ise onlar1 harekete gegiren elektriksel alandir (Alinsafi vd
2005).

e Kimyasal aritima oranla elektrokoagiilasyon iglemi ile daha diisik toplam
¢Ozlinmis kat1 madde igerikli su elde edilir. Aritilan su tekrar kullanildiginda bu diistik
toplam kat1 madde yapisi, daha diisiik geri kazanim ticreti saglar (Karadag 2009).

e Gaz kabarciklar1 elektroliz miiddetince kirleticileri tasiyarak daha kiigiik
konsantrasyonlar1 bile flotasyon seklinde giderebilir (Jiang et al. 2002).

e Kolay uygulanabilirligi, ucuzlugu, giivenilir ve ekolojik olusu da olumlu ydnleri

arasindadir (Trompette and Vergnes 2009).

2.7.5. Elektrokoagiilasyon yonteminin dezavantajlari

e Ulkemizde bu siirecin uygulanabilmesi i¢in en &nemli sorun elektrik tiiketimi
nedeniyle ortaya ¢ikan maliyetlerdir (Orkun ve Kuleyin 2007).

e Genel olarak elektrokoagiilasyon basitligiyle kimyasal dozlama sistemlerinin yerini
alsa da sistemde olusan gazlar olumsuzluk yaratir(Holt et al. 1999)

e EC’nin c¢oziinmelerine bagl olarak elektrotlarin degistirilmek zorunda kalmasi,
fazla elektrik harcamasi, anotun etkinliginin degismesi ve bazi durumlarda ¢6ziinebilen
jelimsi hidroksiller gibi olumsuzluklar1 vardir (Kumar and Goel 2010).

e Katotta olusabilecek gecirimsiz bir oksit film tabakasi, EC biriminin veriminin
diismesine neden olur.

e Yiiksek iletkenlige sahip bir atiksu gerektirmesi de bir diger olumsuz yoniidiir

(Mollah et al. 2001).

2.8. Literatiirde elektrokoagiilasyon yontemiyle gerceklestirilen atiksu aritim

calismalan

Elektrokoagiilasyon prosesi, literatiirde deri endiistrisi atiksuyunun (Freng et al. 2007),

agir metallerin (Merzouk et al. 2009), ilag ve kozmetik atiksuyunun (Boroski et al.
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2009), arsenik igeren igme suyunun (Wan et al. 2011), organik madde igeren yagh
sintine suyunun (Asselin et al. 2008), bitkisel yag rafinerisi atiksuyunun (Un et al.
2009), petrol rafinerisi atiksuyunun (El-Naas et al. 2009), kagit fabrikasi atiksuyunun
(Ugurlu vd 2008; Zaied and Bellakhal 2009), yag siispansiyonlarinin (Khemis et al.
2005), patates cipsi imalathanesi atiksuyunun (Kobya et al. 2006), badem endiistrisi
atiksuyunun (Valero et al. 2011) ve tekstil endiistrisi atiksuyunun (Kobya et al. 2006),
(Korbahti and Tanyolag 2008), (Merzouk et al. 2011), (Arslan-Alaton vd 2009)

aritiminda uygulanmistir.

(Golder et al. 2005) ile yiriitiilen calismada Methylene Blue (MB) ve Eosin Yellowish
(EY) boya c¢ozeltilerinin hafif ¢elik elektrot ile kesikli bir elektrokoagiilasyon
diizeneginde aritilmasi incelenmistir. Kinetikler {izerine arastirma yapilmis ve her iki
boyanin derisimlerindeki azalmanin birinci derece hiz kinetigine uygun oldugu tesbit
edilmistir. Elektrokoagiilasyon islemi boyunca EY ve MB i¢in sirastyla %78 ve %87
KOI giderimine denk olarak meydana gelen ¢amur miktarlar1 0,22 ve 0,3 kg/m® olarak
bulunmustur. Ek olarak 1,5 kWh/m® enerji tiiketimi MB boyarmaddesinden
kaynaklanan KOI’de %89 azalma gerceklestirirken EY boyarmaddesinden kaynaklanan
KOI’de %74 azalma sagladig1 bulunmustur. EY ve MB boyarmaddelerinin hafif celik
elektrot kullanilan elektrokoagiilasyon diizenegi ile aritilmasinda 10 ve 5 dakikalik

elektroliz zamaninin yeterli seviyede oldugu tesbit edilmistir.

Acid Black 52 ve Acid Yellow 220 boyarmaddelerinden olusan ikili boyarmadde
atitksuyunun aritimini aliiminyum elektrot kullanarak elektrokoagiilasyon prosesi ile
gerceklestirmislerdir. Arastirmacilar, akim yogunlugunun 40 A/m?‘ye yiikseltilmesi ile
boyarmadde renk giderim veriminin arttigini belirtmislerdir. Elektrolit derisiminun
O‘dan 8 g/L‘ye yiikseltilmesinin renk gideriminde ihmal edilebilir etkisi oldugunu,

ancak elektrik enerjisi tiiketimini diistirdiigiinii belirtmislerdir (Pajootan et al. 2012).

Sulu ¢ozeltideki Levafix Orange tekstil boyarmaddesinin renk giderimini aliiminyum
anot kullanarak elektrokoagiilasyon yontemiyle aragtirmislardir. Calismada elektrot

tiiketimi ve enerji gereksinimi, renk giderim verimi ve maliyet ile ilgili parametreler pH,
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iletkenlik, akim yogunlugu, baslangic boyarmadde derisimi ve elektroliz siiresinin
fonksiyonu olarak analiz edilmistir. Arastirmacilar, akim yogunlugunu 100 A/m?,
isletim siiresini 12 dk ve baslangi¢ pHsini 6.4 olarak belirlemis ve uygun isletme
kosullar1 altinda %95 renk giderimi elde etmislerdir. Elektroliz sirasinda elektrot
tiketimi ve enerji gereksinimi 1.8 kg Al/kg boyarmadde giderimi ve 35 kWh/kg
boyarmadde giderimi olarak hesaplanmistir (Kobya vd 2006).

Sentetik tekstil atiksuyunun elektrokoagiilasyonla aritimini NaCl destek elektrolit
varliginda demir elektrotlar kullanarak  kesikli  elektrokimyasal reaktorde
arastirmiglardir. Sentetik tekstil atiksuyu gercek merserize ve merserize olmayan pamuk
ve viskon prosesi baz almarak endiistriyel bilesenlerden hazirlanmistir. En yiiksek KOI,
renk ve bulaniklik giderimi sirasiyla %93.9, %99.5 ve %82.9 olarak %40 kirlilik
yiikiinde, 35.5 mA/cm?2 akim yogunlugu uygulandiginda, 37.5 g/L elektrolit derisiminde
ve 30°C reaksiyon sicakliginda elde edilmistir (Korbahti and Tanyolag 2008).

Disperse Red 14 boyarmaddesini iceren ¢ozeltiden KOI, TOK, renk ve bulaniklik
giderimlerini  elektrokoagiilasyon yontemi ile incelemislerdir. Arastirmacilar,
boyarmadde ¢oOzeltisinin aritiminda, Al derisiminin 500 mg/L‘nin iizerinde olmasi
durumunda yiiksek seviyede renk, organik kirlilik ve bulaniklilik giderimi elde
etmislerdir. 30 dakikalik reaksiyon siiresinde 200 A/m? akim yogunlugu uygulandiginda
enerji titkketimi 41 kWh/ kg boyarmadde olarak hesaplanmistir (Merzouk et al. 2011).

Orange 11 ve mono azo asit boyarmaddesinden olusan sentetik tekstil atiksuyunun renk
giderimini elektrokoagiilasyon yontemi ile kesikli elektrokimyasal reaktdrde Al ve Fe
anot kullanarak gerceklestirmislerdir. Arastirmacilar, baslangic boyarmadde derisimi,
akim yogunlugu ve elektroliz siiresi isletim parametrelerinin etkilerini incelemis ve en
yiksek renk giderimini %98 olarak elde etmislerdir. (Chafi vd. 2011) demir
elektrotlarin renk giderim verimini maksimize ettigini; enerji ihtiyacini, koagiilant
miktarini ve isletme giderlerini minimize ettigini belirtmislerdir. Arastirmacilar, benzer
renk giderim verimine ulagilmasi icin Al elektrota daha yiliksek akim verilmesi

gerektigini belirlemislerdir (Chafi et al. 2011).
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C.I. Yellow 28 igeren c¢ozeltiden renk giderimi i¢in elektrokoagiilasyon prosesini
kullanmislardir. Arastirmacilar, akim yogunlugu, ¢ozeltinin baslangic pH‘si, baslangic
boyarmadde derisimi, elektrotlar aras1 uzaklik, reaksiyon siiresi ve ¢ozelti iletkenligi
gibi isletme parametrelerinin etkisini aragtirmiglardir. Calismada elektroliz siiresi 7
dakika, pH araligi 5-8, ¢ozeltinin iletkenligi 10 mS/cm ve boyarmadde baslangic
derisimi 50 mg/L olarak belirlenmis, 80 mA/m? akim yogunlugu uygulandiginda en
yiiksek renk giderim verimi elde edilmistir (Daneshvar et al. 2006)

Aliiminyum ve paslanmaz ¢elik kullanarak sentetik reaktif boyarmadde igeren tekstil
banyosu atiksuyunun aritim1 i¢in elektrokoagiilasyon yontemi uygulamislardir.
Arastirmacilar, paslanmaz celik elektrotlarin elektrokoagiilasyonla renk gideriminde
daha etkili oldugunu belirtmislerdir. Calismada, Na,COs3’mn renk ve KOI gideriminde
proses verimini onemli Olgiide azalttifi belirlenmis, NaCl derisiminin artirilmasinin
renk ve KOI giderim verimini artirdigi belirlenmistir. (Kabdasli vd 2009)
elektrokoagiilasyonla reaktif boyama banyosu atiksuyunun aritiminda renk ve KOI
giderimi i¢in pH degerinin 11‘in iizerinde oldugu durumda baskin mekanizmanin

koagiilasyon ve adsorpsiyon oldugunu belirtmislerdir (Kabdasli vd 2009)

C.I. Reactive Red 141 (C.I. RR141) tekstil boyarmaddesi igeren atiksuyun aritimini
kimyasal koagiilasyon ve elektrokoagiilasyon ile incelemislerdir. Arastirmacilar, 60
dakikalik  aritimm  sonunda, C.. Reactive Red 141 boyarmaddesinin
elektrokoagiilasyonla tamamen ¢o6zeltiden uzaklastirildigini, kimyasal koagiilasyon
yontemi uygulandiginda ise %96.4 renk giderimi elde edildigini belirtmislerdir (Zidane
et al. 2008).

Sentetik tekstil atiksuyunun aritiminda elektrokoagiilasyon ve elektroflotasyon
proseslerini arastirmiglar, pH, baslangi¢c derisimi, aritim siiresi, akim yogunlugu,
elektrot mesafesi ve iletkenlik isletim parametrelerinin kesikli sistemde etkilerini
incelemislerdir. Arastirmacilar, akim yogunlugunu 11.55 ile 91.5 mA/cm2 arasinda
degistirmis ve optimum kosullarda asili kalan katt madde giderimini %85.5, bulaniklilik

giderimini %76.2, biyolojik oksijen ihtiyaci giderimini %88.9, kimyasal oksijen ihtiyaci
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giderimini %79.7 ve renk giderimini %93 olarak elde etmislerdir (Merzouk et al. 2010).

C.l. Basic Red 46 (BR46) ve CI Basic Blue 3 (BB3) igeren ¢ozeltinin renk giderimi igin
elektrokoagiilasyon yontemini kullanmiglar ve akim yogunlugunun artirilmasi ile renk
giderim veriminin artirilabildigini belirtmislerdir. Arastirmacilar, optimum elektroliz
stiresini 5 dk, pH araligin1 5.5-8.5 arasinda, iletkenligi 8 mS/cm ve baslangi¢ derisimini
en yiiksek 800 mg/L olarak belirlemislerdir. Optimum kosullarda KOI giderimini BB3
ve BR46 i¢in sirasiyla %75 ve %99 olarak elde etmis, elektrik enerjisi tiikketimini BB3
ve BR46 ve icin sirasiyla 7.57 kWh/kg boyarmadde ve 4.70 kWh/kg boyarmadde olarak
hesaplamiglardir (Daneshvar et al. 2006)

Sulu ¢ozeltide nonilfenol polietoksilat (NP9EO) ve tekstil atiksuyu degradasyonunu Fe
ve Al elektrotlar kullanarak elektrokoagiilasyon ve elektrokimyasal Fenton yontemleri
ile incelemislerdir. Arastirmacilar elektrokoagiilasyon prosesinde en iyi giderim
verimine Al elektrotlar kullanarak 200 mg/L sulu NP9EO ig¢in 1.5 A uygulayarak
ulasmiglardir. 15 dk siireyle uyguladiklart elektrokoagiilasyon prosesinde NP9EO
degradasyonunu ve KOI giderimini sirasiyla %95 ve %50 olarak elde etmislerdir.
NP9EO degradasyonu, demir elektrotlarla elektrokoagiilasyon ve elektro Fenton prosesi
uygulandiginda 5 dakikada %95 giderime ulasmistir. Arastirmacilar sulu ¢ozeltide 5
dakika ve atiksuda 10 dakika aritimla KOI gideriminin her iki proseste de %55
asamadi@ini belirtmiglerdir (Martins et al. 2006).

Disperse Red boyarmadde igeren sentetik tekstil atiksuyunun renk giderimini
elektrokoagiilasyon ve kimyasal koagiilasyon yontemleri ile incelemislerdir.
Elektrokoagiilasyon i¢in aliiminyum elektrotlar ve kimyasal koagiilasyon i¢in demir
kloriir ve aliiminyum siilfat koagiilantlar kullamlmistir. Arastirmacilar, Alp(SO4)%iin
FeCls‘ten daha verimli oldugunu belirtmis, 40 mg/L Al(SO4)*.18H,0 ile pH 4-8 ve 235
mg/L. boyarmadde derisiminde %90‘dan fazla renk giderimi elde etmislerdir.
Elektrokoagiilasyon prosesinin isletme maliyetinin yliksek oldugunu; bununla birlikte
elektrokoagiilasyon ~ve kimyasal koagiilasyon prosesleri karsilastirildiginda

elektrokoagiilasyonun pH degisikligine karsi daha giicli oldugunu ve ekipman
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maliyetinin daha diisiik oldugunu belirtmislerdir (Merzouk et al. 2011).

(Orkun ve Kuleyin 2007) yaptiklari ¢aligmada, elektrokoagiilasyon yontemi kullanarak
kristal viyole boyar maddesinin giderimini incelemislerdir. Demir elektrotlarin
kullanildig1 ¢alismada, zaman, pH, iletkenlik ve akim yogunlugunun renk giderimi
tizerine etkileri incelenmistir. Renk giderme veriminin zamanla arttig1 belirlenmistir. En
uygun kosullar saglanarak elde edilen sonuglara gore, ilk 30 saniyede %355,9 olan
giderim verimi 3 dakika sonunda %96,9 degerine ulagmistir. Sonu¢ olarak demir
elektrot kullanilan elektrokoagiilasyon yontemi ile kristal viyole boyar maddesinin
basar1 ile giderilebildigi izlenmistir. Buradan hareketle bu ydntemin endiistriye
uygulanabilirligini arastirmak {izere pilot tesis Olgeginde deneyler yapilabilecegi
ongoriilmiistiir. Ayrica toplam maliyet ¢ikarilarak  geleneksel yontemlerle

karsilastirmakta yapilabilecegi aciklanmaistir.

Acid Green Red 50 boyarmaddesinin anodik oksidasyon ve elektrokoagiilasyon
yontemleriyle aritimmi karsilastirmislardir. Uygun kosullar altinda KOI giderimi,
elektrokimyasal oksidasyon ve elektrokoagiilasyon yontemleri icin sirasiyla %68 ve
%87 olarak bulunmustur. Elde edilen sonuglar elektrokoagiilasyon yonteminin anodik
oksidasyondan daha ekonomik oldugunu gostermistir. Arastirmacilar, enerji tikketiminin
elektrokoagiilasyon prosesinde 2.8 ile 12.8 kWh/kg boyarmadde arasinda, anodik
oksidasyonda 3.31 ile 16.97 kW/kg boyarmadde arasinda degistigini belirtmislerdir (El-
Ashtoukhy et al. 2010).

Reactive Black 5 iceren sentetik atiksudan renk giderimini demir elektrotlar kullanarak
elektrokoagiilasyon prosesi ile incelemislerdir. Baslangi¢ derisimi 100 mg/ L, baslangi¢
pH‘si 5, akim yogunlugu 4.575 mA/cm2, tuz derisimi 3000 mg/L, sicaklik 20°C ve
elektrot uzakligr 2.5 cm oldugunda renk giderim verimi %98.8, enerji tiikketimi 4.96

kWh/kg boyarmadde olarak elde edilmistir (Sengil ve Ozacar 2009).

Elektrokoagiilasyon metodu ile KOI giderimini arastirmislardir. Fe elektrot kullanilarak

ayn1 firmadan {iretilen 3 degisik elektrokoagiilasyon {initesini kullanmislardir. Yapilan
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analizler neticesinde KOI gideriminin negatif degerlerden %90’lara kadar farklilik
gosterdigini belirlemiglerdir. Bunun sebebi EDTA gibi bilesiklerin, Fe iyonlari ile
¢oziinen bilesikler meydana getirerek KOI miktarinin artmasia veya laktoz, glikoz,
fenol ve izopropil alkol gibi yapilarin Fe iyonlar1 ile tepkimeye girmeyerek hi¢ giderim
olmamasima neden olmalaridir. Sodyum asetat ve benzer tuzlarla ¢ok az miktarda
giderim belirlenmis ve beklendigi sekilde bulaniklik, yag-gres, AKM, fekal koliform
elektrokoagiilasyon metodu ile etkin olarak giderilebilmistir. KOI giderimindeki bu
farkliligin; pH 7.5 in istiinde Fe elektrotlar daha iyi ¢oziinebilmesine ve meydana gelen
floklarin daha etkin olusuna, Fe(Il) ve Fe(Ill) ile meydana gelen bilesiklerin aktif
olmamasina, meydana gelen bilesiklerin ¢oziiniirliigline, bitis pH degerine ve elektrot

materyaline bagh oldugunu ifade etmislerdir (Moreno-Casilas et al. 2007).

Bomaplex Red CR-L boyarmaddesini igeren atiksuyun aritimini aliiminyum elektrot
kullanarak elektrokoagiilasyon yontemi ile arastirmistir. Optimum kosullar baslangig
boyarmadde derisimi 100 mg/L, ¢dzeltinin baslangi¢ pHsi 3 ve akim yogunlugu 0.50
mA/cm? olarak belirlenmistir. Optimum kosullar altinda enerji tiiketimini NaCl destek
elektrolit ile 0.397 kWh/kg boyarmadde, CaCl. destek elektrolit ile 0.607 kWh/kg
boyarmadde olarak hesaplamistir (Yildiz 2008).

Direct Red 81 igeren ¢ozeltinin renk giderimini elektrokoagiilasyonla arastirmislardir.
Arastirmacilar, optimum kosullar1 baslangi¢ pH*si 6, akim yogunlugu 1.875 mA/cm? ve
elektrot uzakligr 1.5 cm olarak belirlemis, optimum kosullarda %98 renk giderimini

NaCl destek elektroliti ile elde etmislerdir (Aoud; et al. 2010)

Aliminyum ve demir elektrotlar kullanarak gercek tekstil atiksuyunun ve sentetik
atiksuyun renk giderimini elektrokoagiilasyon ve elektroflotasyon yontemleri ile
incelemislerdir. Calismada Yellow Terasil 4G, Red Terasil 343 %150 ve Blue Terasil
3RO2‘den olusan dispers boyarmadde karisimi ile Red S3B 195, Yellow SPD ve Blue
BRFS‘den olusan reaktif boyarmadde karigimi kullanilmistir. Dispers boyarmadde i¢in
giderim verimi aliminyum elektrotlarla daha iyi sonu¢ verirken, demir elektrotlar

reaktif boyarmadde ve karisik sentetik boyarmadde renk gideriminde daha yiliksek verim
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gostermistir. Optimum isletim kosullar1 dispers, reaktif ve karisim boyarmaddeleri igin,
akim yogunlugu 40 mA/cm2, elektrolit siiresi 20 dk, reaktif ve karigik sentetik
boyarmadde i¢in baglangi¢ pH‘si 7.5, dispers boyarmadde i¢in 6.2 olarak belirlenmistir.
Dispers, reaktif ve karisim boyarmaddelerini igeren tekstil atiksuyu kullanildiginda,
renk giderim verimi %70 ile %90 arasinda ve KOI giderimi %78 olarak elde edilmistir.
Arastirmacilar, elektrik enerjisi tiiketimini reaktif boyarmadde i¢in 170 kWh/kg
boyarmadde giderimi, dispers boyarmadde i¢in 120 kWh/kg boyarmadde ve karisim
boyarmaddesi i¢in 50 kWh/kg boyarmadde olarak hesaplamiglardir (Balla et al. 2010).

Kesikli elektrokoagiilasyon reaktoriinde aliiminyum elektrot kullanarak endiistriyel
tekstil atiksuyundan KOI giderimini arastirmislardir. Akim yogunlugu 80 mA/cm?,
baslangig pH‘si 7 ve elektroliz siiresi 70 dk olarak uygulandiginda KOI, toplam ¢amur
ve bulaniklik giderim verimlerini sirasiyla %70, %50 ve %90 olarak elde etmislerdir

(Zodi et al. 2010).

(Zongo et al. 2008) yaptiklar1 galismada Al ve Fe elektrotlar kullanarak EC yontemiyle
tekstil atiksuyunu aritmuslardir. Sivimin  geri dongiisii  saglanarak kesikli sistem
kullanilmistir. Teknigin verimi, KOI ve bulaniklik giderim verimlerinin esit derecede
azalmasi i¢in, elektrot olarak kullanilan malzemeye, akim yogunluguna, hiicre
gerilimine ve harcanan enerjiye gore ele alinmistir ki, bu sekilde iki metalin
karsilagtirmasi yapilabilmistir. Bunlarin yaninda deney sirasinda KOI ve absorbanstaki
degisimleri izlemistir. Bulaniklik ve absorbans 436 nm’de tamamen giderilmis, KOI ise
%74 — 88 arasinda diistiriilmiistiir. EC, CC ile karsilastirilmis ve iki teknik arasinda
giderim verimindeki kii¢iikk farklarin, aritim sirasinda pH’larin birbirine ters hareket
etmeleri oldugu fark edilmistir. Bu etkininde olusan ¢amur miktar1 bakimindan farklilik
yarattig1 gorlilmistiir. Fakat herhangi bir atiksu icin karsilagtirilan verimler arasinda
genel bir sonuca vartlamamistir. EC ile atiksu aritimindaki KOI ve bulanikligin kendine
0zgii tepkileri model gelistirmeyi ve 6nermeler ortaya koymay1 zorlastirmaktadir. Demir
elektrot kullanim1 sonucu olusan berrak kahverengi parcaciklarin ¢okmeye, aliiminyum
elektrot kullanim1 sonucu olusan jel yumaklarindan daha az egilim gostermekte oldugu

saptanmistir.
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Siirekli elektrokoagiilasyon prosesi ile tekstil atiksuyunun aritiminda akim yogunlugu,
elektrot sayisi, elektrolit derisimi, boyarmadde derigimi, ¢ozeltinin pH‘si ve atiksu
debisi isletim parametrelerinin etkilerini incelemislerdir. Arastirmacilar, boyarmadde
gideriminde Al elektrotlarin daha verimli oldugunu ve Fe elektrotlarin ortam pH*‘si 4-10
arasinda oldugunda aritim veriminin 6nemli 6l¢iide etkilenmedigini belirtmislerdir. Giig
tiikketiminin boyarmadde derigimi, akis hiz1 ve baslangi¢c pH‘sinden bagimsiz oldugunu,
akim yogunlugunun, elektrot uzakliginin ve elektrolit derisiminin artmasiyla arttigini ve
elektrot sayisinin artmastyla azaldigini belirlemislerdir. Arastirmacilar, reaktif
boyarmaddelerin KOI gideriminin dispers boyarmaddelerden daha yiiksek oldugunu
belirtmislerdir (Kim et al. 2002).

Indigo Carmine boyarmaddesinin sulu c¢ozeltilerden giderimini kesikli karistiricili
elektrokoagiilasyon reaktoriinde arastirmiglardir. Arastirmacilar, celik elektrotlar
kullanarak sentetik atiksuyun aritiminda pH, baslangi¢ boyarmadde derigimi, elektroliz
stiresi, akim yogunlugu ve destek elektrolit derisimi isletim parametrelerinin etkisini
incelemisler ve pH kontroliiniin Indigo Carmine aritiminda etkili olmadigim
belirtmislerdir. En yiiksek giderim verimini 54.57 A/m? akim yogunlugu, 25 mg/L
baslangic boyarmadde derisimi, baslangic pH‘si 8 ve 77 mM elektrolit derisimi
kosullarinda elde etmislerdir. Akim yogunlugu artirildikga arittim oraninin hizla
arttigini, ancak aritim veriminin artmasinin yani sira enerji tiiketiminin de arttigini

belirlemislerdir (Secula et al. 2011).

Reactive Blue (Drimarene K2LR CDG Blue) ¢ozeltisinin elektrokoagiilasyonunu
incelemisler ve optimum isletim kosullarinda elektrokoagiilasyon prosesinin reaktif
boyarmadde iceren tekstil atiksuyundan renk giderimi ve toplam organik karbon
gideriminde verimli oldugunu belirtmislerdir. Reaktif boyarmadde igeren ¢ozeltilere
uygulanan optimum elektroliz siiresi ve akim yogunlugunda renk giderim verimini %90
ile %95 arasinda, KOI giderimini %30 ile %36 arasinda elde etmislerdir (Alinsafi et al.
2005)

(Phalakornkule et al. 2007) yaptiklar1 ¢alismada tekstil atiksuyu kaynakli reaktif mavi,
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dispers kirmizi ve karisik boya bulunduran atiksulara EC uygulamislardir. Calismada
model ve gercek tekstil atiksularinda EC’nin renk giderim verimini arastirmislardir.
Model atiksu i¢in iki temsili boya molekiilii segmislerdir. Bunlardan biri reaktif (Reaktif
Mavi 1) digeri ise dispers (Dispers Kirmizi 1) boyalardir. Model atiksular ¢esme
suyunda ¢oziilerek hazirlanan 100 mg/L derisimli atiksulardir. pH ayarlamalari icin
NaOH kullanilmis ve pH 9,6+0,1 derecesine ayarlanmis, iletkenlik ayarlamalari igin

NaCl kullanilmis ve deger 875+25 uS/cm ayarlanmaistir.

Orange II boyarmadde ¢ozeltisinin aritiminda Fe  elektrotlar  kullanarak
elektrokoagiilasyon yontemini uygulamiglar ve NaCl varliginda optimum isletim

kosullarinda %98.5 boyarmadde giderimi elde etmislerdir (Mollah et al. 2004).

C.1. Acid Yellow 23 igeren boyarmadde ¢ozeltisinin elektrokoagiilasyon prosesi ile renk
giderim veriminde isletme parametrelerinin etkilerini incelemislerdir. Optimum igletme
kosullart 112.5 A/m2 akim yogunlugu, pH 8, elektroliz siiresi 5 dk ve baslangi¢
boyarmadde derisimi 50 mg/LL AY23 olarak belirlenmis ve optimum kosullarda %98
renk giderimi ile %69 KOI giderimi elde edilmistir. Arastirmacilar, iletkenligin ve
elektrot yiizey alaninin artirilmasi ve elektrot uzakliginin azaltilmasi ile hiicre voltajinin

ve elektrik enerjisi tiikketiminin azaldigini belirlemislerdir (Daneshvar et al. 2007).

C.I. Reactive Blue 19 iceren boyarmadde ¢ozeltisinin renk giderim verimini ozanla

gelistirilmis elektrokoagiilasyon prosesinde demir elektrotlar kullanarak aragtirmislardir.

Arastirmacilar, laboratuvar Olgekli reaktorde baslangic pH, baslangic boyarmadde
derisimi, akim yogunlugu, tuz derisimi, sicaklik, ozon akis hizi ve elektrotlar arasi
uzakligin boyarmadde giderim verimi iizerindeki etkilerini incelemislerdir. Baglangi¢
pH‘si 10, baslangic boyarmadde derisimi 100 mg/L, akim yogunlugu 10 mA/cm2, tuz
derisimi 3000 mg/L, sicaklik 30°C, ozon akis hizi 20 mL/dk ve elektrotlar arasi
uzakligin 3 cm oldugu kosullarda 10 dakika reaksiyon siiresi sonunda %96 renk
giderimi ve %80 toplam organik karbon (TOK) giderimi elde etmislerdir (Song et al.
2008).
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Reaktif boyarmadde igeren ger¢ek boyama banyosu atiksuyu ile kullanilmig boyama
banyosu atiksuyunun aritimini aliiminyum ve paslanmaz ¢elik elektrotlar kullanarak
elektrokoagiilasyon yontemi ile aragtirmislardir. Arastirmacilar aliiminyum elektrotlar
kullanildiginda aritim veriminin uygulanan akim yogunlugunun artmasiyla arttigini
belirlemigler, paslanmaz ¢elik elektrotlarla aritim verimini arttirabilmek i¢in uygulanan
akim yogunlugunun 33-65 mA/cm? araliginda olmasi gerektigini belirtmislerdir.
Paslanmaz c¢elik elektrot kullanilarak elektrokoagiilasyon prosesi uygulandiginda 10-15
dk reaksiyon siiresi sonunda %99-100 renk giderimi elde edilmistir (Arslan-Alaton et al.
2008).

Asit sar1 36 boyasi igeren boya ¢ozeltisi demir elektrot kullanilarak elektrokoagiilasyon
yontemiyle aritilmasini  saglanmislardir. Degiskenler ekonomik olacak sekilde
uygunlastirildiginda, akim yogunlugu 127,8 A/m2, elektroliz siiresi 6 dakika, pH 7 — 9

arasinda degistiginde, elektrolit (NaCl) derisimi 8 g/L ve kirletici derisim 50 ppm
oldugunda kirletici giderimi %83 olarak bulunmustur (Kashefialasl et al. 2006).

Reaktif boyarmadde iceren sentetik boyama banyosu atiksuyunun aritrmmi (KOI=300
mg/L) aliiminyum ve paslanmaz g¢elik elektrotlar kullanarak elektrokoagiilasyon
yontemi ile aragtirmiglardir. Arastirmacilar, iki elektrot malzemesi i¢in de optimum
isletim kosullarmi pH 5, akim yogunlugu 22 mA/cm? ve 300 mg/L baslangic
boyarmadde derisimi olarak belirlemisler, paslanmaz g¢elik elektrot kullanarak 60
dakikalik reaksiyon sonunda %99 boyarmadde renk giderimi, Al elektrot kullanarak 90
dakikalik reaksiyon sonunda %86 boyarmadde renk giderimi elde etmislerdir. Reaktif
boyarmadde igeren boyama banyosu atiksularmin elektrokoagiilasyonla aritiminda KOI
ve renk giderim verimlerinin elektrolit tipine bagli oldugunu belirlemisler, aliiminyum
ve paslanmaz ¢elik elektrotlar kullanarak gergeklestirilen elektrokoagiilasyon prosesinin
ileri kimyasal oksidasyon yontemlerine gore daha az elektrik enerjisi gerektirdigini

belirtmislerdir (Arslan-Alaton et al. 2009).

(Raju et al. 2008) arastirmalarinda, yapay poliester giyim esyasi lireten bir tekstil

sanayisi atiksuyunun, elektrokimyasal teknikler ile aritimini ¢alismislardir. Birinci
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olarak elektrokoagiilasyon metodu ile askida madde (AKM) giderimini incelemislerdir.
Celik ve aliiminyum anotlarini1 kullanmiglar ve neticede aliiminyum anodunun AKM
giderimde etkili oldugunu tesbit etmislerdir. Aliiminyum elektrotlarda KOI derisiminde
1316 mg/l ‘den 429 mg/I’ye indigi belirlenmistir. Elektrokoagiilasyondan sonra grafit ve
titanyum kapli RuO2/IrO2/TaO2 anotlar deneyerek elektrooksidasyon uygulamasini
arastirmiglardir. Elektrooksidasyon miiddetince KOI ile birlikte klor iyonlarina da
bakmislar ve Cl- iyonun etkilerini incelemislerdir. Olgiimler elektrooksidasyon
stiresince klor iyonunun derisiminindeki azalmanin serbest klorun olusumu ifade ettigini
belirlemistir. KOI giderimine akim yogunlugunun ve elektrot metaryelinin etkisini ve
Al elektrodun varliginda, klor iyon derisiminindeki azalmanin ve KOI gideriminin daha
yiiksek oldugunu gozlemlemislerdir. Ek olarak grafit elekrotlarinin ICE degeri %45
falza, ote yandan titanyum kapli RuO2/IrO2/TaO2 anotlarda %10 oldugunu, ICE’nin
akim yogunlugunun azalmasiyla arttiginit ve enerji tiikketiminin akim yogunlugu

diismesiyle azaldigini belirlemisglerdir.
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3. MATERYAL ve METOD

3.1. Materyal

Calismamizda ticari olarak elde edilen methylene blue (metilen mavisi) kullanilmistir.

Metilen mavisinin 6zellikleri Cizelgede 3.1°de verilmistir.

Cizelge 3.1. Metilen mavisi ¢ozeltisinin (250 mg/L) 6zellikleri

Parametre Birim Deger
Sicaklik °C 15
KOi mg/L 350
Absorbans Abs. 664
Renk Mavi

Kullanilan boyanin molekiil agirligi 319,85 g/mol’diir. Metilen mavisinin kimyasal

yapist (agik formiil) Sekil 3.1°de gosterilmistir.

N @
P Cl
H;C e - \@ CH;
CHa CHa

Sekil 3.1. Metilen mavisi molekiiliiniin a¢ik formiili

3.1.1. Deney diizenegi

EC deneylerinde, 18 cm yiiksekliginde ve 13 cm genisliginde pleksi cam reaktor
kullanilmistir. 4 anot ve 4 katot olmak iizere 8 plaka paralel sekilde yerlestirilmistir.

Plakalarin toplam yiizey alam 768 cm? dir ve plakalar aras1 mesafe 5 mm dir. Plakalar
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aliminyumdan yapilmigtir. Denemelerde siirekli sistem kullanilmistir. Sistemdeki
stirekliligi saglamak ig¢in peristaltik pompa kullanilmistir. Akim ve voltaj kontrollii
dijital bir giic kaynagi ile saglanmistir. Deney diizeneginin sematik goriintisii Sekil

3.1°de gosterilmektedir.

Sekil 3.2. Deney diizeneginin sematik goriiniisii

1-Metilen mavisi ¢ozeltisi, 2-Peristaltik pompa, 3-Reaktor, 4-Aritilmis su, 5-Dogru
akim gii¢ kaynagi, 6-Anot, 7-Katot, 8-Numuna kabi, 9-Multiparametre Olger (pH ve
Iletkenlik)

3.2. Metod

3.2.1. Sicaklik, iletkenlik ve pH

Calismalarda farkli kosullarin sicaklik, iletkenlik ve pH degerleri WTW Multi 340i pH
metre cihazi ile 6l¢iilmiistiir. Deneylerde 1N’lik NaOH ve HCI kullanilarak 3, 4, 5, 6 ve
7 araligindaki pH degerlerine bakilmistir.
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3.2.2. Kimyasal oksijen ihtiyac1 (KOT) dl¢iimleri

KOI analizleri kapal1 sistem metodlarina gore yapilmis olup Merck Spectroquant Prove
300 marka spektrofotometre kullanilarak oOl¢timler yapilmistir. Metodun detaylari

asagida verilmistir.

Parcalama Cozeltisi: 2 saat siiresince 105°C’de etiivde tutulan 10,216 gr K>Cr207, 500
ml saf su igerisinde ¢6ziilmiis, daha sonra 167 ml derisik HoSO4 ve 33 gr HgSO4 ilave

edilmistir. Elde edilen bu ¢ozelti saf su ile bir litreye tamamlanip kullanilmistir.

Potasyum hidrojen fitalat (KHP) : 105°C’de kurutulan 850 mg potasyum hidrojen
fitalat saf su ile 1 L’ye tamamlanmistir. Hazirlanan bu stok ¢dzelti standart kalibrasyon

egrisinin hazirlanmasinda kullanilmistir.

Asit ¢ozeltisi: 5,5 gr Ag2SOs/kg H2SOs olacak sekilde AgoSOs, 1 L derisik H2SO4

icerisinde ¢oziilerek 1 giin beklenmis ve ¢ozelti hazir hale getirilmistir.

Borosilikat tiiplere 1,5 ml numune alinarak {izerine 1ml parcalama ¢ozeltisi ve 2 ml asit
cozeltisi eklendikten sonra 148°C’de bir termoreaktorde (Merck Specktroquant TR420)
2 saat stiresince kaynatilmistir. Daha sonra karisim oda sicaklifina kadar sogutularak

600 nm dalga boyunda spektrofotometre yardimiyla okunarak KOI egrisi olusturuldu.

3.2.3. Boya konsantrasyonunun belirlenmesi ve deneysel islem

Calismalarda kullanilan boya ¢ozeltileri 100, 250 ve 500 mg/l konsantrasyonlarinda saf
su ile hazirlanmigtir. Metilen mavisi boyasimin  maksimum dalga boylarn
spektrofotometrede (Merck Spectroquant Prove 300) 664 nm arasinda tarama yapilarak

bulundu.
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Elektrotlar, elektrokoagiilasyon sisteme yerlestirildikten sonra sisteme 750 mL boya
¢ozeltisi konularak siirekli akis ile deney baslatilmistir. Deneyler 50 ve 75 ml/dk olarak
peristaltik pompa ile saglanmistir. Gii¢ kaynagi 5, 10, 15 ve 20 Amperde calistirilmistir.
Elektrokoagiilasyon esnasinda olusan hidrojen gazi floklar1 reaktoriin iist kisminda
toplamis olup net bir sekilde aritim gozlenmistir. Deney esnasinda ve hemen sonrasinda
pipet kullanilarak alinan numuneler santrifiij tliplerine konularak 3000 rpm de 10 dakika

santrifiij edilip spektrofotometrede degerler okutulmustur.
3.3. Deneylerde Kullanilan Esitlikler

3.3.1. Giderim (aritma) veriminin hesaplanmasi

3_Cf}x100

X o
C0, baslangigta kirletici derisimi (mg/1) .

noe)=| <

Ce, t aninda atiksuda kalan kirletici derigimi (mg/1).

3.3.2. Enerji tiiketiminin hesaplanmasi

(KkWsaar|  Vidxe

3 |

\om ) v

W

W: enerji tiiketim degeri (kWsaat/m3) I: uygulanan akim siddeti (A)
V: sistemde olusan potansiyel farki (Volt) t: zaman (saat) ve

v: reaktdrdeki toplam ¢ozelti hacmi (m3).
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3.3.3. Akim yogunlugunun hesaplanmasi

J :Akim yogunlugu (mA/cm?)
| : Uygulanan akim siddeti (A) As: Aktif elektrot yiizey alani (cm?).
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4. ARASTIRMA BULGULARI

4.1. Cozelti Baslangic pH Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine Etkisi

pH, ozellikle koagiilasyon mekanizmasinin performansini etkileyen, reaktif ortamda
iretilen hidrolize metal tilirlerini  yoneten ve elektrokoagiilasyonun hakim
mekanizmalarimi  etkileyen Onemli bir faktordir (Malakootian et al. 2010).
Elektrokoagiilasyon mekanizmasi igerisinde yer alan adsorpsiyon ve koagiilasyon
ozellikle pH'a baghdir. Al veya Fe cokeltilerinin yiizeysel yiikii, yiiklii ¢oziinebilir
monomerik tiirlerin ilgili hidroksit c¢okeltileri iizerine adsorpsiyonuyla aciklanabilir.
Yiizeysel yiikleri dikkate alinarak, pH'ye bagli olarak olusan koagiilant tiirleri ve
bunlarin komsu kirletici maddeleri arasindaki davranislar elektrostatik etkilesimlerden
cikarilabilir (Jimenes et al. 2012). Siirekli sistem elektrokoagiilasyon yontemi ile
metilen mavisi giderimine ¢ozeltinin baglangi¢ pH degerinin etkilerini incelemek igin
2.0, 2.5, 3.0 ve 4.0 baslangic pH degerlerinde, 10 A sabit akim siddeti altinda, 50
ml/dakika akis hizinda ve 250 mg/L baslangi¢ metilen mavisi konsantrasyonunda
denemeler gerceklestirilmistir. Denemeler siiresince pH degerine ve ¢ozelti sicakligina
herhangi bir miidahalede bulunulmamistir. Metilen mavisi ¢ozeltisinin elektriksel
iletkenlik degerinin ¢ok diisiik olmasindan dolayr ¢ozeltinin elektriksel iletkenlik
degerinin artirilmast i¢in 5, 10, 20 ve 40 mM konsantrasyonlarda NaHCOs3
kullanilmistir. Deneysel calismalardan elde edilen sonuglar KOI giderim verimi igin
Sekil 4.1ve 4.2°de, renk giderim verimi i¢in Sekil 4.3 ve 4.4’de grafiksel olarak

gosterilmistir.
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Sekil 4.1. Baslangig pH degerinin KOI giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangig
metilen mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti
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Sekil 4.2. Baslangi¢ pH degerinin 5 mM NaHCO3 konsantrasyonu i¢in reaksiyon siiresi sonunda
KOI giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangi¢ metilen mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit
akim siddeti
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Sekil 4.1 baslangi¢ pH degerinin farklit NaHCO3 konsantrasyonlarinda reaksiyon siiresi
sonundaki KOI giderim verimlerindeki degisimi gdstermektedir. Sekil incelendiginde
biitin NaHCO3 konsantrasyonlarinda en iyi KOI giderim veriminin baslangic pH
degerinin 3 oldugu denemelerde elde edildigi goriilmektedir. En diisiik baslangic pH
degeri olan 2’den, 2.5 pH degerine ¢ikildiginda her bir NaHCO3 konsantrasyonu igin
KOI giderim veriminde bir miktar artis gdzlenmektedir. Bu artis egilimi baslangi¢ pH
degeri 2.5’den 3 degerine ¢ikarildiginda da devam etmektedir. Baslangic pH degerinin
4’e yiikseltilmesi KOI giderim verimini her bir NaHCO3 konsantrasyonunda yaklasik
%10 oraninda azaltmigtir. Bu durumun elektrokimyasal reaksiyon siiresince ¢ozelti pH
degerinde meydana gelen degisimden kaynaklandigi diisliniilmektedir. Elde edilen
deneysel veriler reaksiyon siiresi sonunda en iyi giderim veriminin ortaya ¢iktigr 5 mM
NaHCOs3 konsantrasyonu icin Sekil 4.2°de verilmistir. Sekil 4.1 ve 4.2 birlikte
incelendiginde, elektriksel iletkenlik degerinin artirilmasi ic¢in kullanilan NaHCO3
konsantrasyonun baslangi¢ pH degerinin KOI giderim verimi iizerine etkisinin olmadig1
goriilmektedir. En diisiik NaHCO3 konsantrasyonu olan 5 mM’lik konsantrasyonda en
yiiksek KOI giderim veri elde edilmistir. Bu deger pH 2, 2.5, 3 ve 4 i¢in sirastyla %62,
%069, %81 ve %74 olarak gerceklemistir.
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Sekil 4.3. Baslangic pH degerinin renk giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangi¢
metilen mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti
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Baslangi¢ pH degerinin elektrokoagiilasyon prosesi ile ¢ozeltiden renk giderimi iizerine
etkilerinin denemelerden elde edilen sonuglar KOI giderimi icin gergeklesen sonuglar
iyl uyumludur. Renk giderim veriminin en yiiksek oldugu baslangi¢c pH degeri 3 olarak
tespit edilmistir. Kullanilan NaHCO3 konsantrasyonundaki artis KOI giderim veriminde
oldugu gibi renk giderim veriminde de azalmalar sebep olmustur. Baslangi¢ pH degeri 3
olan deneme i¢in 5 mM NaHCOs konsantrasyonunda %94 renk giderim verimi elde
edilirken 10 mM NaHCO3 konsantrasyonunda bu deger %84, 20 mM NaHCO3
konsantrasyonunda bu deger %70 ve 40 mM NaHCOs konsantrasyonunda bu deger
%55 olarak tespit edilmistir. Artan NaHCOs3 konsantrasyonu elektrokimyasal reaktérde
cozelti pH degerinin artigina sebep olmustur. Bu durumda sistem olusan koagiilant
madde miktarim1 ve tiiriinii degistirmektedir. Benzer durumlar literatiirde mevcut

caligmalarda da goriilmektedir (Akbal and Kuleyin 2011; Akyol 2012).
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Sekil 4.4. Baslangi¢ pH degerinin 5 mM NaHCOj3; konsantrasyonu i¢in reaksiyon siiresi sonunda
renk giderim verimine etkisi, 250 mg/L baslangi¢ metilen mavisi konsantrasyonu, 10 A sabit
akim siddeti
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Deneysel ¢aligmalardan elde edilen veriler yardimiyla reaksiyon siiresi sonunda en iyi
giderim veriminin ortaya ¢iktigi 5 mM NaHCOs konsantrasyonu i¢in Sekil 4.4°de
verilmistir. Sekil 4.3 ve 4.4 incelendiginde, en diisiik NaHCO3z konsantrasyonu olan 5
mM’lik konsantrasyonda en yiiksek renk giderim veri elde edilmistir. Bu deger pH 2,
2.5, 3 ve 4 i¢in sirastyla %75, %82, %92 ve %84 olarak gerceklestigi goriilmektedir.

Baslangi¢ pH degerinin elektrokoagiilasyon yontemiyle sulu ¢ozeltiden metilen mavisi
giderimi icin gerceklestirilen denemelerde reaksiyon siiresi sonunda ortaya ¢ikan pH ve

sicaklik degerleri kaydedilmis ve siras1 ile Sekil 4.5, 4.6 ve 4.7°de grafiksel olarak

gosterilmistir.
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Sekil 4.5. Farkli NaHCO3 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baslangic pH degerinin ¢ikis
suyu pH degerlerine etkisi, 250 mg/L baslangi¢ konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti

Sekil 4.5’teki veriler incelenen biitiin baslangic pH degerleri i¢in reaksiyon siiresi
sonunda ¢ikis suyu pH degerlerinin arttigin1 gostermektedir. Bu artis egilimi ilave edilen

NaHCOs konsantrasyonundan bagimsiz gergeklesmistir. Cikis suyu pH degerleri
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incelenerek KOI ve renk giderim verimine baslangi¢ pH degerlerinin etkisini tam olarak
aciklamak miimkiin olmamaktadir. Sekil 4.5’teki veriler incelendiginde en iyi giderim
veriminin elde edildigi baslangi¢ pH degeri 3 olan deneme i¢cin 5 mM NaHCOs3
konsantrasyonu i¢in ¢ikis suyu pH degeri 8, 10 mM NaHCO3 konsantrasyonu igin ¢ikis
suyu pH degeri 8.45, 20 mM NaHCOs3 konsantrasyonu i¢in ¢ikis suyu pH degeri 8.85 ve
40 mM NaHCO3 konsantrasyonu i¢in ¢ikis suyu pH degeri 9.25 oldugu goriilmektedir.
5 mM en diisitk NaHCO3 konsantrasyonu disindaki artan konsantrasyonlarda ¢ikis suyu
pH degerinin aliiminyum ¢6ziinmesi sonucu olusacak Al(OH)s i¢in uygun pH araliklari
olmadig1 goriilmektedir. Bu durumun artan NaHCOj3 konsantrasyonunun KOI ve renk
giderim verimlerindeki azalmanin sebebi oldugu kabul edilebilir. Baglangic pH
degerinin 3 oldugu denemede en yiiksek KOI ve renk giderim verimlerinin elde
edilmesini aciklayabilmek i¢in reaksiyon siiresince meydana gelen pH degisimlerinin

verildigi Sekil 4.6’ nin incelenmesi gerekmektedir.
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Sekil 4.6. Baslangi¢ pH degerinin 50 ml/dk’lik akis hizinda 30 dakikalik pH degisimine
etkisi, 250 mg/L baslangi¢ konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti
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Incelenen biitiin baslangic pH degerleri icin reaksiyon boyunca gergeklesen pH artist
Al(OH)3 olusumu i¢in gerekli olan pH araligi (6.5-8) dikkate alinarak Sekil 4.6
incelendiginde, baslangic pH degeri 4 olan denemede optimum pH araliginin
reaksiyonun ilk dakikalarinda ulasildigi fakat bu pH aralifindan ¢ok kisa bir siire sonra
uzaklagildigr gorilmektedir. Baslangic pH degeri 2 ve 2.5 olan denemelerden elde
edilen veriler reaksiyonun ilk 20 dakikasi boyunca optimum pH araligimin altinda pH
degisimleri yasandigi, sonraki zaman diliminde ise 6zellikle baslangic pH degeri 2 olan
deneme igin bu pH araliginin alt sinirlarma ulasildig: anlasiimaktadir. En yi KOI ve
renk gideriminin elde edildigi baslangi¢ pH degeri 3 olan denemede ise, elektrokimyasal
reaksiyonun ilk 5 dakikasindan sonra AI(OH)s igin gerekli optimum pH araligina
ulasildig1 ve reaksiyon siiresi sonuna kadar bu aralikta kaldig: goriilmektedir. Reaksiyon
siiresince c¢ozelti pH degerinin optimum pH araliginda seyretmesinden dolay1
elektrokimyasal olarak anot elektrottan ¢oziinen Al*® iyonlari flok yapma egilimi
yiiksek, ¢ozilniirliik egilimi diisiik olan AI(OH)3 olusumunun artmasina sebep olmustur.
Bu durumda sulu ¢ézeltiden sabit akim siddeti altinda daha fazla kirletici gideriminin

gerceklesmesine yol agmistir.
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Sekil 4.7. Farkli NaHCO3 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baslangic pH degerinin ¢ikis
suyu sicaklik degerlerine etkisi, 250 mg/L baslangi¢ konsantrasyonu, 10 A sabit akim siddeti
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Calisilan her bir baslangic pH degerinde ayni olmak kaydiyla, kullanilan NaHCO3
konsantrasyonu arttik¢a reaksiyon sonunda ortaya ¢ikan ¢ikis suyu sicaklik degerlerinin
azalma egiliminde oldugu goriilmektedir. En iyi KOI ve renk giderim verimi olan
baslangi¢c pH degeri 3’te 5 mM NaHCO3 konsantrasyonunda ¢ikis suyu sicaklik degeri
50°C olurken sirasi ile 10, 20 ve 40 mM NaHCOs3 konsantrasyonlarinda ¢ikis suyu
sicaklik degerleri 44°C, 39°C ve 34°C olarak tespit edilmistir. Baglangic pH degerinin
sistem parametreleri lizerine etkilerinin incelendigi denemelerde 10 A sabit akim siddeti
altinda sisteme uygulanan potansiyel fark degerleri kaydedilmis ve bu degerler
yardimiyla ortaya cikan enerji tiikketimi degerleri hesaplanmistir. Enerji tliketimi
degerleri birim zamanda birim hacme uygulanan elektrik enerjisi cinsinden kW-sa/m?

olarak hesaplanmustir.

100

80 F

60 F

Enerji tuketimi, kW-sa/m?

=
]

2 () 1 1 1 1
0 10 20 30 40

NaHCO; konsantrasvonu, mM

Sekil 4.8. Farkli NaHCOs3 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baglangic pH degerinin
reaksiyon siiresi sonunda enerji tiiketimi degerlerine etkisi, 250 mg/L baslangi¢ konsantrasyonu,
10 A sabit akim siddeti

Elektrokimyasal aritim proseslerinde enerji tiikketimine etki eden en 6nemli parametre
¢Ozeltinin sahip oldugu elektriksel iletkenlik degeridir. 250 mg/L’lik baslangi¢c metilen

mavisi konsantrasyonuna sahip sulu ¢ozeltinin elektriksel iletkenlik degeri oldukca
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diisiik oldugundan (yaklasik 300-350 mS/cm) dolayr 10 A sabit akim siddeti
uyguladiginda sistemde olusan direngten dolayr kullanilan dogru akim gii¢ kaynaginin
sahip oldugu 40 V maksimum kapasiteyi astifi icin sisteme sabit akim
uygulanamamistir. Bu yilizden ¢6zeltinin elektriksel iletkenlik degerinin yiikseltilmesi
icin farkli konsantrasyonlarda NaHCO3 kullanilmigtir. Kullanilan NaHCO3s miktarina
bagli olarak ¢ozeltinin elektriksel iletkenlik degerinde artis saglanmistir. Elektriksel
iletkenlik degerindeki artis sistemde olusan elektriksel direng degerinin azalmasina yol
acacagindan dolayr uygulanan potansiyel fark degerlerinde azalmalara sebep olmustur.
Sekil 4.8’den de goriildiigii gibi incelenen biitiin baglangic degerlerinde benzer egilim
goriilmekle birlikte artan NaHCOs konsantrasyonu birim zamanda birim hacimde
tiiketilen enerji miktarinin azalmasina sebep olmustur. En iyi KOI ve renk gideriminin
elde edildigi baslangic pH degerinin 3 oldugu denemede 5 mm NaHCO3
konsantrasyonunda 81 kW-sa/m*’lik enerji tiiketimi degeri ortaya ¢ikarken bu deger 10
mM, 20 mM ve 40 mM NaHCOj3 konsantrasyonlarinda sirastyla 55, 45 ve 35 kW-sa/m?®
degerlerinde enerji tiiketimi degerleri elde edilmistir. En yiiksek KOI ve renk giderim
verimlerinin elde edildigi 5 mM NaHCO3 konsantrasyonunda 250 mg/L metilen mavisi
iceren sulu ¢dzeltinin baglangi¢ pH degerlerinin enerji tiiketimi degerleri pH 2, pH 2.5,
pH 3 ve pH 4 icin sirasiyla 65.6, 71.6, 81 ve 96.5 kW-sa/m® olarak tespit edilmistir.
Ayn1 NaHCOs konsantrasyonuna sahip ¢ozelti ile 10 A sabit akim siddeti altinda
gerceklestirilen denemelerde enerji tliketimi degerlerinde ortaya ¢ikan bu farklilik
yukarida aciklandigir gibi farkli baslangic pH degerlerine sahip c¢ozeltilerin farkli
elektriksel iletkenlik degerlerine sahip olmasindan kaynaklanmaktadir. Bu durum
Cizelge 4.1°de her bir baslangi¢ pH degerleri ve farkli NaHCO3 konsantrasyonlari igin

verilmistir.

Cizelge 4.1. Farkli NaHCOs konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin baslangic pH
degerine gore sahip olduklari elektriksel iletkenlik degerleri

pH 2 pH 2.5 pH 3 pH 4
5mM 1442 1011 769 722
10 mM 1753 1389 958 842
20 mM 2254 1895 1450 1277
40 mM 3465 3070 2800 2545
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4.2. Akim Siddeti Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine Etkisi

Elektrokoagiilasyon aritim prosesinin en Onemli isletme kosullarindan birinin akim
siddetinin oldugu literatiir tarafindan da kabul edilen bir gergektir (Mollah et al., 2004;
Chen, 2004). Akim, elektrotlarda kirletici giderimi ve kiitle aktarimina onemli etkisi
olan koagiilant dozajin1 ve elektrot yiizeyinde agiga c¢ikan gaz {iretim oranini belirler.
Koagiilasyon ve gaz kabarciklarin olusumu ve iiretimi elektrokimyasal olarak belirlenir.
Elektrokimyasal aritim uygulamalarinda isletme maliyetinin ¢ok biiyiik bir kisminin
enerji tiiketiminden geldigi bilindiginden tespit edilecek olan optimum akim siddeti
olduk¢a Onemlidir. Bu ylizden gereginden fazla akim siddeti uygulandiginda isletme
maliyetindeki artis ile birlikte akim siddetiyle ayn1 egilimde ortaya ¢ikan koagiilasyon

camuru miktar1 da artis gosterecek ve bu durum ¢amur aritma maliyetini artiracaktir.

Akim etkinligini belirlemek icin elektrokimyasal olarak Al*® iyonlarimin ¢oziinme

miktar1 Faraday kanunu kullanilarak asagidaki gibi hesaplanir.

_ et MW

ZF 4.2)

Esitlik 4.1°de m, belirli bir zaman aralig1 (t, sn) boyunca belirli bir akimda (I, amper)
iretilen aliminyumun graminin kiitlesidir, Z aliiminyum atomu basma aktarilan
elektron sayisi (eq/mol), MW molekiil agirligidir (g / mol) ve F ise Faraday sabitidir
(96.485 C/eq).

Akim siddetinin sistem parametreleri iizerine etkileri 5, 10, 15 ve 20 A sabit akim
siddeti altinda, 50 ml/dk akis hizinda, 250 mg/L baslangi¢ metilen mavisi
konsantrasyonunda, en yiiksek KOI ve renk giderim veriminin elde edildigi baslangig

pH degeri olan pH 3’te, 5 mM NaHCO3 konsantrasyonunda incelenmistir.
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Sekil 4.9. Degisen akim siddetinin KOI giderim verimi iizerine etkisi, 250 mg/L baslangic
konsantrasyonu, 50 ml/dk akis hizi, baglangi¢c pH 3, 5 mM NaHCO3

Akim siddetinin 5 A’den daha biiyiik degerlere artirilmasi sonucu, metilen mavisi igeren
sulu ¢ozeltiden elektrokimyasal olarak giderilen KOI miktarinda artis meydana
gelmektedir. En yiiksek KOI giderim veriminin elde edildigi baslangic pH degeri olan
pH 3’te gerceklestirilen denemelerde 5 A sabit akim siddeti altinda 50 ml/dk akis
hizinda yaklasik %63’°liik giderim verimine ulasilirken 10, 15 ve 20 A degerlerinde
strasi ile, %81, %87 ve %92’lik KOI giderim verimleri elde edilmistir. Akim siddetinin
artmas1 KOI giderim verimini énemli 6lciide artirmustir. Elektrokoagiilasyon prosesi ile
arsenik giderimi icin Kobya ve arkadaslarinin gergeklestirilen ¢alismada da benzer
sonuglar elde edilmistir (Kobya et al. 2011). Akim siddetinin artmasi1 anot elektrottan
daha fazla Al*® ¢dziinmesine yol agtigindan elektrokoagiilasyon prosesinin giderim
verimini dogrudan etkilemektedir. Artan akim siddeti ile birlikte reaksiyon siiresi
boyunca reaktordeki floklarin miktarinin artmasi ile destabilize olan kirleticilerin
birlesmesi sonucu ¢okelme 6zelligi artan daha etkin partikiil boyutlarina ulasan floklarin

sayis1 artmaktadir.
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Boylelikle kirleticiler daha etkin bir sekilde giderilmis olurlar (Vakil et al. 2014). Akim
siddetinin renk giderimine etkisi Sekil 4.10°da grafiksel olarak gosterilmistir.
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Sekil 4.10. Degisen akim siddetinin renk giderim verimi iizerine etkisi, 250 mg/L
baslangi¢ konsantrasyonu, 50 ml/dk akis hizi, baglangi¢c pH 3, 5 mM NaHCOs3

Sekil 4.10°dan goriildiigii gibi artan akim siddeti KOI giderim veriminde oldugu gibi
renk giderim verimini de artirmistir. Artan akim siddeti reaktdrde daha fazla koagiilant
madde ¢dziinmesine sebep olarak sabit kirletici miktarinin uygun sartlarda daha fazla
flok yapma egilimi yiiksek koagiilant ile temas etmesine yol agmaktadir. Bu durum ise
kirletici giderim veriminin artmasina sebep olmustur. 5 A sabit akim siddeti altinda 50
ml/dk akis hizinda reaksiyon siiresi sonunda yaklasik %45 renk giderim verimi elde
edilirken, bu deger 10 A, 15 A ve 20 A sabit akim siddetler i¢in sirasiyla %75, %98 ve
%100 olarak tespit edilmistir. Akim siddetinin 5 A’den 15 A’e ¢ikarilmasi sonucunda
ayn1 deneysel sartlar altinda renk giderim verimi iki kattan daha fazla artig gostererek
hemen hemen tam aritim ile sonuclanmistir. Akim siddetindeki artis, elektrokimyasal
reaksiyon siiresi igerisinde anot ve katot reaksiyonlarinda degisim meydana

getireceginden dolayr reaksiyon siiresince ve reaksiyon sonunda pH degerlerinde de



degisim meydana gelmektedir. Meydana gelen degisim Sekil 4.11°de grafiksel olarak

gosterilmistir.
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Sekil 4.11. Akim siddetinin sistem parametrelerine etkisinin incelendigi denemelerde
ortaya ¢ikan pH degisimi

5,10, 15 ve 20 A akim siddetleri i¢in benzer egilim ortaya ¢ikmak kaydiyla, reaksiyon
siiresince ortam pH degerinin siirekli olarak artis gosterdigi  Sekil 4.11°de
goriilmektedir. pH artis hiz1 reaksiyonun ilk 15 dakikasinda hizli olmakla birlikte son 15
dakikada pH artis hizinin azaldigi goriilmektedir. Biitiin akim siddetleri i¢in meydana
gelen pH degisimi flok yapma egilimi yiiksek ¢6ziinme egilimi disiik olan Al(OH)3
olusumu i¢in gerekli olan optimum pH araliginda (6.5-8) oldugu i¢in akim siddetinin
giderim verimine etkisi pH etkisinden bagimsiz olarak gergeklesmektedir. Bu pH
araliginda iretilen alimiinyum hidroksit floklar1 optimum pH araliginin altinda ve
iistinde olusan aliminatlardan daha yiiksek flok yapma egiliminde olduklarindan
kirletici giderim verimleri incelenen biitiin akim siddetleri i¢in daha yiiksek degerlerde
olmakla birlikte ortaya c¢ikan elektrokoagiilasyon camuru daha kararli bir yapiya sahip

oldugundan dolay1r hem kolay ¢okelebilir 6zellik gostermektedir hem de daha diisiik



¢oziinme egilimine sahiptir. Akim siddetinin KOI ve renk giderim verimleri iizerine
etkilerinin incelendigi denemelerde reaksiyon siiresi boyunca gergeklesen sicaklik

degisimleri kaydedilmis ve Sekil 4.12°de gosterilmistir.
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Sekil 4.12. Akim siddetinin sistem parametrelerine etkisinin incelendigi denemelerde
ortaya ¢ikan ¢ozelti sicaklik degisimi

250 mg/L baslangi¢ metilen mavisi konsantrasyonuna sahip sulu ¢dzeltinin elektriksel
iletkenlik degerinin oldukg¢a diisiik olmasindan dolayr akim siddetinin KOI ve renk
giderim verimlerine etkisinin incelendigi denemelerde 5 mM NaHCOs kullanilmustir.
Kullanilan bu elektrolit ile birlikte ¢ozeltinin elektriksel iletkenlik degeri yaklasik olarak
1350 pS/cm mertebesindedir. Reaksiyon oOncesi ¢ozelti sicakligi yaklasik olarak
18°C’dir. Bu veriler 151¢1nda Sekil 4.12 incelendiginde, artan akim siddetinin reaksiyon
stiresi boyunca ¢ozelti sicakligini 6nemli oranda artirdigr goriilmektedir. SA sabit akim
siddetinde reaksiyon siiresi sonunda ¢ikis suyu sicaklik degeri yaklasik 31°C iken, bu
deger 10 A sabit akim siddeti i¢in 52°C, 15 A sabit akim siddeti i¢in 66°C ve 20 A sabit
akim siddeti i¢in ise 73°C’ye kadar artis gOstermistir. Yiiksek akim siddetlerinde

sicaklik degerinin ¢ok iist seviyelere ¢ikmasi buharlasma miktarini da artirmistir. Bu
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durum ise bu akim siddetlerinde elde edilmesi gereken giderim verimlerinin olmasi
gerekenden daha diisiik seviyelerde kalmasina sebep olmustur. Artan akim siddetinin
cikis suyu sicaklik degerini onemli Ol¢lide artirmasinin sebebi ise, sabit elektriksel
iletkenlik degeri altinda sisteme uygulanan akim siddetinin artmasi sistemde olusacak
elektriksel diren¢ degerini artmasina sebep olmustur. Artan elektriksel direng sisteme
uygulanan elektrik enerjisinin belirli bir boliimiiniin 1s1 enerjisine doniiserek ¢ozelti
sicakliginin artmasina yol agmistir. Artan akim siddeti degerlerinde elektriksel direng
degerinin artmasi yiliksek akim siddetlerinde daha biiyiik sicaklik degerlerinin ortaya
¢ikmasina sebep olmustur. Gergeklestirilen denemeler boyunca ortaya ¢ikan potansiyel
fark degerleri kaydedilerek enerji tiiketimi degerleri hesaplanmis ve Sekil 4.13’te

gosterilmistir.
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Sekil 4.13. Akim siddeti degerinin reaksiyon siiresin boyunca enerji tiiketimine etkisi

Akim siddetinin artmasi sisteme uygulanan potansiyel fark degerlerinin artmasina yol
actigindan hem akim siddetinin artmas1 hem de potansiyel fark degerlerin artmasi enerji
tiiketimini 6nemli olgiide artirmistir. 5 A akim siddetinde reaksiyon siiresi sonunda 38
kW-sa/m® olan enerji tiikketimi, 10 A akim siddeti igin 85 kW-sa/m®, 15 A akim siddeti
icin 161 kW-sa/m® ve 20 A akim siddeti igin ise 235 kW-sa/m? enerji tiiketimi degerleri
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ortaya ¢ikmistir. Bu nokta giderim verimleri ve enerji tiketimi degerlerinin optimum
olmas1 gerekliligi dikkate alindiginda yiiksek akim siddetlerinde hem KOI hem de renk
giderim verimleri yliksek olsa da enerji tiiketim degerlerinin de ¢ok yiiksek olmasindan
dolay1 bu akim siddetlerinde ¢alismak isletme maliyetlerini asir1 artiracaktir. Bu yiizden
mevcut veriler 1s18inda yliksek akim siddetlerinin elektrokoagiilasyon prosesi ile

metilen mavisi giderimi i¢in ¢ok uygun olmadig1 sdylenebilir.

4.3. Akis Hiz1 Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine Etkisi

Siirekli sistem elektrokoagiilasyon prosesinde akis hizi kirleticinin reaktor icerisinde
kalis siiresini belirlemektedir. Sabit akim siddeti altinda akis hizinin artmasi kirleticinin
reaktordeki kalis siiresini azalttigindan dolayr olusan koagiilant madde ile temasini
azaltmaktadir. Bu durumdan dolay: siirekli sistem elektrokoagiilasyon prosesinde akis
hiz1 incelenmesi gereken dnemli parametrelerden biridir. Akis hizzmin KOI ve renk
giderim verilerine etkilerinin incelendigi denemelerde, akis hiz1 25,75 ve 100 ml/dakika
araliginda c¢alisilmistir. Denemelerde metilen mavisi baslangi¢ konsantrasyonu 250
mg/L, sulu ¢dzelti baslangic pH degeri en iyi KOI ve renk gideriminin elde edildigi pH
3, 5 mM NaHCO3 konsantrasyonu sabit tutulmustur.
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Sekil 4.14. Akis hizinin KOI giderim verimine etkisi, 10 A akim siddeti, 250 mg/L
baslangi¢ konsantrasyonu, pH 3



Akis hizinin KOI giderim verimi iizerine etkilerinin gosterildigi Sekil 4.14’te goriildiigii
gibi artan akis hiz1 KOI giderim veriminin énemli dlgiide azalmasina sebep olmustur.
Sekildeki reaksiyon siirelerinin farkli olmasi degisen akis hizinin ¢dzeltinin reaktdrde
kalig siiresini degistirmesinden kaynaklanmaktadir. 10 A sabit akim siddeti altinda 250
mg/L baslangi¢c metilen mavisi konsantrasyonuna sahip ¢ozelti 25 ml/dk akis hizinda
gerceklestirilen denemede yaklasik %94 KOI giderim verimine ulasirken bu deger 50
ml/dk akis hiz1 icin %80 KOI giderim verimine, 75 ml/dk akis hiz1 i¢in %64 KOI
giderim verimine ve 100 ml/dk akis hiz1 igin yaklasik olarak %45 KOI giderim verimine
kadar azalmaktadir. Denemeler her bir akis hiz1 igin sabit reaktor hacminde kirleticinin
reaktorde tam kalis siireleri dikkate alinarak gerceklestirilmistir. Gergeklestirilen
denemelerden elde edilen veriler yardimiyla hesaplanan renk giderim verimleri Sekil

4.15’te gosterilmistir.
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Sekil 4.15. Akis hizinin renk giderim verimine etkisi, 10 A akim siddeti, 250 mg/L
baslangi¢ konsantrasyonu, pH 3
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Akis hizmin renk giderim verimine etkisi KOI giderim verimine olan etkilerine benzer
egilimdedir. Artan akis hizi renk giderim verimini 6nemli Slgiide diisiirmiistiir. Bu
durum ise, yiiksek akis hizlarinda elektrokimyasal aritim igin yeterli siirenin dolayisiyla
yeterli hidrolik kalis siiresinin saglanamadigini gostermektedir. Artan akis hizina bagl
olarak reaksiyon siiresince meydana gelen pH degisimi kaydedilmis ve Sekil 4.16°da

gosterilmistir.
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Sekil 4.16. Reaksiyon siiresince ¢ikis suyu pH degerinin degisimi, 10 A, pH 3, 250
mg/L

Biitiin akis hizlar i¢in ortaya cikan reaksiyon siirelerince ¢ikis suyu pH degerlerinin
stirekli olarak artis egilimi gosterdigi goriilmektedir. Bu artig egilimi her bir akis hizinda
benzer egilim olmak {iizere reaksiyonun ilk dakikalarinda oldukca yiiksek olmakla
birlikte reaksiyon siirelerinin sonuna dogru pH artis egilimi diisiik degerlerde
kalmaktadir. 75 ve 100 ml/dk gibi yiiksek akis hizlarinda reaksiyon siiresince
gerceklesen pH artiginin Al(OH)3 olusumu igin gerek sart olan optimum pH degerinin
altinda degerlerde kalmasi KOI ve renk giderim verimlerinin diisiik degerlerde

kalmasinin sebeplerinden biri oldugu diisiiniilmektedir. 25 ve 50 ml/dk gibi diisiik akis
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hizlarinda reaksiyon siiresince gerceklesen pH degisimi Al(OH)s olusumu i¢in gerek
sart olan optimum pH degeri araliginda olmasi veya reaksiyon siiresinin son kismi igin
olduk¢a yakin degerlerde olmas1 KOI ve renk giderimlerinin daha yiiksek degerlerde

olmasina etken olan faktorlerdendir.
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Sekil 4.17. Reaksiyon siiresince ¢ikis suyu sicaklik degerinin degisimi, 10 A, pH 3, 250
mg/L

Sekil 4.17 akis hizinin sistem parametreleri {izerine etkilerinin incelendigi denemelerden
elde edilen Sekil 4.14’teki KOI giderim verimi degisimi, Sekil 4.15’teki renk degisimi,
Sekil 4.16°daki pH degisimi grafiklerinde ortaya ¢ikan degisim egiliminin benzerini
gostererek artan akis hizina karsi ¢ikis suyu sicaklik degerlerinin azalmasina sebep
olmustur. Reaktordeki hidrolik kalis sliresinin azalmasina bagli olarak ayni elektriksel
iletkenlik degerlerinde aynmi sabit akim siddetinde sistemde ortaya cikan elektriksel
direng degerinin azalmasi birim elektrik enerjisinin ¢ok daha az bir kisminin 1s1
enerjisine doniiserek c¢ozelti sicakligimin daha diisiik degerlerde 1sinmasina sebep
olmustur. Akis hizinin sistem parametrelerine etkisinin incelendigi denemelerde zamana

bagli olarak sistemde olusan potansiyel fark degerleri kaydedilmis ve akis hizi
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degisiminin enerji tiiketimine etkilerinin belirlenmesi i¢in enerji tiketimi degerleri

hesaplanmis ve Sekil 4.18’de gdsterilmistir.

; 120
£
E:
5 L 90
£
5
-4
=]
5 L 60
5
=
84

[ 30 - 25 ml/dk  ~A— 50 ml/dk

—— 75 ml/dk =100 ml/dk

P

0 20 40 60
Reaksiyon stiresi, dk

Sekil 4.18. Akis hizinin enerji tiikketimine etkisi, 10 A, pH 3, 250 mg/L

Sekil 4.18 dikkatli bir sekilde incelendiginde artan akis hizinin enerji tiiketimi
degerlerini ¢ok az miktarda artirdigi goriilmektedir. Meydana gelen artis ¢ok biiyiik
degerlerde degildir. Biiylik farkliligin ortaya ¢ikmamasinin temel sebebi incelenen
parametre i¢in sabit akim siddeti degerinin sabit elektriksel iletkenlik degerinde sisteme
uygulanmasidir. Biitlin akis hizlart icin enerji tiiketimi degerlerinde meydana gelen
diisiik degisimin artan akis hizina bagli olarak sistemde artan kesme kuvvetlerinin
elektron tasimmimi {izerine olumsuz etkiler gostererek sabit akim siddeti altinda
elektriksel diren¢ degerinin artmasina bagli olarak potansiyel fark degerlerinde artis

meydana getirmesidir.
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4.4. Baslangi¢ Konsantrasyon Degerinin KOI ve Renk Giderim Verimine Etkisi

Baslangi¢ metilen mavisi konsantrasyonunun sistem parametreleri {izerine etkilerinin
incelendigi denemelerde, boya konsantrasyonu, 50, 100, 250 ve 500 mg/L olarak
secilmistir. Bu boya konsantrasyonun etkileri, en iyi giderim veriminin elde edildigi
baslangi¢c pH degeri olan pH 3, 50 ml/dk akis hizi, 10 A sabit akim siddeti ve 5 mM
NaHCOs degerleri sabit tutularak incelenmistir. Calismalar boyunca elektrokimyasal
reaktorde meydana gelen pH ve sicaklik degisimlerine disaridan herhangi bir
miidahalede bulunulmamistir. KOI giderim verimi icin elde edilen sonuglar Sekil

4.19’da gosterilmistir.
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Sekil 4.19. Baslangic boyar madde konsantrasyonunun KOI giderim verimine etkisi, 10
A, pH 3,5 mM NaHCOs

50, 100, 250 ve 500 mg/L baslangi¢ boyar madde konsantrasyonlarinda incelenen
denemelerde 100 mg/L baslangic konsantrasyonuna kadar olan artis KOI giderim
veriminin artmasina sebep olmustur. Bu degerin iizerindeki baglangi¢ boyar madde
konsantrasyonlarinda ise KOI giderim verimi azalma egilimi gostermektedir. 50 ml/dk

akis hizinda reaksiyon siiresi sonunda 50 mg/L’lik baslangic boyar madde
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konsantrasyonuna sahip denemede KOI giderim verimi yaklasik olarak %79 olarak
tespit edilmis iken, bu deger 100 mg/L. baslangi¢ boyar madde konsantrasyonu ig¢in
%85’e kadar artis gdstermektedir. KOI giderim verimi 250 mg/L’lik baslangi¢ boyar
madde konsantrasyonu i¢in yaklasik olarak %75, 500 mg/L’lik baslangi¢c boyar madde
konsantrasyonu igin ise %63 degerlerinde gergeklesmistir. Sabit akim siddeti altinda en
diisiik konsantrasyonda en yiiksek KOI giderim verimi beklenirken bu beklentinin
gerceklesmeme sebebi bu konsantrasyonda elektriksel iletkenlik degerinin oldukga
diisiik olmasindan dolay1 sabit akim siddetinin yiiksek potansiyel fark degerinden dolay1
sisteme tam yansitilamamasindan kaynaklanmaktadir. 100 mg/L baslangi¢ boyar
maddesinden daha biiyiik baslangic boyar madde konsantrasyonlarinda giderim
veriminin azalmasinin sebebi ise 10 A sabit akim siddeti ile sabit miktarda ¢6ziinen Al*3
iyonlari sonucu uygun pH araliklarinda olusan AI(OH)3 miktarinin degismemesine baglt
olarak bu floklar ile temas edecek kirletici miktarinin artmasidir. Yiiksek baglangic
konsantrasyonlarinda olusan AI(OH); miktarinin yetersiz kalmasi KOI giderim
veriminin azalmasina sebep olmustur. Ayn1 denemeler sonucu elde edilen renk giderim

verimi ile ilgili veriler Sekil 4.20°de gosterilmistir.
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Sekil 4.20. Baslangi¢ boyar madde konsantrasyonunun renk giderim verimine etkisi, 10
A, pH 3,5 mM NaHCOs
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Baslangi¢ boyar madde konsantrasyonunundaki degisim KOI giderim veriminde oldugu
gibi renk giderim veriminde de benzer egilim gostermistir. 100 mg/L boyar madde
konsantrasyonuna kadar artis egilimi gosteren renk giderim verimi bu konsantrasyondan
daha biiyiik degerlerde azalma egilimi gostermistir. Bu durum KOI giderim verimi i¢in

belirtilen benzer sebeplerden dolayr meydana gelmistir.

Reaksiyon siiresi boyunca ortam pH degerinde meydana gelen degisim incelenen biitiin
baslangic boyar madde konsantrasyonlari i¢in benzer egilim gdstermistir. Ayni sabit
akim siddeti altinda sadece konsantrasyonun degisimi reaksiyon siiresi boyunca
meydana gelen pH degisimleri arasindaki farkin olabildigince diisiik degerlerde
kalmasina sebep olmustur. Baslangi¢ boyar madde konsantrasyonundaki artiga bagl
olarak sulu ¢ozeltinin elektriksel iletkenlik degerlerinde meydana gelen degisim c¢ok
biiyiik farklar olusturmadigindan 10 A sabit akim siddeti altinda incelenen denemelerde
reaksiyon sliresi boyunca ortaya ¢ikan sicaklik degerleri arasinda ¢ok biiytlik farkliliklar
meydana gelmemistir. Boyar maddenin elektriksel iletkenlik degerinin ¢ok diisiik
olmasindan dolay:r kullanilan NaHCO3 elektroliti yardimiyla sulu ¢6zeltinin elektriksel
iletkenlik degeri belirli bir seviyede artirilmigtir. 5 mM konsantrasyonda kullanilan
elektrolit incelenen biitlin boyar madde konsantrasyonlarmnin elektriksel iletkenlik
degerlerinin birbirine ¢ok yakin degerler olmasina yol agmistir. Benzer elektriksel
iletkenlik degerleri sabit akim siddeti altinda benzer elektriksel direncler ortaya
koyacagindan dolay1 ¢ozelti ¢ikis suyu sicakliklarinin da benzer olmasi beklenen bir

sonugctur.

Baslangic boyar madde konsantrasyonun sistem parametreleri iizerine etkilerinin
incelendigi denemelerde her bir konsantrasyon i¢in gerceklestirilen ¢alismalarda sabit
akim siddeti altinda sistemde ortaya cikan potansiyel fark degerleri yardimiyla
hesaplanan enerji tiiketimi degerleri Sekil 4.21°de gosterilmistir. Incelenen baslangic
boyar madde konsantrasyonlarinda gerceklesen denemelerde reaksiyon siiresi boyunca
potansiyel fark degerlerinde ¢ok biiyiik farkliliklar olmadigindan dolay: sekildeki veriler

reaksiyon siiresi sonunda gergeklesen enerji tiiketimi verilerini icermektedir.
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Sekil 4.21. Baslangic boyar madde konsantrasyonunun enerji tiiketimi degerlerine
etkisi, 10 A, pH 3, 5 mM NaHCOs

Sekil 4.21 incelendiginde c¢alisilan biitiin baslangic konsantrasyonlari ic¢in enerji
tiketimi agisindan ¢ok biiyiik farklarin olugmadigir goriilmektedir. Bununla birlikte
gerceklesen distik farklilikta baslangic boyar madde konsantrasyonu arttikca enerji
tiiketimi degerlerinde azalma yasanmistir. Bu azalma egilimi 50 mg/L’lik baslangi¢
boyar madde konsantrasyon icin 74,95 kW-sa/m?, 100 mg/L’lik baslangi¢ boyar madde
konsantrasyon igin 72,5 kW-sa/m?, 250 mg/L’lik baslangi¢c boyar madde konsantrasyon
icin 69 kW- sa/m® ve 500 mg/L’lik baslangi¢ boyar madde konsantrasyon igin 65,5 kW-
sa/m® olarak gerceklesmistir. Baslangic pH degeri, akim siddeti ve akis hizi
parametrelerinde ortaya ¢ikan enerji tliketimi degerleri arasindaki farkliliklar
diisiiniildiiginde baslangi¢ boyar madde konsantrasyonunun enerji tiiketimine cok
bliyiik etkilere sahip olmadig1 goriilmektedir. Bu duruma sebep olan temel etken, her bir

konsantrasyon i¢in hemen hemen ayni elektriksel iletkenlik degerlerine sahip olmasidir.
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5. TARTISMA ve SONUC

Bu ¢alismada, laboratuvar ortaminda hazirlanan metilen mavisi boyar maddesinin sulu
¢ozeltisinden KOI ve renk gideriminin elektrokoagiilasyon prosesi kullanilarak kirletici
giderimi incelenmis ve sistem parametrelerinin giderim verimlerine etkileri tespit
edilmistir. Biitlin ¢alismalarin  stirekli modda gercgeklestirildigi  c¢alismalarda
elektrokoagiilasyon prosesinin sistem performansi olarak secilen sulu c¢ozeltinin
baslangic pH degeri, akim siddeti, akis hiz1 ve boyar madde baslangi¢ konsantrasyonu

parametrelerinin etkileri KOI ve renk parametreleri analiz edilerek belirlenmistir.

Sulu ¢ozeltinin baslangic pH degerinin KOI ve renk giderim verimlerine etkileri
incelenirken akim siddeti A, boyar madde konsantrasyonu 250 mg/L, akis hiz1 50 ml/dk
degerlerinde sabit tutulmustur. Incelenen baslangic pH degerleri 2, 2,5, 3 ve 4 olarak
tespit edilmistir. En diisiik pH degerinden baslangic pH degeri 3 olan denemeye kadar
KOI ve renk giderim verimlerinin arttig1 bu pH degerinin iizerindeki pH degerinde her
iki giderim veriminin azaldig1 goriilmiistiir. Giderim veriminin baslangic pH degerine
bagli olarak degismesinin temel sebebinin reaksiyon siiresince ortam pH degerindeki
degisimden kaynaklandig1 goriilmiistiir. En yiiksek KOI ve renk giderim verimlerinin
elde edildigi baslangic pH degerinin 3 oldugu denemede reaksiyon siiresince ortaya
cikan pH degerlerinin elektrokimyasal olarak ¢oziinlip uygun sartlarda Al(OH)s’e
doniisen Al*® iyonlar1 icin en uygun pH araligini olusturdugu goriilmiistiir. Bu pH
araliginin optimum AI(OH)3 olusumunu en yiiksek miktarda olusturmasi dolayisiyla
KOI ve renk giderim verimleri de sabit akim siddeti ve konsantrasyon degerlerinde en

yiiksek degerlere ulagsmistir.

Elektrokoagiilasyon prosesinde sisteme uygulana akim siddeti degerinin anot elektrotta
coziinen koagiilant madde miktarin1 ve ¢ikan gaz miktar ve kabarcik capini
belirlemesinden dolayr proses verimini etkileyen ©Onemli bir parametredir. Bu
parametrenin KOI ve renk giderim verimlerine etkileri 5, 10, 15 ve 20 A sabit akim
siddetleri uygulanarak incelenmistir. Denemelerde en iyi KOI ve renk giderim

veriminin elde edildigi pH 3 baslangic pH degeri olarak ve boyar madde
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konsantrasyonu da 250 mg/L olarak belirlenmistir. Akim siddeti degerinin incelendigi
calismalarda artan akim siddetinin KOI ve renk giderim verimleri énemli bir sekilde
artirdigr goriilmiistiir. Akim siddetinin artmasi reaksiyon siiresi boyunca pH degerinin
ve ¢ozelti sicakligl degerlerinin de artmasina sebep olmustur. Elektrokimyasal reaktorde
akim siddetinin artis1 anot elektrotta ¢oziinen Al miktarmmn artmasma sebep
olmaktadir. Uygun pH degeri araliginda ¢oziinen Al*® miktarmin artmasi kirletici
giderimi mekanizmasinin kilidi olan AI(OH)3 olusum miktarin1 da artirmistir. Sabit
kirletici miktarmin daha fazla flok ile reaksiyona girmesi KOI ve renk giderim
verimlerinin artmasina sebep olmustur. Bununla birlikte artan akim siddeti degeri,
reaksiyon siiresince ortaya ¢ikan enerji tiiketimi degerlerinin de onemli bir sekilde
artmasina sebep olmustur. Prosesin isletme maliyetlerinin en 6nemli kismin1 olusturan
enerji tliketimi degerinin artmasi akim siddeti degerinin ¢ok yiiksek degerlerde
calisilmasina engel olmaktadir. Bu durumda optimum giderim verimi ve enerji tiiketimi

dengesi kurularak uygun akim siddeti degerlerinin belirlenmesi gerekir.

Stirekli ¢alistirilan sistemlerde kirleticinin elektrokimyasal reaktdrde kalis siiresini
belirleyen akis hizi parametresinin KOI ve renk giderim verimine ve enerji tiiketimi
degerlerine etkilerini incelemek i¢in 25, 50, 75 ve 100 ml/dk degerlerinde akis hizlar
secilmistir. Bu denmelerde akim siddeti, 10 A, pH degeri en iyi giderim verimlerinin
elde edildigi pH degeri olan pH 3, baslangi¢ boyar madde konsantrasyonu ise 250 mg/L
olarak sabit tutulmustur. Artan akis hiz1 kirleticinin reaktorde kalis siiresini azaltmistir.
Hidrolik kalis sliresinin azalmasi sabit akim siddeti altinda olusturulan A1(OH)z floklar
ile boyar maddenin daha kisa siire temas etmesine sebep olacaktir. Ayrica hidrolik kalis
siiresinin azalmasi1 bagka bir ifade ile akis hizinin artmasi Esitlik 4.1 geregi
elektrokimyasal olarak olusacak Al+3 iyonlarimin miktarinin azalmasina sebep
olmustur. Daha kisa siirede daha diisiik miktarda flok ile temas edilmesi KOI ve renk
giderim veriminin oldukc¢a diisiik degerlerde kalmasina sebep olmustur. Ayrica artan
akis hiz1 reaktor igerisinde gergeklesen elektron transferine artan kesme kuvvetleri
yardimiyla engel olusturdugundan enerji tiiketimi degerlerinin artmasina sebep

olmustur. Bu yiizden optimum KOI ve renk giderim verimleri ile en diisiik enerji
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tilketimi degerlerinin elde edilebilmesi i¢in uygun akis hizi degerlerinde ¢aligmak

gerekmektedir.

Kirletici baglangi¢ konsantrasyonundaki degisim, sabit akim siddeti ile gerceklestirilen
denemelerde, ortamda sabit miktarda mevcut olan flok kiitlesi dikkate alindiginda
onemli bir parametre olmaktadir ve bu parametrenin KOI ve renk giderim verimlerine
etkileri 50, 100, 250 ve 500 mg/L konsantrasyonlarda incelenmistir. Calismalarda akim
siddeti 10 A ve baslangic pH degeri 3 olarak sabit tutulmustur. 100 mg/L’ye kadar artan
baslangi¢ boyar madde konsantrasyonu KOI ve renk giderim verimlerinin artmasina bu
degerin iizerindeki baslangi¢ boyar madde konsantrasyonlar1 ise KOI ve renk giderim
verimlerinin azalmasina sebep olmustur. Bu durum, en diisilk konsantrasyonda sabit
Al(OH)3 floklarinin varligina ragmen konsantrasyon diisiikliigiiniin elektriksel iletkenlik
degerindeki azalmadan dolayr sitemde -elektriksel direncin olusmasi ve yeterli
elektriksel alanin olusturulamadigindan kaynaklanmaktadir. Yiiksek
konsantrasyonlardaki diisiik KOI ve renk giderim verimlerinin sebebi ise konsantrasyon
artisina ragmen c¢ozeltide elektrokimyasal olarak sabit flok olusturulmasi ve bu flok
miktarinin  birim zamanda var olan kirletici i¢in yetersiz kalmasindan

kaynaklanmaktadir.

Incelenen sistem parametrelerine bagl olarak sulu ¢ozeltiden elektrokoagiilasyon
prosesi ile boyar madde giderimi igin baslangi¢ ¢ozelti pH degeri, uygulanan akim
siddetinin miktar1, siirekli sistemde hidrolik kalis siiresini belirleyen akis hiz1 degeri ve
boyar madde konsantrasyonun KOI ve renk giderim verimlerine ve sistemde olusan
enerji tikketimi degerlerine oldukca etkili olduklar1 tespit edilmistir. Metilen mavisi
iceren boyar madde giderimi i¢in bu degerlerin optimum araliklarinin belirlenerek
kullanilmas: elektrokoagiilasyon prosesini uygun ve alternatif bir aritim ydntemi

yapacaktir.
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