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Danisman: Yrd. Dog. Dr. Alper Erdem YILMAZ

Gilimiis ve bilesikleri, sularda ve toprakta yiiksek konsantrasyonlarda bulunduklarinda
insan ve canli yagsamina zararh etkilere neden olmaktadir. Bu nedenden dolay1 glimiis
ve bilesiklerinin ¢evrede miisaade edilen konsantrasyonlarda olmasi gerekmektedir. Bu
calismada giimiislin rontgen atiksularindan elektrokoagiilasyon yontemi ile giderimi ve
bu prosese etki eden ¢esitli parametreler incelenmistir. Calismalarda elektrot malzemesi
olarak aliiminyum ve demir elektrot kullanilmistir. Gilimiisiin uzaklastirilmasina
baslangic pH’nin, uygulanan ve reaksiyon zamanmin etkileri incelenmistir. Yukarida
bahsedilen parametreler arasinda, elektrokoagiilasyon prosesine etki eden en onemli
parametrenin uygulanan akim siddeti oldugu goriilmiistiir. Reaksiyon siiresi boyunca
atiksu pH’sindaki artis hizi ¢cok yiiksek olmadigindan dolay: ¢dziinen Al*® iyonlarmnin
yumak olusturma egilimleri yliksek olmustur. Bu yiizden ¢6zeltinin baslangig
pH’sindaki degisim, akim siddeti kadar etkili olmamistir. Akim siddetinin artmasi birim
zamanda daha fazla koagiilantin ¢oziinmesini sagladigi i¢in giimiis giderim verimini
artirmustir. incelenen biitiin parametrelerin belirledigi optimum sartlarda, yaklasik 5000
mg.L™" giimiis konsantrasyonuna sahip rontgen atik sulardan % 99’un iizerinde giimiis
giderilebilecegi goriilmiistiir. Elektrokoagiilasyon sonucunda elde edilen metal hidroksit
camurunda tutulan giimiis, ¢camurun derisik HCI ile farkli sartlar altinda ¢dziinmesi
sonucunda geri kazanilmaistir.

2010, 92 sayfa

Anahtar Kelimeler: Giimiis, elektrokoagiilasyon, rontgen atiksuyu, aliiminyum ve
demir elektrot



ABSTRACT

Master Thesis

THE SILVER REMOVAL AND RECOVERY FROM X-RAY BATH
WASTEWATER BY ELECTROCOAGULATION METHOD

Salih CARIKCIOGLU

Atatiirk University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Environmental Engineering

Supervisor: Ass. Prof. Alper Erdem YILMAZ

Silver and compounds cause harmful effects to human being and environment when
they exist at high concentration in water and soil. For this reason, it is necessary to have
boron and its compounds within the allowed amount of concentrations for the
environment. This study investigates silver removal from X-ray wastewater by
electrocoagulation method and parameters which affect this process. Aluminum and
ferrous electrodes were used in the studies as the electrode material. The effects of
initial solution pH, applied current density and reaction time were investigated for boron
removal. It is observed that applied current density is the most important one amount
the above mentioned parameters for electrocoagulation process. Flock formation of
dissolved Al*® ions was on the high because increasing rate of pH was not very high
during the reaction time. For this reason, change of initial solution pH was not effective
as change of current density. Since increasing current value causes more coagulant to
dissolve within the unit time, it increases the silver removal efficiency. Under the
optimum conditions defined by the above investigated parameters, it has been observed
that more than 99% silver removal can be achieved from the X-ray bath wastewater
containing approximately 5000 mg.L™ silver concentration. The silver captured on
metal hydroxide obtained electrocoagulation process was recovered by dissolving
concentrated HCI under different conditions.

2010, 92 pages
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1. GIRIS

Yeryiiziindeki icme ve kullanma suyunun miktar1 sinirlidir. Zamanla su kaynaklarmin
azalmasi, insan niifusunun artmasi ve daha da onemlisi artan endiistriyel kirlenme ile
sularin kirlenmesi yasami giderek zorlastirmaktadir. Endiistriyel liretimin bir sonucu
olarak atiklarm olusmasi kagmilmazdir. Endiistriyel tiretimdeki ¢esitlilige paralel olarak
olusan atiklarin karakteristiklerinde de 6nemli degisiklikler gézlenmektedir. Onemli

oranda cevre kirliligine sebep olan endiistri kollarindan biriside metal endiistrisidir.

Antik c¢aglarda metal cevherleri islenmeye baslandigindan beri metaller insan
faaliyetleri sonucu olarak dogal ¢evrimler disinda atmosfere, hidrosfere ve pedosfere
yayllmaya baslamislardir. Yiizyillar boyunca insanlar agir metalleri etkilerini bilmeden
taki, silah, su borusu vb gesitli amaclar i¢cin kullanmiglardir. Sanayilesme ile birlikte

agr metal iceren kOmiirlerin yakilmaya baslanmasi ile endiistri bdlgelerindeki agir
metal Kkirliligi asir1 boyutlara ulasmis ve agir metal Kkirliliginden kaynaklanan

zehirlenmeler ortaya ¢ikmustir.

Agir metaller, su kaynaklarina, endiistriyel atiklar veya asit yagmurlarinin topragi ve
dolayisi ile bilesimde bulunan agir metalleri ¢ozmesi ve ¢éziinen agir metallerin irmak,
g0l ve yeralt1 sularina ulasmasiyla gecerler. Sulara tagman agir metaller asir1 derecede
seyrelirler ve kismen karbonat, siilfat, siilfiir olarak kat1 bilesik olusturarak su tabanma
coker ve bu bolgede zenginlesirler. Sediment tabakasmin adsorpsiyon kapasitesi smirl
oldugundan dolayr da sularin agir metal konsantrasyonu siirekli olarak yiikselir.
Ulkemizde de basta tuz ihtiyacimizi karsiladigimiz tuz golii olmak iizere kapali
gollerimizde yeterli ¢evresel Onlem almadigimiz ve su havzalarinda kontrolsiiz
sanayilesmeye izin verdigimizden dolayr agwr metal konsantrasyonu siirekli
yiikselmektedir. Agir metallerin ekolojik sistemde yaymimlar1 dikkate alindiginda dogal

cevrimlerden daha ¢ok insanin neden oldugu etkiler nedeniyle ¢evreye yaymimi séz



konusu oldugu goriilmektedir. Siirekli ve kullanima bagli kirlenmenin yani sira kazalar
sonucu da agir metallerin ¢evreye yaymimi 0nemli miktarlara ulasabilmektedir.

Endiistriyel faaliyetler sonucunda farkli ortamlara yayilan agir metaller, sonugta karaya
ve buradan bitkiler ve besin zinciri yoluyla da hayvanlara ve insanlara ulasirlar ve ayni
zamanda hayvan ve insanlar tarafindan havadan aeresol olarak veya toz halinde
solunurlar. Agir metaller endiistriyel atik sularin igme sularma karigmasi yoluyla veya
agir metallerle kirlenmis partikiillerin tozlagmasi yoluyla da hayvan ve insanlar lizerinde

etkin olurlar.

Cesitli endiistri dallarindan kaynaklanan atik sularda bulunan giimiisiin gerek ekonomik
degerinden dolay1 geri kazanim seklinde; gerekse ¢evreye verecegi zararlardan dolay1
giderimi seklinde alict ortama desarj edilmesinden dnce atik sulardan uzaklagtirilmasi
gerekir. Fakat giinlimiizde atik sulardan ve c¢esitli proses sularindan glimiisiin
uzaklastirilmasi icin kullanilan basit bir yontem yoktur. Atik sulardan glimiisiin
uzaklastirilmasi i¢in ileri aritim yontemlerinin kullanilmasi gerekmektedir. Kil, toprak
ve diger materyallerle glimiisiin adsorpsiyonu lizerine pek ¢ok calisma yapilmistir.
Bununla birlikte iyon degisimi yontemi ile giimiis giderimi lizerine etkili sonuglar alinan
bircok caligma yapilmistir. Su ortaminda bulunan giimiisiin geri kazanilmasi igin
uygulanan en etkili yontemlerin baginda elektrokimyasal aritim yontemleri gelmektedir.

Bu tiir uygulamalarda giimiis indirgenerek ortamdan uzaklastirilmaktadir.

Bu ¢alismanin amaci, yiiksek konsantrasyonlarda giimiis iceren atik sulardan ileri aritim
proseslerinden biri olan elektrokoagiilasyon yontemi ile giimiis giderimi verimine etki
eden parametrelerin  belirlenmesi ve ¢ozeltideki gilimiisiin - geri  kazaniminin
saglanmasidir. Caligmalarda rontgen filmlerinin olusturulmasinda kullanilan ve giimiis
icerigi olduk¢a zengin olan atik sular kullanilmistir. Elektrokoagiilasyon yontemi ile
optimum giimiis giderimine ¢6zeltinin baslangic pH’si, uygulanan akim siddeti,

kullanilan elektrot malzemesinin tiiriiniin etkileri incelenmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER

Giliniimiizde degerli metallerdeki arz-talep dengesinde talep lehinde bir artis soz
konusudur. Bazi materyallerde ise arz talebi karsilayamamaktadir. Devlet Planlama
Teskilat1 (DPT) 2001-2023 yillar1 igin yaptig1 projeksiyonlarda giimiis i¢in dnemli talep
artiglart beklenmektedir (DPT.2000). Bu durum geri kazanima yonelik proje ve
uygulamalar1 tesvik etmektedir. (Ishikawa vd. 2001.). Arz-talep dengesizligi hurda
giimiisiin yeniden kazanimiyla ve resmi veya Ozel sektor kuruluslarinin stoklari
kullanilarak ¢oziimlenmektedir. Ikincil kaynaklardan diger bir deyimle geri kazanim
ile giimiis iadesi 1995-1997 yillar1 arasinda % 17.6’lik bir artig gostermistir. Bu artig
geri kazanim teknolojilerine verilen 6nemin bir gostergesidir. Diinya toplam glimiis

iiretiminin %18-22" si ikincil kaynaklardan elde edilmektedir (DPT.2000).

2.1. Giimiis Hakkinda Genel Bilgi

Glimiis, periyodik sistemin birinci grubuna dahil bir metal olup soy metallerdendir.
Gumiis, elementlerin periyodik tablosunda simgesi Ag olan, beyaz, parlak, kiymetli bir
metalik element. Atom numaras1 47, atom agirligi 107,87 gramdir. Ergime noktasi
961,9°C, kaynama noktas1 1950°C ve 6zgiil agirligi da 10,5 g/cm?'tiir. Glimiise dogada
serbest halde rastlanildig gibi (+1) ve (+2) degerli bilesikler halinde de rastlanilir. Yer
kabugunda ¢ok az bulunan giimiisiin kimyasal sembolii (Ag), Latince ad1 “Argentum”
sozcliglinden alinmistir. Ag iyonu, Cu, Pb-Zn ve Sb elementleriyle de yer degisimi

yapabildiginden elementlerin biinyesinde de belirli oranlarda giimiise rastlanmaktadir.

Gilimiis, 15181 ¢ok 1yi yansitan, doviilebilen, slinek bir metaldir. Bir gram giimiisten 2 km
uzunlugunda ince tel cekilebilir. Elektrik sistemde kiip ve altigen olarak kristallenir.
Koordinasyon sayis1 alt1 oldugu hallerde, yaklagik atom cap1 1,444 ansgtrom degerini

alir.
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Atmosferde oksitlenmeye karsi biiyiik bir mukavemet gosterir. Bakirdan daha zor,
altindan ise daha kolay oksitlenir. Standart elektrot potansiyeli 0,7978 V dur. Asitlere ve
birka¢ organik maddeye karsi dayaniklidir. Fakat nitrik asit ve derisik sicak silfiirik
asitte kolayca eritilir. Ayrica kiikiirt ve bircok kiikiirt bilesikleriyle hemen birlesir.
Gumiis esya iizerindeki kararmanim sebebi, havadaki hidrojen siilfiir ve yumurta gibi

baz1 yiyeceklerde bulunan kiikiirttiir.

Periyodik tabloda agir metaller grubu iginde yer alan glimiisiin, cogu 6zellikleri bakirin
ozelliklerine benzemekle beraber bakir, ¢ogu bilesiklerinde iki degerlikli olmasi ile

giimiisten farkhidir.

Glimiis birincil kaynaklardan elde edildigi gibi, hurda glimiisiin yeniden kazanilmasiyla
ikincil kaynaklardan da elde edilmektedir. Birincil giimiis kaynaklar1 primer giimiis
yataklar1 ve sekonder giimiis yataklari olmak iizere iki kategoride degerlendirilir.
Giliniimiizde diinya glimiis tiretiminin ¢ogu sekonder tip yataklardan, Au, Pb-Zn, Cu ve
diger madenlerden yan firiin olarak eclde edilmektedir. Ancak son yillarda primer

yataklardan glimiis iiretiminde 6nemli artis oldugu goézlenmektedir (DPT 2000).

2.2. Gilimiisiin Tarihcesi

Gilimiis ¢cok eski zamanlardan beri bilinmekle birlikte yine de altin ve bakirdan sonra
kesfedilmistir. Altin az olmasina ragmen, diinyanin her yanina yayilmasi sebebiyle daha
once kullanilmaya baglanmistir. Ayrica tabii halde giimiis az olup, cok derinlerde
bulunuyordu. Giimiisiin M.O. 3100 yillarinda Misirhlar ve M.O. 2500 yillarinda Cinliler
ve Persler tarafindan kullanildigi belirtilmistir. Yunan tarihinde Atina'daki giimiis
madenlerine rastlanir. M.O. 800 yillarma dogru giimiis, Nil nehri havalisinde para
olarak kullanilmaya baglanmistir. Giimiisii ilk olarak Romalilarin islemeye basladiklari
iddia edilmektedir. Endiistri ilerledik¢e daha karisik ve saf olmayan glimiis filizleri
iizerinde calisilmaya baslandi. Bugiin giimiis biiyilik bir nisbette bakir, kursun ve ¢inko

iiretimindeki yan iirlinlerden elde edilir.
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2.3. Giimiisiin Kullanim Alanlar:

Giimiislin parlakligi, nadir bulunusu, agirhigi, kolay islenerek siis esyasi yapilabilirligi
bu metale insanlik tarihinde Gzel bir statii olusturmuslardir. Yerkiiremizdeki sosyal
evrim igerisinde kullanim araglarinin takasinda giimiis 6zel yerini almistir. Hatta
zamanla giimiis otoriter takas araci olmustur. Onceleri genelde siis esyasi olarak
kullanilan giimiis ekonomik ara¢ (para) olarak kullanilmaya baslanmistir. Glimiisiin
para olarak kullanimi uzun yillar en biiyiik tiiketim sektoriinii olusturmustur. Giimiis
piyasada diger bazi metallerden farkli olarak iki yonlii karakter sergilemektedir. Hem
yatirim araci, hem de endiistriyel hammadde olarak talep gormektedir. Metaller arasinda
elektrik 6zdirenci en diisiik ve 1s1 gegirgenligi en yiiksek olusu giimiisii pek ¢cok sanayi
dalinda vazgecilmez bir metal haline getirmistir. Giimiis bugiin pek ¢ok metalin iistiin
vasifli alasim meydana getirmesinde kullanilmaktadir. Mesela aliiminyuma %0,5
civarinda katilan glimiis bilinen en saglam alasimi olusturmaktadir. Gelismis bir takim
fiizeler bu alasimla yapilmaktadir. Jet motorlar1 disli kutusu imalatinda kullanilan
magnezyum alasimi i¢cinde %2,5 oraninda giimiis ilave edilmesi suretiyle, uzun siire

yiiksek 1s1da calimsa 6zelligi kazandirilmaktadir (Nizamoglu 1988; Ince vd 2003).

Gilimiisiin genel olarak hitap ettigi endiistriyel kullanim alanlar1 arasinda elektronik
sanayi ve fotograf filmi sanayileri de bulunmaktadir (DPT 2000). Degisik tiiketim
alanlar1 arasinda biiylimeye en elverisli ve ek talep yaratabilecek bir diger pazar imkani
da binalar ile motorlu araglardaki giimiis kaplamali camlarin kullanimidir. Bu tip
camlarin, solar radyasyonun %80’ini yansitirken, goriiniir 151810 %80’ini gecirdigi ve
boylece, klima sistemleri iizerindeki 1s1 yikiiniin hafifletilmesi suretiyle Onemli
miktarda enerji tasarrufu saglandigi tespit edilmistir (Madencilik Biilteni, 1993). Cok
sayida fabrikasyon iriinlerde rol almasiyla giimiisiin endiistriyel Onemi giderek
artmaktadir. Parasal amaglar i¢in kullanimi ise son derece azalmistir. Giimiisiin
Tiirkiye’de tiiketimine bakildiginda, tiikketimin daha ¢ok hediyelik siis, ziynet esyasi,
aynacilik ve elektrot imalatinda kullanildig1 goriiliir. Ancak bu tiiketim alanlarindan en

¢ok pay1 hediyelik siis ve ziynet yapimi almaktadir (DPT 2000).



Guimiis kendisine verilen 6zel sosyoekonomik degerin yani sira, metalinin ve kimyasal
tuzlarinin ozelliklerinden dolay1 kendisine dnemli teknolojik yer edinmistir. Metalik
giimiis ve alagimlarinin 6nemli 6zellikleri bu metalin elektrik, elektronik ve ileri
teknolojik sanayinde Onemini arttirirken giimiis halojeniklerin optik &zellikleri bu
tuzlarin fotografeciligin vazgegilmez hammaddeleri yapmistir. Ayna yapiminda giimiisiin
yerini bagka hi¢bir madde doldurmamaktadir. Ayrica giimiis iyodiir tuzlarinin nem

yiiklii bulutlardan su yagdirma 6zelligi giimiise aktiiel ayr1 bir 6nem kazandirmistir.

2.4. Giimiis Bilesikleri

Glimiis, bilesiklerinde ekseriyetle bir (+1) degerlidir. Bilinen pekcok bilesiginden

Oonemlileri sunlardir.

Giimiis oksit (Ag,0): Giimiis nitrat ¢6zeltisi, sodyum veya potasyum hidroksit ile
muamele edilirse, kahverengi bir ¢cokelti meydana gelir. Dayanikli degildir ve 300°C'nin

iizerine 1sitilirsa, tamamen giimiise doniisiir.

Giimiis siilfiir (Ag,S): Dogada argentit minerali halinde bulunur. Glimiis tuzunun

¢oOzeltisi tizerinden hidrojen siilfiir ge¢irmekle elde edilen kararli bir bilesiktir.

Giimiis nitrat (AgNQO3): En 6nemli giimiis tuzudur. Renksiz agir kristaller teskil eder.
Tipta daglamak maksadiyla kullanilir. Sigil tedavisinde ¢ok iyidir. Ayrica deriyi ve
organik maddeleri karartmada tercih edilir. Deriyi kararttigindan "cehennem tasi™ ismini
almistir. Suda ve alkolde kolayca ¢oziindiigiinden, bircok giimiis bilesiklerinin elde
edilmesinde ilkel madde olarak kullanilir. En ¢ok kullanildig1 yerler; basta fotograf¢ilik

olmak iizere, miirekkepler, sa¢ boyas1 yapimi ve glimiis kaplamaciligidir.

Giimiis siyaniir (AgCN): Giimiis tuzuna sodyum veya potasyum siyaniiriin ilave
edilmesiyle meydana gelen zehirli beyaz bir tuzdur. Alkali siyaniirlerle kompleks

siyaniirler teskil eder. Bu tuzlar da kaplamacilikta 6nemlidir.
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Giimiis halojeniirler: Giimiis kloriir (AgCl), giimiis bromiir (AgBr), giimiis iyodiir
(Agl); glimiis nitrat ¢ozeltisine halojen tuzlari ilavesiyle elde edilirler. Hepsi de 1513a

kars1 hassas olup, fotografcilik endiistrisinde 6nemli yerleri vardir.

2.5. Giimiis Mineralleri

Gumiis yerkiiremizin Litosferin yapisinda en az bulunan elementlerdendir. Altin
milyarda bes, glimiis milyonda 0,1) diger elementlerde oldugu gibi altin giimiis ¢esitli
olusum sekilleri ile litosferin belirli yerlerinde toplanip altin ve glimiis yataklari
olustururlar. Ekonomik mineral tenorii, altinda 5-10 gr/ton, giimiiste 200 gr/ton kabul
edersek, altin yataklarinda; Litosfer ortalamasina gore 1 000-2 000 defa, giimiis
yataklarinda 2 000 defa metal yogunlasmasi bulunur. Bu metal yogunlagsmasinin oldugu
yerlerde altin-giimiis minarellesmeleri goriiliir. Cizelge 2.1'de dnemli glimiis mineralleri

verilmektedir.

Cizelge 2.1. Onemli giimiis mineralleri ve baz1 6zellikleri

Mineral Formiil Sertlik Teorik Metal
Yogunluk (gr/cm®) | (Mohs) (% Ag)
Nabit Glimiis Ag 10-111 2,5 % 50-90
Arjantit AgS 7.3 2-2,5 % 87
Bromarjerit Ag Br 5,8-6 2 %75
Embolit Ag (Cl, Br) 6 1,5
Freibergit (Ag, Cu) SbS 4,9 3,5 %28-36
Klorarjenit Ag ClI 5,6 1,5
Pirar jenit Ag ShS 5,8 2,5-3 %59,8
Prustit Ag AsS 5,6 2,5-3 %65,4

Onemli giimiis mineralleri olarak nabit giimiisii, arjantiti, freibergiti, pirorjeriti

sayabiliriz. Fakat giiniimiizde diinya glimiis tiretiminin % 80'i diger renkli metallerin



http://tr.wikipedia.org/wiki/Halojen

iiretiminden (Pb, Cu, Zu vb...) yan liriin olarak elde edilmektedir. En 6nemli kursun
minerali olan galen giimiis tiretiminde en biiyiik katkiy1 saglar. Giimiis yiiksek oranda
galenin yapilarina girdigi gibi, galen igerisinde metalik giimiis halinde veya c¢ok ince
taneli glimiis mineralleri olarak bulunabilmektedir. Bu sekildeki olusumlarda galen 10
kg/ton oraninda giimiis icerebilmektedir. 1980'li yillardaki primer giimiis tiretiminin
%45'1 kursun-ginko cevherinden, %2'si kalay-bizmut cevherinden ve ancak %Z20'si

glimiis mineralleri yogun cevherlerden saglanmaistir.

2.6. Giimiis Cevherleri

Diinya giimiis iiretiminin saglandig1 yataklar dikkate alinirsa kursun-cinko yataklari
giimiis cevherleri olarak diisiiniilebilir. Bu metallerin cevherlesmeleri ile ilgili
boliimlerde verilmistir. En fazla giimiis igeren silfiir renkli metal yataklar1 tabaka
bagimli marin sedimanter yataklardir. Siilfiirlii renkli metal cevherlerindeki giimiis diger
metallerle birlikte konsantrelere alinarak degerlendirilir. Bu arada yukarida agiklanan

altin cevherlerinde de 6nemli oranda giimiis bulunur (Elsner 1846).

2.6.1. Ana iiriin olarak giimiis cevherleri

Bu tiir yataklar gerek say1 gerekse etkinlik acisindan biiyiilk 6neme sahip degildir.
Ancak ilk ve orta ¢aglarda giimiisiin onemli para metali olmas1 nedeni ile bu yataklarin
yiizeye yakin zengin bdliimlerinin daha o donemlerde isletilmeye baslandiklar1

bilinmektedir. Bu gruptaki en 6nemli yatak tipleri sOyle siralanabilir.

2.6.1.a. Epitermal yataklar

Giimiisiin daha ¢ok nabit halde bulundugu bu yataklar genellikle geng volkanik
faaliyetlere bagli olarak veya piiskiiriik kayaclar igindeki damarlarm, catlaklarmn,
dolgular1 olarak ortaya ¢ikabilirler. Glimiigiin yaninda yan element As, Sb kisman Hg,

Bi, Fe'e rastlanmaktadir. Yan kayaclar asidik karakterde olabildikleri gibi bazikte



olabilir. Derinlik ortalama 300 m olmakla beraber bazi 6rneklerinde 600 m'ye ulasirken

tendrlerde 30 gr/ton ile birka¢ kg/ton arasinda degismektedir.

2.6.1.b. Epitermal giimiis-barit yataklar

Bu tipin ana minerali olarak bariti nitelendirmek miimkiindiir . Ancak bu damarlarin
gerek yanal, gerekse derinlige olan uzanimlar: epitermal yataklar ile kiyaslanmayacak
kadar kiiciiktiir. Nadiren 60-70 m. altinda bir derinlige uzanim gostermektedir. Ayrica
giimils mineralleri ¢ogunlukla oksit ve nabit giimiis halinde bulunmaktadir . Ornegin
Giiney Kaliforniya' daki Colicon yataklarinda giimiis, serarjirit, embolit, nabit giimiisce
zengin adeseler halindedir. Bu mercekler barit damari1 iginde diizensiz bir bigimde
dagilmaktadir. Ayrica barit damar1 cevresinde tendrii diisiik bir zonda glimiis
gbzlenmektedir. Buna karsin Kaliforniya'daki Monitor giimiis yataklarinda arjantit,
polibazit, pirarjerit halinde bulunan giimiis altere olmus andezit i¢cinde ince damar
dolgular1 veya dissemine halde dagilmis durumdadir. Tenor diisiik olmasina ragmen bu

yatakta rezerv oldukga biiyiiktiir.

2.6.1.c. Epitermal - giimiis - manganez yataklari

Geng volkanik kayacglar icinde ve bazen bunlara komsu kiregtaglar1 arasinda ana
minerali mangenez - karbonat, manganez - oksit olan damarlar i¢inde de giimiise
rastlanmaktadir . Bu yataklarda glimiis daha ¢ok serarjirit, halinde bulunurken yer yer
klorit, florit, vanadinit, piromorfite de rastlanmaktadir . Diinyanin gelmis ge¢mis en
zengin yataklarindan birisi olan Utah'taki Escolente bu tipin en 6nemli 6rnegidir. Riyolit

icinde yer alan bu manganez damarlarinda giimiis tendrleri 300-350 gr/ton arasindadir.
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2.6.1.d. Kirec taslan icinde epitermal Ag-Pb-Zn damarlar

Sayica az ancak lretim giicii yiikksek olan bu yatak tipinde giimiis ¢ogunlukla prustit,
nabit glimiis halindedir. Yatak igindeki galen glimiisce de zengindir. Colarado’ daki

Aspen yatagi bu tipin en iyi drnegidir.

2.6.2. Mezotermal giimiis damarlari

Diinyanin en biiyiikk yataklarindan biri olan ve 1968 yilina kadar yaklasik 2500 ton
giimiis tretilmis olan Courer D' Alere yataginda Gumis kil taslar1 ve kuvarsitler
icerisinde bir damar big¢imindedir. Damarmn derinlige uzanimi yanal kisimlardan
fazladir. Tenorii ortalama 750 gr/ton olup, cevher i¢inde yan element olarak % 0, 75 Cu
ve toplam % 10 12 Pb-Zn bulunmaktadir.

2.6.3. U-Pb-Co-Ni-Ag formasyonu

Bu tip granit eutriizyonlarma bagli olustugu gibi, diyabaz kiitlelerinde de
olugabilmektedir. Nabit giimlis ve giimiis mineralleri ile birlikte bulunan diger
mineraller belli bir tektonik hat icinde dissemine c¢atlak dolgular1 halinde
bulunmaktadir. Derinlige dogru yataklarin mineral bilesimi Ag-Ni-Co, Pb-1 seklinde

olmaktadrr. Kanada'daki cobalt city yatagi yukaridaki swraya gore olugsmus olup,
buradan yaklasik 1 500 tona yakin giimiis iiretilmistir. Bu yatakta genelde giimiis nabit
giimiis halinde bulunmaktadir. Normal zengin cevherlerde glimiis oram % 10'a

cikabildigi gibi ayrica cevherde %6'ya kadar Ni, %30'a kadar Co bulunmaktadir.

2.7. Agir Metaller ve Cevre Kirliligindeki Onemi

Son yillarda niifustaki hizli artig, enerji ve besin yetersizligi, diizensiz kentlesme,

insanlarin agir1 tiiketim istegi ve bas dondiiriicii bir hizla gelisen teknolojik ilerlemeler,
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cevre kirliligi sorununun 6nemini iyice hissettirir hale getirmistir. S6z konusu sorunlarin
¢oziimlenmesinde 6nemli rol oynayan teknolojik gelismeler, insanligin yararina birgok
yeni ve alternatif iriinler sunarken kiiciimsenmeyecek oranda ve nitel- nicel yonden
oldukca farkli atiklar olusmaktadir. Bu tir kati ve sivi atiklarin aritimlar1 mevcut
konvansiyonel aritim siiregleri ile yeterli diizeyde yapilamamaktadir. Bunun yaninda
etkili bir aritim ise, ilgili endiistri kuruluslarina olduk¢a pahaliya mal olmaktadir. Bu
nedenle, giinlimiizde bir¢cok endiistri kuruluslarinin 6nemli sorunu olan bu tiir atiklarin
aritiminda; ekonomik yonden ucuz, pratik uygulamalarda kolaylik saglayacak aritim
stireclerine yonelik genis bilimsel arastirmalar yapilmaktadir. Cevre kirliligini artiran ve
ekolojik dengenin bozulmasinda 6nemli rol oynayan endiistri kuruluslarinin basinda,
atiksularmnda agir metal iceren kuruluslar gelmektedir. Ilgili endiistri kuruluslari,
stirecleri geregi ¢esitli agir metalleri kullanmakta ve atiklarinda civa, ¢inko, kobalt,

bakir, demir, kursun, krom, arsenik ve giimiis gibi metal iyonlarini ihtiva etmektedir.

Etkili bir aritim yapilmamasi durumunda bu tiir atiklarin gol, nehir, deniz, okyanus gibi
alic1 ortamlara desarj edilmesi, suda yasayan ve bu suyu kullanan canli sistemleri ve
cevresi i¢in oldukca toksik olmaktadir. Ayrica, aritim sistemlerinde hicbir zaman
parcalanamayan 'bu tiir rekalsitrant maddeler, temel aritimda etkin olan; 6zellikle
biyolojik aritim siireglerinde onemli rolii bulunan mikroorganizmalar (aktif camur vb)
icin de ¢ok kiiclik miktarlarinda bile toksik etki yaptig1 i¢in aritiminin gergeklesmedigi

goriilmektedir.

Bu metaller igersinde kursun, ¢inko, bakir, kobalt, kadmiyum, krom, nikel, arsenik, civa
ve glimiis gibi metal iyonlari, kalic1 etkilerinden dolay1 canli sistemleri ve ¢evre sagligi
yoniinden Onem tasimakta olup belirli bir sinir1 asinca da son derece toksik etki
gostermektedir. Metal kirliligi iceren atiksular; baslica maden isletmeleri (kursun,
cinko, demir,bakir, giimiis, krom, altin ve uranyum eldesine yonelik siirecler
sonucunda), metal endiistrileri (demir- ¢elik, bakir ¢inko, krom vb) ve diger metal
kaplama, kursun batarya, seramik, matbaacilik, fotografcilik, tekstil, elektrik-

elektronik, kimya, boya ve otomotiv endiistrileri olusturmaktadir.
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2.7.1. Agir metallerin etkileri

Agir metaller biyolojik proseslere katilma derecelerine gore yasamsal ve yasamsal
olmayan olarak smiflandirilirlar. Yagsamsal olarak tanimlananlarin organizma yapisinda

belirli bir konsantrasyonda bulunmalar1 gereklidir ve bu metaller biyolojik reaksiyonlara
katildiklarindan dolay: diizenli olarak besinler yoluyla alimmalar1 zorunludur. Ornegin
bakir hayvanlarda ve insanlarda kirmizi kan hiicrelerinin ve bir¢ok oksidasyon ve
rediiksiyon prosesinin vazgecilmez parcasidir. Buna karsin yasamsal olmayan agir
metaller ¢ok diisiik konsantrasyonda dahi psikolojik yapiyr etkileyerek saglik
problemlerine yol agabilmektedirler. Bu gruba en iyi 6rnek kiikiirtlii enzimlere baglanan
crvadir. Bir agir metalin yasamsal olup olmadigi dikkate alinan organizmaya da
baghdir. Ornegin nikel bitkiler acgisindan toksik etki gosterirken, hayvanlarda iz
elementi olarak bulunmasi gerekir. Bazi sistemlerde agir metallerin etki mekanizmasi
konsantrasyona bagli olarak degisir. Bu tiir organizmalarda metallerin konsantrasyonu
dikkate alimmalidir. Agir metaller konsantrasyon sinirini astiklari zaman toksik olarak
etki gosterirler. Bu genel gosterimin aksine agir metaller canli biinyelerde Ssadece
konsantrasyonlarina bagl olarak etki gostermezler, etki canli tiirline ve metal iyonunun
yapisina baghdir (¢coziiniirliik degeri, kimyasal yapisi, redoks ve kompleks olusturma
yetenegi, viicuda almis sekline, ¢evrede bulunma sikligina, lokal pH degeri vb.). Bu
nedenle Ozellikle diizenli olarak tiiketildiginden dolay1 i¢gme sularinin ve Yyiyeceklerin
icerebilecegi maksimum konsantrasyon sinir degerleri sinirlandirilmistir ve Yyasal

kuruluslar tarafindan diizenli olarak kontrol edilmesi zorunludur.

2.8. Endiistriyel Atik Sularda Giimiis Giderim Yoéntemleri

Endiistriyel atik sularda glimiis giderim yontemleri asagida siralanmstir:

e Iyon Degisimi Prosesi: Elektrolitik ¢dzeltilerden gelen ¢oziilmeyen negatif ve pozitif
yiiklii iyonlarin tutuldugu ayni anda es yiiklii iyonlarin saliverildigi bir prosestir.
e Filtrasyon: Bir membran iizerine suyun basingla verilmesi neticesinde, sudaki mevcut

iyonlarin ayrilmasini saglayan bir prosestir.
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e Adsorpsiyon: Bir ¢ozeltiden belirli maddeleri uzaklastirmak amaciyla bu maddeleri
tutabilecek adsorbent ad1 verilen maddelerin kullanildig1 bir prosestir.

e Ekstraksiyon: Organik faz ile kirletici iceren sulu fazin temas yiizeylerinde organik
bilesigin Kirletici ile kompleks olusturarak, yalnizca Kirleticinin organik faza
cekilmesi esasina dayanan bir prosestir.

e Komplekzasyon: Sivi membranlarla, organik ¢oziicli hacminin minimize edildigi ¢ift
stvi-s1v1 ekstraksiyon sistemleridir.

e Flektroliz: Metal geri kazaniminda metalin su ortaminda indirgenmesi sonucunda
ortamdan uzaklastirildigi elektrokimyasal aritim yontemidir. Cozeltideki iyonlar

secimli olarak indirgenebilir.

Glimiis iceren atiksular icin elektrokoagiilasyon yontemi ile atik giderimi literatiirde ve
uygulamada heniiz kullanilmis degildir. Gilimiis ihtiva eden atiksularin yiiksek
toksititesinden dolayi, bu tiir atiksularin ileri aritim yontemleri ile aritilmasi
zorunlulugunu ortaya cikarmaktadir. Bu acidan degerlendirildiginde,
elektrokoagiilasyon yonteminin gerek yatirinm maliyetinin diigiikliigii gerekse hem
organik hem de inorganik bir¢ok kirletici tipini ¢cok yiiksek verimlerde alici ortamindan
uzaklastirma kapasitesinin yiiksek olusu dolayisi ile giimiis i¢eren atiksular i¢in ideal bir
aritim yontemi oldugu diisiiniilmektedir. Bu g¢alismanin gergeklesmesi neticesinde,

bilinen bir aritim yontemi yeni bir kirleticinin aritimi i¢in kullanilmis olacaktir.

2.9. Elektrokimyasal islemler

Son zamanlarda gerek su gerekse atiksu aritiminda elektrokimyasal aritim metotlari,
kolay elde edilebilmeleri, basit isletme sartlar1 ve yiiksek etkinlikleri sebebiyle
kullanimlar1 yayginlagmaktadir. Giin gegtikce merkezi aritma tesislerinin kullanimi
azalmaktadir. Bu yilizden her bir konutun atiksularmni aritabilecek boyutlarda aritim
iinitelerinin kullanilmasi ilgi ¢ekici bir alternatif olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Sayet

elektrokimyasal aritim metotlariyla atiklarin aritilmasi yolu secilirse bu tiir sistemlerin
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ihtiyac1 olan enerjinin binalarin catilarmma kurulacak giines kollektorleri araciligi ile

saglanmasi diistiniilmektedir.

Elektrokimyasal islemler hem kirliligin 6nlenmesinde hem de kirlenmenin olumsuz
etkilerinin azaltilmasinda gelecek vaat eden yaklagimlar sunmaktadirlar. Bu islemleri

cekici kilan 6zellikler asagidaki sekilde 6zetlenebilir:

1. Cok yonliiliikk: Dogrudan ya da dolayl1 ytlikseltgemeler, indirgemeler, faz ayirimlari,
derisiklestirme ya da seyreltmeler biyosit fonksiyonu gibi 6zellikleri bilinyelerinde
barindirmalari. Buna ilaveten gaz, sivi ve katilarin mikrolitreler seviyesinden
milyonlarca litredeki hacimlere kadar genis bir aralikta aritilabilir olmasi.

2. Enerji etkinligi (Verimliligi): Elektrokimyasal islemler, genellikle elektrokimyasal
olmayan islemlerden daha diisiik enerjiye ihtiya¢ duyarlar. Uygulanan potansiyeller
kontrol edilebilir. Ayrica zayif akim dagilmindan, voltaj diisiislerinden ve yan
reaksiyonlar nedeniyle meydana gelebilecek giic kayiplarmi en aza indirmek icin
elektrot ve hiicreler dizayn edilebilir.

3. Otomasyona uygunluk: Elektrokimyasal islemlerde kullanilan elektriksel
degiskenler (voltaj ve akim) islemin otomatik kontroliinii, otomasyonu ve veri
alimmi kolaylastiran 6zelliklere sahiptir (Rajeshwar et a.l 1996).

4. Cevresel uygulamalara uygunluk: Bu islemlerde kullanilan reaktif “Temiz Reaktif”
olarak bilinen elektrondur ve genellikle ilave bir reaktif gerektirmez. Buna ilaveten,
bu islemlerin ¢ogu yiiksek secicilige sahiptir ve istenmeyen yan irilinlerin
olusumunu 6nlemede kullanilabilir(Rajeshwar et a.l 1994, Jiittner et a.l 2000).

5. Maliyet etkinligi (Verimliligi): Gerekli olan teghizat ve islemler genellikle basittir ve

iyi dizayn edilirse ucuzdur (Rajeshwar et al. 1994).

2.9.1. Elektrokoagiilasyon

Elektrokoagiilasyon; ¢oziinebilen ve yumaklastirict 6zellige sahip metal (aliminyum ve

demir gibi) bir elektrodun kullanildig1 elektrokimyasal atiksu aritim siirecidir.
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Elektrokoagiilasyon ile kimyasal koagiilasyon arasindaki fark esasen aliiminyum yada
demirin sisteme ilave edilme seklidir. Elektrokoagiilasyonda yumaklastirma ve ¢okelme
mekanizmalar1 sisteme kimyasal madde ilavesi ile degil, elektrokimyasal reaktordeki
elektrotlar aracilignr ile gerceklestirilmektedir. Elektrokoagiilasyon; kolloidlerin,
slispansiyonlarin ve emiilsiyonlarin elektriksel yiiklerden etkilendigi gergegine dayanur.
Bu sebeple uygun elektrotlarla yiikli taneciklere ilave elektriksel yilikler uygulanirsa,
taneciklerin yilizey yikleri nétralize edilir ve bir¢ok tanecik kolaylikla sudan

ayrilabilecek daha biiyiik boyutta aglomerler olusturmak {izere birlesir.

Suyun elektrotlar kullanilarak elektrokimyasal olarak aritilmasi fikri (kavrami) ilk
olarak 1889 yilinda Ingiltere’de onerilmistir. ABD’de ¢dziinen aliiminyum ve demir

elektrotlar kullanilarak atiksuyun aritilmasia yonelik patent 1909 yilinda almmustur.

Daha genis bir 6lgekte, igme suyunun aritilmast ABD’de 1946 yilinda uygulanmastir.
Bu metot, aliiminyum elektrotlar kullanilarak Al(OH)3; yumaklarinin olusturulmasi
seklindedir. Elektrolitik olarak iiretilen yumaklar hizli bir sekilde ¢okerler ve igme
suyundan rengi giderirler. 1956 yilinda, benzer bir sistem ile Ingiltere’de demir
elektrotlar kullanilarak nehir suyu aritilmistir. Hem 1946 hem de 1956 yilinda yapilan
arastirmalar bulaniklik ve renk giderimi acisindan bakildiginda yiiksek kalitede su elde
edilebilmesi acisindan gelecek vaat eden sonuglar vermisse de, bu metotlar kimyasal
yumaklastirma ile karsilastirildiginda yatirim maliyetinin yiiksek olmas1 sebebiyle genis

bir kabul gérmemistir.

1972  yilinda elektrokoagiilasyon gida endiistrisi atiksularmin  aritilmasinda
kullanilmistir. Bu calismada kimyasal koagiilasyon ve ¢dziinmiis hava flotasyonunun
birlikte uygulandig1 bir sistem ile elektrokoagiilasyon karsilastirilmis ve sonug olarak
her iki durumda da yumak olusumunun hizli oldugu goriilmiis fakat

elektrokoagiilasyonda olusan camurun daha kat1 oldugu goriilmiistiir.
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Elektrokoagiilasyon isleminde elektrot malzemesinin se¢imi sistemin kalbini olusturur.
Bu sebeple uygun elektrot malzemesinin se¢imi ¢ok Onemlidir. En yaygin elektrot
malzemeleri demir ve alliminyumdur. Her ikisi de genellikle ucuz, kolay bulunabilen ve

etkili malzemelerdir.

Elektrokoagiilasyon  isleminde son yillarda hem  elektrolizin  hem de
elektrokoagiilasyonun organik maddeleri gidermekte olduk¢a etkili oldugu goriilmiistiir.
Elektroliz isleminde giderme mekanizmalar1 genellikle; yiikseltgeme, indirgeme ve
cokelme seklindeyken elektrokoagiilasyondaki mekanizmalar;  yumaklastirma
(koagtilasyon), absorpsiyon, adsorpsiyon, ¢okeltme ve yiizdiirme seklinde 6zetlenebilir.
Sadece elektrokoagiilasyonda degil, tiim elektrokimyasal islemlerde elektroliz gerilimi
en Onemli degiskenlerden birisidir ve akim yogunlugu, su/atiksuyun iletkenligi,
elektrotlar arasit mesafe ve elektrotlarm yiizeylerinin durumu ile siki bir iligki

icerisindedir.

2.9.1.a. Elektrotlarda gerceklesen reaksiyonlar

Basit bir elektrokoagiilasyon reaktorii bir anot ve bir katottan olusur. Bir giic
kaynagindan potansiyel uygulandiginda; anot malzemesi oksidasyona maruz kalirken,
katotta elementel metaller indirgenmeye ugrarlar. Belirtilen elektrokimyasal islemler

asagida Sekil 2.1°de sematize edilmistir.
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Sekil 2.1. Elektrokoagiilasyon hiicresinde gerceklesen olaylarin sematize gosterimi

Elektrot malzemesi olarak aliiminyum kullanildiginda elektrot reaksiyonlari (Mollah et
a. 2001):
Katotta;

8H " (aqy + 88~ —> 4H (2.1)

2(9)
Anotta;

Alyy — Al™aq +3e” (2.2)

ve ¢Ozeltideki ¢oziinmiis oksijen ile;
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Al"(ag +3H,0 — AI(OH), ) +3H g (2.3)

seklinde 0zetlenebilir.

Ayrica elektrot malzemesi olarak demir kullanilmast durumunda ise reaksiyonlar katotta

(2.1) no’lu reaksiyon olusurken anot ve ¢ozelti reaksiyonlar1 asagidaki gibidir;

Anotta;
4Fe,, —> AFe™ (g +8e” (2.4)
Cozeltide;

4Fe*(ag +10H,0, + O, ,, — 4Fe(OH),, +8H (g (2.5)

(9)
ve sonug olarak toplam reaksiyon ise;

4Fe, +2H,0 + O, ) —> 4Fe(OH), , +4H (2.6)

2(9) 2(9)

Yukaridaki reaksiyonlardan goriildiigii ilizere elektrokoagiilasyon; yumaklagsma ve
yiizdlirme islemlerinin bir bilesimidir. Katottan ¢ikan hidrojen gazi kabarciklari, olusan
yumaklara yapisarak onlarin ylizeye iletilmelerine zorlar ve bu sonug elektrokagiilasyon

islemine elektroflotasyonun eslik ettiginin bir gostergesidir (Jiang et al 2002).

Elektrot olarak demir ve aliiminyum kullamldiginda, olusan Fe*® ve Al**iyonlar1 hemen
hidroksit ve/veya polihidroksitlerin iiretiminin gercgeklestigi ileri reaksiyonlara maruz
kalirlar. Ornegin Al*? iyonlar1 AI(H20)s™, Al(H20)s0H*?, Al(H20)40H" olusturabilir
ve hidroliz tiriinleri genis bir pH arahiginda AI(OH)*?, AI(OH),", Al,(OH);™, Al(OH)4,
Als(OH)15™%, Al (OH)17™, Alg(OH)20™ Al1304(OH)24"", Aliz(OH)3,™ gibi birgok
monomerik ve polimerik tiirleri olusturabilirler. Benzer sekilde, demir elektrodun
elektrokimyasal oksidasyonu sonucu olusan Fe™® iyonlar1 sucul ortam pH’sma bagh

olarak, monomerik Fe(OH); iyonlarmi ve Fe(H:20)s™, Fe(H20)s(OH)™,
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Fe(H20)4(OH),*, Fex(H20)s(OH),™ ve Fey(H,0)s(OH)s™ polimerik iyonlarini
olusturabilir. Bu hidroksit/polihidroksit/polihidroksimetalik bilesikler, koagiilasyona
sebep olan zit yiiklii iyonlarin yarattig1 etki kadar disperse olmus partikiiller i¢in giiclii
etkiye sahiptir. Elektrotlarda agiga ¢ikan gazlar ayn1 zamanda koagiile olmus

partikiillerin flotasyonuna sebep olabilirler.

Elektrokoagiilasyon prosesi sirasiyla anotta ve katotta agiga c¢ikan O, ve H; gaz
kabarciklarindan dolayr elektroflotasyon prosesi ile yakindan alakalidir. Genelde
elektrokoagiilasyon prosesinde olusan kabarciklarin sucul ortamda normal hava
kabarciklaridan ¢ok daha kii¢iik olduguna inanilir ve kabarcik ¢aplarmin kii¢lik olmasi
sucul ortamdaki partikiillerin yapismasi i¢in daha biiylik ylizey alani olusturacagi igin,

elektroflotasyon prosesinin ayirma etkinliginin daha 1yi olmasini saglar.

Elektrokoagiilasyon prosesinin performansini artirmak icin elektrotlarin polaritesini
degistirmek gerekir. Bununla birlikte, iki elektrotlu elektrokoagiilasyon hiicreleri gerekli
olan metal iyonlarin ¢dziinmesi i¢in daha biiylik yiizey alanina ihtiya¢ duyulacagindan
atiksu aritimi i¢in uygun degildir. Bu prosesin performansmin artirilmasi paralel ya da
seri bagli monopolar elektrotlar kullanilarak gerceklestirilebilir. Paralel bagli hiicreler,
iki paralel elektrot ve bir dogru akim gii¢ kaynagi arasina yerlestirilmis iletken metal
plaka ciftlerinden olusur. Seri bagl hiicrelerdeki monopolar elektrot diizenlemesi,
elektriksel olarak bir¢ok elektrota bagl tek bir hiicreye benzer. Elektrokoagiilasyon
prosesinde kullanilan iletken metal elektrotlar genelde kurban elektrot olarak
adlandirilir. Kurban elektrotlar, anodun ¢dziinme potansiyel farkini diisiirlir ve katotta
elementel metalin indirgenmesini azaltir. Kurban elektrot ve katot ayni tiir metalden

yapilabilecegi gibi farkl tiir metallerden de secilebilir.

Elektrokoagiilasyon atiksuya iyon saglayan ¢oziinebilir elektrotlar kullanan birgok
fiziksel ve kimyasal olaym gergeklestigi karmasik bir prosestir. Elektrokoagiilasyon
islemlerindeki mekanizmalarin; yumaklastirma, adsorpsiyon, absorpsiyon, ¢okelme ve

yizdiirme seklinde gergeklestigi soylenebilir. Sadece bu islemde degil biitiin
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elektrokimyasal islemlerde elektroliz gerilimi 6nemli degiskenlerden birisidir ve gesitli

parametrelerle sik1 bir iligki igerisindedir (Chen et al 2002).

2.9.1.b. Elektrokoagiilasyonun avantajlar

1. Kullanmilan techizatlar basit ve isletilmesi kolay cihazlardir. Ayrica reaktiflerin
alikonma stireleri kisadir.

2. Aritilmis su; temiz, renksiz ve kokusuz evsaftadir.

3. Elektrokoagiilasyon =~ sonucu  olusan  c¢amur  biiyik  oranda  metal
oksitler/hidroksitlerden meydana geldigi icin kolaylikla ¢oktiiriilebilir ve
susuzlastirilabilir 6zelliktedir. Bunlarin 6tesinde elektrokoagiilasyon daha yiiksek
kat1 madde konsantrasyonuna sahip olmasi sebebi ile goreceli olarak daha az ¢amur
iireten bir islemdir.

4. Elektrokoagiilasyon sonucu olusan yumaklar kimyasal olarak olusanlara benzer
yapida olmasina ragmen boyut olarak daha biiyiiktiirler, daha az bagli su
bulundurma egilimindedirler, asitlere karsi daha dayanikli ve kararli bir yapilar1
vardir. Bu sebeple de filtrasyon ile daha hizli ayrilabilirler. Buna ilaveten, metal
hidroksitler koagiilant olarak kullanildiginda, hidroksitin mineral yiizeyine
adsorpsiyonu yumaklastiricinin reaktorde tretilmesi durumunda ©on c¢okeltme
uygulanmis hidroksitlerinkinden 100 defa daha biiytiktiir.

5. Elektrokoagiilasyon islemi ile daha diisiik toplam ¢oziinmiis kat1 madde (TDS)
icerigine sahip su elde edilebilir. Bu ise suyun yeniden kullanimi gbéz Oniine
alindiginda daha diisiik geri kazanim maliyeti saglar.

6. Elektrokoagiilasyon islemi en kiiciik kolloidal taneciklerin bile giderilebilmesi gibi
bir avantaja sahiptir. Uygulanan elektriksel alan, yiiklii tanecikleri daha hizli hareket
ettirerek onlarin yumaklagmasini kolaylastirir.

7. Elektrokoagiilasyon islemi koagiilasyonda olusan fazla kimyasal madde kullanimi
sonucu meydana gelen ikincil kirlenme gibi bir problem olusturmaz.

8. Elektroliz sirasinda iiretilen gaz kabarciklari, kirleticileri ¢dzeltinin iist kismina
dogru tastyabilir (ylizdiirme etkisi) ve bu sayede kirleticiler kolaylikla ana ¢ozeltiden

ayrilabilir.
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9. Elektrokoagiilasyon hiicresindeki siiregler elektriksel degiskenler(Uygulanan
potansiyel fark, akim siddeti) yardimi ile kolayca kontrol edilebilir ve bu sebeple
daha az bakim gerektirir.

10. Elektrokoagiilasyon teknigi, giines panellerinin sisteme ilave edilmesi ile elektrik

bulunmayan kirsal alanlarda da kullanilabilir(Mollah et al 2001).

2.9.1.c. Elektrokoagiilasyonun dezavantajlar

1. Yiikseltgenmenin bir sonucu olarak anot ¢oziiniir ve diizenli araliklarla yenisi ile
degistirilmesi gerekir.

2. Elektrik kullanim1 ¢ogu yerde pahali olabilir.

3. Katot yiizeyinde, gecirimsiz bir oksit tabakasinin olusumu elektrokoagiilasyon
iinitesinin verimini kaybetmesine neden olabilir.

4. Artilacak atiksuyun yiiksek iletkenlige sahip olmasi gerekir.

5. Jelimsi yapidaki hidroksit, kimi zaman ¢6ziinme egiliminde olabilir (Mollah et al

2001).

2.9.1.d. Elektrot Diizenlemeleri (Konfigiirasyonlarr)

En basit sekli ile elektrokoagiilasyon reaktorii bir anot ve katottan olusur. Elektrotlar
harici bir gii¢ kaynagina baglandiginda, katot pasiflesmeye maruz kalirken anot
malzemesi yiikseltgenme sebebi ile elektrokimyasal olarak c¢oziiniir. Fakat metal
¢oziinme hizin1 uygun bir seviyede tutmak icin daha biiyliik ylizey alanmna sahip
elektrotlar gerektiginden yukarida anlatildig1 sekilde bir diizenleme ¢ogu zaman uygun

degildir.
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Sekil 2.2. Tek kutuplu paralel bagli elektrokoagiilasyon reaktorii

Bu handikap, elektrotlarin tek kutuplu modda seri yada paralel baglanmasi ile asilmistir.
Sekil 2.2°de bir ¢ift anot ve katodun tek kutuplu modda paralel bagh oldugu durum
goriilmektedir. Sekil 2.2°de ise yine 1 ¢ift anot ve katodun tek kutuplu modda seri bagh
oldugu durum goriilmektedir. Zira Sekil 2.3’ de goriildiigi tizere; i¢ kisimdaki
elektrotlar (ki bunlara “kurban anot” adi verilir) kendi aralarinda dahili olarak

baglanirken dis kisimdaki elektrotlar ile herhangi bir baglant1 yapilmamaktadir.
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Sekil 2.3. Tek kutuplu seri bagh elektrokoagiilasyon reaktorii

Hiicrelerin seri olarak diizenlenmesi durumunda tiim elektrotlardan aymi akim
gecmesine ragmen seri baglanan hiicreler sistemin toplam direncini artirdigi i¢in belirli
bir akim siddetini saglamak i¢in daha yiiksek potansiyel fark uygulanmasi zorunlulugu
vardir. Ote yandan, paralel baglamada ise elektrik akimi tiim elektrotlara, olusturulan

hiicrelerin direnci ile iliskili bir sekilde dagilir.

Bazi arastirmacilar, elektrotlar1 ¢ift kutuplu modda seri ya da paralel bagh sekilde
kullanmaktadir. Bu tip bir reaktor Sekil 2.4’de sematize edilmistir. Bu diizenlemede dis
kisimlardaki elektrotlar gii¢c kaynagma baglanirken i¢ kisimdaki elektrotlarda herhangi

bir elektriksel baglant1 bulunmamaktadir.
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Sekil 2.4. Cift kutuplu seri bagh elektrokoagiilasyon reaktorii

2.9.1.e. Alternatif Akim (AC) Dogru Akim (DC) Elektrokoagiilasyonu

Dogru akim elektrokoagiilasyon tekniginde, yiikseltgenme sebebi ile anodun
etkinliginin azalmasi kadar, katot yiizeyinde olusan gecirimsiz oksit tabakasi olusumu
da bu teknikte siklikla rastlanan bir problemdir. Bu olaylar elektrokoagiilasyon
hiicresinin etkinligini kaybetmesine sebep olur. Dogru akim elektrokoagiilasyon
tekniginin bu problemleri, hiicreye paralel plaka “kurban elektrotlar” ilavesi ile belirli

bir dereceye kadar azaltilmaktadir.

Bu problemlerin azaltilmasinda alternatif akim elektrokoagiilasyon tekniginin kullanimi
da bir segenek olarak sunulmaktadir. Alternatif akim kullaniminin, elektrotlar anot ve
katot swralamasini belirli periyotlarda degistirmesi sebebiyle yukarida bahsedilen
pasiflesme sorununu Onleyecegi ve bunun bir sonucu olarak da kabul edilebilir bir

elektrot Omrii saglayacagina inanilmaktadir.
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2.9.1.1. Elektrokoagiilasyonun Teorisi

Elektrokoagiilasyon isleminde ii¢ basamagin ger¢eklesmesi gerekir. Bunlar sirasiyla:

1.

3.

Anodun elektrolitik olarak yiikseltgenmesi sonucu yumaklastiricinin (koagiilant)
olusmasi,
Kirleticilerin, partikiiler siispansiyonun destabilizasyonu ve emiilsiyonlarin
kirilmasi,

Destabilize edilmis bilesenlerin yumaklar olusturmak iizere bir araya gelmeleri.

Destabilizasyon mekanizmasi ise asagidaki sekilde 6zetlenebilir:

1.

Cozeltiden gecirilen akim sebebi ile anottan ¢éziinen iyonlarm etkilesimi ile ytikli
taneciklerin etrafindaki difiize ¢ift tabakanin sikistirilmasi.

Atiksuda bulunan iyonik tiirler sayesinde yiikiin nétralize edilmesi. Burada zit
iyonlar tanecikler arasindaki itme Kuvvetlerini azaltarak, taneciklerin birbirlerine
Van Der Waals cekim kuvvetlerinin etkin olabilecegi kadar yaklagsmalarini ve
pihtilasmanin meydana gelmesini saglar. Islemin sonucunda net yiik “sifir” olur.
Yumak olusumu ve pihtilagtirma neticesinde olusan kiitlenin bir ¢amur Ortiisi
olusturarak heniiz kompleks olusturmamis kolloidal tanecikler arasinda kopri
olusturmasi.

Elektrokoagiilasyonun mekanizmasi, sulu ortamin kimyasi ile bilhassa iletkenlikle
sik1 bir iliski icerisindedir. Buna ilaveten etkin parametreler arasinda; pH, tanecik

boyutu, kimyasal bilesenlerin konsantrasyonlar1 da sayilabilir.

2.10. Konu ile flgili Yapilmis Cahsmalar

Elektrokoagiilasyon prosesi gecen yiizyildan beri elektrokimyasal bir teknik olarak

uygulanmaktadir. Bu proses ¢esitli kaynaklardan olusan su ve atiksu aritimi icin

kirleticiye gore degisiklik goOsteren aritimda basartyla uygulanir. Bununla birlikte,

literatiirde elektrokoagiilasyon reaktorlerinin dizayni ve performansmmn gelisimi ile

ilgili ¢ok az veri bulunmaktadir. Ayni1 zamanda, elektrokoagiilasyon prosesinin

gerceklesmesine sebep olan hiicre icerisindeki fiziksel ve kimyasal parametrelerin
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aciklanmasina yardimci olacak gercek mekanizmalar heniiz tam olarak anlasilmis

degildir.

Elektrokimyasal teknikler bilhassa metallerin geri kazanimi, agir metallerin giderimi ya

da toksik maddelerin giderimi gibi bir¢ok amagcla kullanilmaktadirlar.

Elektrokoagiilasyon yontemi ile askida kat1 maddeler, agir metaller, organik maddeler,
yag ve gres (FOG; fats, oil ve greases) ve ¢esitli iyonlar gibi olduk¢a genis bir
yelpazedeki Kirleticiler giderilebilmektedir (Holt et al. 2001; Adhaum et al. 2004).
Giderilmesi amaglanan kirleticilerin fizikokimyasal 6zellikleri bu kirleticilerin sistem ile
iliskisini ve giderim mekanizmasin etkilemektedir. Ornegin iyonlar ¢ogunlukla elektro
cokebilir iken yiiklii askida maddeler pozitif yiiklii koagiilana adsorplanmaktadir. Bir
elektrokoagiilasyon sisteminde elektrotlarda gergeklesen elektrolitik reaksiyonlar
sonucu sulu ¢ozeltide koagiilan olusumu, ¢dziinmiis ya da kolloidal haldeki kirleticilerin
koagiilana adsorplanmasi ve olusan ¢amurun sedimentasyon, flotasyon ya da filtrasyon
yontemlerinden biri ile giderilmesi gibi ¢esitli adimlar bulunmaktadir (Kobya et al
2006).

Adhaum ve digerleri (2004), Cu®*, Zn** ve Cr®" icerikli sentetik olarak hazirlanmis
numunelerin alliminyum elektrodu kullanarak elektrokoagiilasyon yontemi ile aritimini
incelemislerdir. Bu ¢alismada pH, akim siddeti ve baslangi¢ metal konsantrasyonu gibi
parametrelerin aritma verimi iizerine etkileri arastirilmistir. 50 mg/L baslangic metal
konsantrasyonlarinda, 50 cm? anot yiizey alaninda ve 25 °C sicaklikta pH’nin metal
giderme verimi lizerine etkisini belirlemek amaciyla yiiriitiilen deneylerde etkin metal
gideriminin pH 4-8 arasinda elde edildigi pH 6’nin ise optimum pH oldugu sonucuna
varilmistir. Yiriitilen bu calismalarda akim yogunlugu arttikca metal giderme
veriminin artti1 belirlenmistir. Bu ¢aligmada uygulanan en yiiksek akim yogunlugunda
(48 mA/cn?) Cu®* ve Zn?* konsantrasyonlarmin 5 dakika i¢erisinde minimum diizeylere
indirilebildigi buna karsm Cr®" igin 20 dakika gibi daha uzun siireler gerektigi
saptanmistir. Krom giderimi i¢in daha uzun reaksiyon siirelerine ihtiya¢ duyulmas: bu

metal iyonunun giderim mekanizmasinin Cu®* ve Zn*’nunkinden farkli olmast ile izah
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edilmistir. Baslangic metal konsantrasyonunun giderme verimi {izerine etkisini
belirlemek i¢in yiiriitiilen deneylerde baslangi¢ metal konsantrasyonun artirilmasi ile
giderim veriminin azaldigi goriilmiistiir. Ayrica yiiriitiilen deneyler sonucunda desarj
standartlar1 dogrultusunda bir aritim i¢in 2 mg/L gibi bir miktar yiik yiiklemesinin
yapilmasmin gerekli oldugu belirtilmistir. Bu calismada endiistriyel atiksular ile
calisirken elektrod ve volumetrik enerji ihtiyaglarinin sirayla 1 g/L ve 32 A-h/L
olmasmin etkin bir metal aritimi1 i¢in gerekli oldugu vurgulanmistir. S6z konusu
calismada ayni zamanda elektrokoagiilasyon ile agir metal giderme yonteminin
kimyasal koagiilasyon ve aktif karbon iizerine adsorpsiyon yontemlerine kiyasla ¢ok

daha kisa siirede gergeklestigi rapor edilmistir(Adhoum et al 2004).

Kil ve bulaniklilik gideriminin incelendigi bir calismada koagiilasyon ve
elektrokoagiilasyon yontemleri ile giderim verimlerine etki eden parametreler ele
almmis ve elde edilen sonuglar, koagiilasyon prosesi i¢in ¢okelme mekanizmasimin
giderim i¢in 6nemli bir parametre oldugu, elektrokoagiilasyon yonteminde ise giderim
verimini etkileyen en 6nemli parametrenin ¢dzeltiye uygulanan akim siddeti oldugu

tespit edilmistir (Holt et al 2002).

Jiang ve arkadaslarmin yayinladigi bir calismada, aliminyum elektrot kullanilarak hibrit
elektrokoagiilasyon-flotasyon teknigi denenmis ve azami giderim verimine ulagmak i¢in
iki farkli elektrokoagiilasyon reaktorii dizayn edilmistir. Elektrokoagiilasyon reaktorleri,
iist akish ve capraz akish olarak dizayn edilmistir. Ust akish elektrokoagiilasyon
reaktoriinlin giderim veriminin, hem monopolar hem de bipolar elektrotlara sahip yatay
akish elektrokoagiilasyon yapilan reaktoriin elde ettigi giderim veriminden ¢ok daha

yliksek oldugu tespit edilmistir (Jiang et al 2002).

Endiistriyel atiksulardan floriir iyonlarmin giderimi i¢in kombine elektrokoagiilasyon-
flokiilasyon prosesi uygulanmis ve bu proses yardimu ile floriir iyonlarinmn giderimi i¢in
ortam pH’sinin zayif asidik sartlarda tutulmasi gerektigi ve asir1 diisiik ve yiiksek pH
araliklarinda Al(OH3) olusumunun olumsuz etkilenmesinden dolay1 giderim veriminin

azaldigi tespit edilmistir (Shen et al 2003).
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Lai ve Lin (2003), caligmalarinda Cu-CMP atiksuyunu aliiminyum ve demir
elektrotlarmm dort farkli diizenlemesiyle siirekli akimla beslenen reaktorde
elektrokoagiilasyon ile aritimmi ve olusan ¢amurun dondurma/¢ozme yontemi ile
susuzlastirma islemine uygunlugunu arastirmiglardir. 20 sicaklikta, 30 V potansiyelde,
baslangic Cu?* konsantrasyonu 83 mg/L, bulamklik 180 NTU, KOI 290 mg/L olan ve
DC gii¢ kaynagir kullanilan ¢alisma kosullarinda Al/Fe (anot/katot) elektrod
diizenlemesi ile % 96 bulaniklik, % 99 bakir ve % 88.7 KOI giderim verimi elde
edilmistir. Yirttiilen bu ¢aliyma ile CMP atiksuyundaki 1yi okside olmus partikiillerin,
bakir iyonlarmin ve KOI’nin s6z konusu yontemle etkin bicimde giderildigi
gosterilmistir.  Dondurma/¢6zme  uygulamasinin = ¢amur  hacmini  azalttigi,
elektrokoagiilasyon prosesindeki partikiil boyutunu ve toplam katilar1 artirdigi
goriilmiistiir. Ayrica aliminyum elektrodunun demire nazaran bulanikligi daha iyi
giderdigi ve camur analizi testlerinde daha az 1sitma ihtiyaci oldugu bulunmustur(Lai ve

Lin 2003).

Rana ve digerleri (2004), K,Cr,07 (2-8 mg/L) kullanarak sentetik olarak hazirladiklar1
numunelerin  karbon aerojel elektrotlar ile elektrokimyasal aritilabilirligini
incelemislerdir. Anot ve katodun her ikisinde de karbon aerojel elektrotlarm kullanildig1
reaktorde elektrotlar paralel olarak yerlestirilmistir. Deneysel ¢alisma DC gii¢ kaynagi
kullanilarak 20 sicaklikta, I mA/cm2 akim yogunlugunda 0.3-1.3 A.h yiik yiiklemesi ve
2-7 pH araliginda yiiriitiilmiistiir. pH 2’de, yiik 0.8 A iken % 98.5 krom giderimi elde
edilmistir. Spesifik yilizey alam1 800 m?/g, diisiik elektriksel direnci 40 mQcm ve por
cap1 dagilimi1 50 nm gibi 6zelliklere sahip karbon aerojel elektrodu kullanilan sistemde
Box-Behnken modeli uygulanmis ve istatistiksel analiz hesaplamalar1 sonucu R? degeri
% 94.69 bulunmustur. Bu da sistem iizerinde pH, konsantrasyon ve yiik
parametrelerinin 6nemli bir rol oynadigini gostermistir. Rana ve digerleri tarafindan
yiirlitiilen bu c¢alismada karbon aerojel elektrotlar ile Cr6+‘nin etkin olarak
giderilebildigi ve pH’nin giderme verimi {izerinde Onemli bir rol oynadigi rapor

edilmistir(Rana et al 2004).
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EC ile tekstilde kullanilan Drimarene Discharge X-3GL reaktif azo ve Samaron Yellow
4 dispers azo boyalari, demir ve aliminyum elektrotlar kullanilarak giderilmistir. En iyi
renk giderimi baslangi¢c pH degeri 3 -9, karistirma hiz1 200 rpm ‘de gerceklesmistir.
Baslangic boya konsantrasyonunun artisi ile renk giderme veriminin azaldigi tespit
edilmigtir. Demir ve aliiminyum elektrotlar ile reaktif boya gideriminde, boya
konsantrasyonu artisina bagli olarak giderme veriminin degigmedigi goriilmiistiir.
Dispers boya konsantrasyonu artisinda ise demir elektrotlar kullanilmas: halinde renk

giderme veriminin daha yiiksek oldugu ifade edilmistir (Do and Chen 1994).

Restoranlara ait atiksularimin aritiminda EC ve elektroflotasyon (EF) bir arada
uygulanmasi1 denenmistir. Bu ¢alismada eger pH 4’ten diisiik tutulmasi1 halinde askidaki
katilarin giderimi hizli bir sekilde diismiistiir. Yapilan ¢alismalarla bu prosesin (EC ile
EF’nin bir arada uygulanmasi) iki avantajin1 ortaya ¢ikarmustir. Bunlar; kisa bir ali
koyma siiresinin olmasi ve olusan ¢amurda su miktarmin olduk¢a az olmasidir. Giig
gereksinimi diger tipik caligma sartlarinda oldukca diisiik ve yalnizca 0.5 kWh/m® “tiir.
Kuru ¢gamurdaki KOI miktar1 0.20- 0.37 kg/kg’dir (Hansen et al. 2005).

Demir elektrot kullanilarak sentetik atiksudan Cr(VI) giderimine etki eden
parametrelerin sistem performansina etkileri incelenmis ve parametre olarak secilen
baslangic metal konsantrasyonu, akim yogunlugu, potansiyel fark incelenmistir ve
optimum sartlarda olduk¢a yiiksek oranlarda giderim verimi elde edildigi ve ¢ikis

suyunda 0,1 mg/L’nin altmnda Fe*? oldugu tespit edilmistir(Heidmann et a.l 2007).

Bir optimizasyon yontemi olup deney tasarimi i¢im kullanilan Taguchi yontemi ile
elektrokoagiilasyon metodu i¢cin kullanilmistir. Kirletici olarak tekstil boyar maddasi
olan ticari nitelikli Bomopleks Red CR-L kullanilmistir. Optimum sartlar tespit edilerek
% 99’a varan oranlarda giderim verimi saglanmistir. Uygulanan Taguchi yonteminin

sisteme basar1 ile uydugu tespit edilmistir(Y1ldiz 2008).

Aliminyum elektrot kullanilarak elektrokogiilasyon prosesi ile bor giderim verimine etki
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eden parametrelerin tespiti i¢in gergeklestirilen denemeler neticesinde elde edilen
veriler 15181nda sisteme etki eden toplam parametreler tespit edilmis ve deneysel veriler
yardimiyla prosesi tanimlayan bir matematiksel bagint1 tiiretilmistir. Elde edilen
matematiksel bagmnt1 elektrokoagiilasyon prosesini ve etki eden parametreleri gosteren

bir model olusturulmasimni saglamistir(Y1lmaz et al. 2008).

Tiirkiye’de birgok jeotermal su, sulama suyu standartlarimi asacak sekilde bor ihtiva
etmektedir. Bu termal sular ile sulama yapildiginda hem bitki zarar gérmekte hem de
toprakta bor birikimi olarak toprak kirlenmektedir. Bu kirliligi 6nlemek i¢in Yilmaz ve
arkadaslar1 tarafindan termal sulardaki borun elektrokoagiilasyon yontemi ile
aritilabilirligi arastirilmis ve bu amag¢ dogrultusunda Ilica termal sular1 kullanilmistir.
Yapilan ¢alisma neticesinde su igerisinde yaklasik 25 mg/L bor bulundugu tespit
edilmis ve giderim verimine etki eden parametreler incelenerek optimum sartalarda

ortamdaki borun % 99’a yakinin uzaklastirildigr goriilmiistiir (Yilmaz et al. 2008).

Syed ve arkadaslarmin yapmis olduklar1 ¢alismada rontgen filmlerindeki giimiis geri
kazanilmaya calisilmistir. Bu c¢alisma kiiglik parcalara ayrilan filmler oksalik asit
cozeltisinde 1sitilarak film {izerinde sabitlenmis giimiisiin ¢Ozeltiye gegmesi
saglanmigtir. Polimer tabakadan ayrilarak c¢ozeltiye gegen glimiis c¢ozeltinin
kaynatilmas1 sonucunda ortamdan elementel giimiis formunda geri kazanilarak yapilan
calisma kiiciik bir pilot tesis lizerinde denenmis ve basarili sonuglar elde dilmistir(Syed

et al. 2002).

Sulu ¢6zeltiden giimiis iyonlarinin geri kazanilmasi igin yapilan ¢alismada, organik bir
madde olan polyoxometalate kullanilarak fotokatalitik indirgenme prosesi ile giimiisiin
indirgenmesine etki eden parametreler belirlenmistir. Calismada, prosesin 3- 1300 ppm
giimiis iyonlarinin indirgenmesi i¢in etkili oldugu goriilmiistiir. Elde edilen sonuglardan,
thiosulphate varliginin potansiyeli diislirdiigii ve oksijen ihtiyacinin atmosferden
saglanabilecegi, hatta ¢cozeltideki ¢6ziinmiis oksijenin glimiis iyonlarinin indirgenmesini

geciktirdigi gozlenmistir(Troupis et al. 2003).
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Fotokatalitik olarak glimiisiin indirgenmesi i¢in yapilan bir ¢alismada, rontgen filmleri
kiigiik pargalara ayrildiktan sonra derisik nitrik asit ¢ozeltisi ile muamele edilerek
polimer yapida bagli bulunan giimiisiin ¢ozeltinin 1sitilmasi ve karistirilmasi neticesinde
serbest hale gecmesi saglanmistir. Elde edilen yiliksek glimiis konsantrasyonuna sahip
cozelti rontgen filmin polimer yapisi uzaklastirildiktan sonra, elektrokimyasal olarak
inert elektrotlarm kullanilmas: ile indirgenme islemine tabi tutulmus ve giimiis
iyonlarmm katot elektrotta elementel giimiise indirgenmesi saglanmistir(Ajiwe and

Anyadiegwu 2000).

Bu calismanmm amaci, yliksek konsantrasyonlarda giimiis igeren atik sulardan
elektrokoagiilasyon yontemi ile giimiis giderimi verimine etki eden parametrelerin
belirlenmesidir. Caligmalarda Atatiirk Universitesi Dis Hekimligi Fakiiltesinde
kullanilan X-Isinlar1 goriintiileme cihazlarindan atilan atik sular kullanilacaktir. Bu atik
sularda yiiksek miktarda giimiis bulunmaktadir. Elektrokoagiilasyon yontemi ile
optimum pH degerinde giimiis giderim verimine elektrot malzemesinin tiirii, ¢6zeltinin

baslangi¢ pH’s1, uygulanan akim siddetinin etkileri incelenecektir.
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3. MATERYAL ve METOD

3.1. Materyallerin Temini ve Hazirlanmasi

Bu calismanin amaci rontgen atiksularinda ve fotograf banyo atik sularinda yiiksek
konsantrasyonda bulunan giimiisiin elektrokoagiilasyon yontemiyle giderimi ve bu
prosese etki eden c¢esitli parametrelerin belirlenmesidir. Calismalarda Atatiirk
Universitesi Dis Hekimligi Fakiiltesi biinyesinde bulunan X-Ismi cihazindan atik olarak
c¢ikan ve giimiis bakimindan olduk¢a zengin atik sular kullanilmustir. Deneyler
esnasinda kullanilan atiksuyun karakteristik 6zellikleri Cizelge 3.1°de verildigi gibidir.
Atiksuyun baslangi¢c pH’sinin ayarlanmasinda derisik nitrik asit ve sodyum hidroksit

kullanilmis olup analizlerde kullanilan tiim kimyasal maddeler analitik safliktadir.

Cizelge 3.1. Deneyler esnasinda kullanilan atiksuyun karakteristik 6zellikleri

Parametreler Degerler
pH 4,40
Sicaklik, K 293
iletkenlik, ms.cm™ 195
Ag", mg.L? 5000
Toplam Fe, mg.L™ 15,48
Cu™, mg.L™ 0,454
Cr mg.L™ 0,862
Cd*?, mg.L™ 0,294
NH,™N, g.L™ 42,74
S0,%, g.L? 45,5
Cl, mg.L™ 0,657
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3.2. Denemelerin Yapildig1 Diizenek

Rontgen banyo atik suyundan giimiis giderimi denemelerinde 400 ml’lik fiberglastan
yapilmig ceketli bir reaktdr kullanilmistir. Denemeler esnasinda reaktorde istenilen
reaksiyonlarin gergeklesmesi i¢cin gerekli olan elektrik akimini saglamak i¢in bir adet
0-6 A, 60 V araliginda calisan GoodWill marka dijital kontrollii dogru akim gii¢
kaynagi kullanilmistir. Karistirma hizinin kontrolii igin dijital iki adet Heidolph
MR-3004 marka manyetik karistirict kullanilmistir. Reaksiyon baslangicinda ¢6zeltinin
pH, iletkenlik ve sicaklik degerlerini ayarlayabilmek ve reaksiyon siiresince bu degerleri
online okuyabilmek i¢in bir adet WTW pH/Cond 340i marka multimetre sisteme monte
edilmistir. Denemeler boyunca reaksiyon sicakligmin kontrolii i¢in Julabo ME marka
bir sicaklik sirkiilatorii kullanilmistir. Denemelerde anot elektrot olarak aliiminyum ve
demir elektrotlar, katot elektrot olarak ise kenarlari kimyasal ¢6ziinmenin 6nlenmesi
icin bakalit ile izole edilmis yumusak celik elektrotlar kullanilmis olup elektrotlar
reaktor icerisinde tamamen ¢Ozeltiye dalmis vaziyettedirler. Reaktor igerisinde baglanti
halinde elektrotlar arasi mesafe 5 mm’dir. Biitiin sistemi kontrol edecek ve elde edilen
bilgileri depolamak i¢in ise bir adet bilgisayar kullanilmistir. Denemeler kesikli olarak
sabit akim siddeti modunda yapilmistir. Denemelerin gergeklestirildigi diizenek Sekil

3.1°de gosterilmistir.

Reaktorden belirli zaman araliklarimda numuneler alinarak 0,22 um por boyutuna sahip
seliiloz asetat membrandan (Schleicher & Schuell) siiziilmiis ve giimiis analizleri
yapilmistir. Reaksiyon siiresi sonunda elde edilen metal hidroksit ¢amuru icerisindeki
giimiisiin geri kazanilmasi i¢in her deney sonrasinda kati-sivi ayrimi yapilarak
korunmustur. Elektrokoagiilasyon prosesine tabi tutulan rontgen banyo atiksuyunda
bulunan aliiminyum, amonyum azotu ve tiyosiilfat analizleri her deneme sonunda
yapilmigtir. Denemelerde 400 ml atiksu kullanilmigtir. Denemelerde etkin yiizey alani

yaklasik 400 cm’ ve boyutlar1 4x8 cm olan 3 gift elektrot kullanilmistir.
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3.3. Giimiis Analiz Metodu

Elektrokoagiilasyon metodu ile gergeklestirilecek denemelerde giimiis analiz metodu
olarak Atomik Absorpsiyon spektrofotometresi kullanilmistir. Bu amag¢ dogrultusunda
Atatiirk  Universitesi ~Miihendislik ~ Fakiiltesi Cevre Miihendisligi  Boliimii
Laboratuarlarinda bulunan Shimadzu AA-6800, otomatik numune alma tinitesi bulunan

alevli atomik Absorpsiyon spektrometresi kullanilmstir.

3.3.1. Giimiis analizi icin atomik absorpsiyon spektrofotometresi kalibrasyonu

Giimiisiin Atomik Absorpsiyon spektrofotometresinde kalibrasyonu i¢in 110 °C’de
kurutulan 1,575 gr glimiis nitrat bilesigi 1000 ml damitik suda ¢oziilerek stok c¢ozelti
hazirlanmistir. Hazirlanan stok ¢ozelti 1000 mg.L™ giimiis konsantrasyonuna sahiptir.
1000 mg.L-1 giimiis igeren ¢ozeltiden 0,5 ml, 1 ml, 2 ml, 3 ml ve 4 ml alinarak damitik
su ile 1000 mI’ye tamamlanmasi sonucunda 0,5 mg.L™, 1 mg.L?, 2 mg.L™" 3 mg.L? ve
4 mg.L'1 glimiis iceren standart ¢ozeltiler hazirlanmistir. Bu standart ¢ozeltilerin Atomik
Absorpsiyon spektrofotometresinde kalibre edilmesi neticesinde asagida gosterilen

kalibrasyon egrisi elde edilmistir.
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Sekil 3.2. Giimiis i¢in kalibrasyon egrisi
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Atomik Absorpsiyon spektrofotometresinde giimiis i¢in kalibrasyon egrisi yapildiktan
sonra asagidaki cizelgede belirtilen sartlar cihazda ayarlandiktan sonra Atomik
Absorpsiyon  spektrofotometresinde  glimiis  analiz  metodu  olusturularak
elektrokoagiilasyon yontemi ile rontgen banyo atiksularmnin giderilmesi i¢in yapilan

denemelerden elde edilen numunelerdeki giimiis konsantrasyonlar1 analiz edilmistir.

Cizelge 3.2. Atomik absorpsiyon spektrofotometresinde giimiis analizi i¢in sartlar

Parametreler Degerler
Akim siddeti 10 mA
Dalga boyu 328,1 nm
Yarik genisligi 0.5nm
Yakma modu BGC-D;
Baslik yiiksekligi 7 mm
Baslik agisi 0 derece
Yakit gaz akisi 2,2 L/dk
Oksidant tipi Kuru hava

3.4.  Aliiminyum Analiz Metodu

Elektrokoagiilasyon hiicresinde, glimiis giderimi verimini etkileyen parametrelerin
belirlenmesi i¢in yapilan denemelerde elektrot olarak aliiminyum plaka kullanildiginda,
anot tarafindan ¢oziinerek su ortamma gecen aliiminyum iyonlarinin miktarmi tespit
etmek igin denemelerin gergeklestirildigi periyotlarda giimiis analizi yapilirken es
zamanlt olarak numune alinmis ve aliiminyum analizi yapilmistr. Bu amag
dogrultusunda Atatiirk Universitesi Miihendislik Fakiiltesi Cevre Miihendisligi Boliimii
Laboratuarlarinda bulunan Shimadzu AA-6800, otomatik numune alma tinitesi bulunan

alevli atomik Absorpsiyon spektrometresi kullanilmigtir.
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3.4.1. Aliiminyum analizi i¢in atomik absorpsiyon spektrofotometresi

kalibrasyonu

Aliminyumun atomik absorpsiyon spektrofotometresinde kalibrasyonu i¢in 1 gr metal
aliminyum 1sitilarak (1+1) 50 ml hidroklorik asitte ¢6ziiliir ve elde edilen ¢ozelti 1000
ml damitik suda ¢oziilerek stok ¢ozelti hazirlanmistir. Hazirlanan stok ¢ozelti 1000
mg.L" aliminyum konsantrasyonuna sahiptir. 1000 mg.L™ aliiminyum igeren
cozeltiden 5 ml, 10 ml ve 20 ml alinarak damitik su ile 1000 ml’ye tamamlanmasi
sonucunda 5 mg.L?, 10 mg.L™ ve 20 mg.L" aliiminyum igeren standart c¢ozeltiler
hazirlanmistir. Bu standart ¢ozeltilerin atomik absorpsiyon spektrofotometresinde

kalibre edilmesi neticesinde asagida gdsterilen kalibrasyon egrisi elde edilmistir.
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Sekil 3.3. Aliiminyum i¢in kalibrasyon egrisi

Atomik Absorpsiyon spektrofotometresinde aliiminyum igin kalibrasyon egrisi

yapildiktan sonra asagidaki cizelgede belirtilen sartlar cihazda ayarlandiktan sonra
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atomik absorpsiyon spektrofotometresinde aliiminyum analiz metodu olusturularak
elektrokoagiilasyon yontemi ile rontgen banyo atiksularmin giderilmesi i¢in yapilan
denemelerden elde edilen numunelerdeki aliiminyum konsantrasyonlar1 analiz

edilmistir.

Cizelge 3.3. Atomik absorpsiyon spektrofotometresinde aliiminyum analizi igin sartlar

Parametreler Degerler
Akim siddeti 10 mA
Dalga boyu 309,3 nm
Yarik genisligi 0.5nm
Yakma modu BGC-D,
Baslik yiiksekligi 17 mm
Baslik agisi 0 derece
Yakit gaz akisi 7,0 L/dk
Oksidant tipi N.O

3.5. Demir Analiz Metodu

Elektrokoagiilasyon hiicresinde, glimiis giderimi verimini etkileyen parametrelerin
belirlenmesi i¢in yapilan denemelerde elektrot olarak demir plaka kullanildiginda, anot
tarafindan ¢oziinerek su ortamina gecen demir iyonlarmin miktarini ve tiiriinii tespit
etmek igin denemelerin gergeklestirildigi periyotlarda giimiis analizi yapilirken es
zamanlt olarak numune alinmis ve demir analizi yapilmistir. Demir analizleri
Phenanthroline metoduna gore yapilmistir. Bu metot ¢ozeltinin icerdigi demir miktarma
bagli olarak renk degisimi esasina dayanan kolorimetrik bir metottur. Phenanthroline
metodu ile ¢ozeltide bulunan toplam demir iyonlarinin yani sira Fe*? iyonlar1 da tespit
edilebilmekte ve her iki analiz arasmdaki fark ise Fe™ iyon konsantrasyonunu
vermektedir. Analizler yapilirken asagida belirtilen reaktifler hazirlanmis ve belirtilen

yontem takip edilmistir (Franson et al. 1985).
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Toplam Fe iyonlari tayini i¢in gerekli reaktifler;

1- Hidroklorik asit, derisik

2- Hidroksilamin ¢ozeltisi: 100 mL damitik suda 10 g NH,OH.HCI ¢oziiliir.

3- Amonyum asetat tampon ¢ozeltisi: 250 g NH4C,H30, 150 mL damitik suda ¢oziiliir.
700 mL derisik asetik asit yavas yavas ilave edilerek 1 litreye tamamlanar.

4- Sodyum asetat ¢ozeltisi: 350 g NaCH3COO.3H,0 500 mL damitik suda ¢oziiliir ve
bir litreye tamamlanir.

5- Phenanthroline ¢ozeltisi: 100 mg 1,10 C12HgN2.H,0 100 mL damitik suda ¢oziilerek

hazirlanir.

Hazirlanan reaktifler hem toplam Fe iyonlar1 hem de Fe*? iyonlarmin tespiti icin
kullanilmistir. Toplam Fe iyonlarinin tespitinde asagida belirtilen prosediir
uygulanmstir. Elektrokoagiilasyon hiicresinden alinan numune damitik su ile 50 mL’ye
tamamlanarak 125 mL’lik erlene almir. Bu ¢6zeltiye 2 mL derisik hidroklorik asit ve 1
mL hidroksilamin ¢dzeltisi ilave edilir. Elde edilen ¢bzelti biitiin demirin ¢éziinmesini
saglamak icin kaynayincaya kadar isitilir ve toplam hacim 15-20 mL’ye diisiinceye
kadar kaynatmaya devam edilir. Cozelti oda sicakligma sogutulduktan ve 50 mL’lik
balona alindiktan sonra iizerine 10 mL amonyum asetat tampon ¢ozeltisi ve 2 ml
phenanthroline ¢ozetisi ilave edilip damitik saf su ile 50 mL’ye tamamlanir. Renk
degisiminin dengeye ulasmasi i¢in 10-15 dak beklendikten sonra spektrofotometrede
hazirlanan kalibrasyon egrisinde sahit numuneye karsi analiz edilir. Fe*? iyonlarmnin
tespiti i¢in, elektrokoagiilasyon hiicresinden belirli zaman araliklarinda alinan numune
damitik su ile 50 mL’ye tamamlanir. 100 mL’lik balon jojeye alinan numune iizerine 20
mL phenanthroline ¢ozeltisi ve 10 mL amonyum asetat tampon ¢ozeltisi ilave edilir.
Damitik su ile 100 mL’ye tamamlanan ¢6zelti, rengin dengeye gelmesi igin 5-10 dak
beklendikten sonra spektrofotometrede hazirlanan kalibrasyon egrisinde sahit numuneye

kars1 analiz edilir.
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3.5.1. Demir analizi icin spektrofotometrenin kalibrasyonu

Elektrokoagiilasyon prosesinde demir elektrot kullanilarak giimiis giderimi yapilan
denemelerde, reaktdorden belirli zaman araliklarinda alinan her bir numunenin demir
analizi i¢in 0-900 nm dalga boyu araliginda ¢alisan UV 160 A model SHIMADZU
marka bir spektrofotometre kullanilmistir. Spektrofotometrede demir analizi igin

belirlenen dalga boyu 510 nm’dir.

Spektrofotometrenin kalibrasyonu igin 105 °C’de kurutulmus 1000,43 mg agirhgmdaki
FeSO4.7H,O 1 L saf suda c¢oziinmesi ile 200 pg/L’lik standart demir ¢ozeltisi
hazirlanmistir. Bu standart demir ¢ozeltisinde 1, 2, 3, 4 ve 5 mI’lik numuneler alinarak
saf su ile 100 ml’ye tamamlanmistir. Seyreltilen bu ¢ozeltiler yukaridaki demir analiz
metodunda belirtildigi gibi isleme tabi tutulmus ve spektrofotometrede sahit numuneye
kars1 absorbans degerleri belirlenmistir. Spektrofotometrede elde edilen bu deger

Cizelge 3.3’de ve elde edilen kalibrasyon egrisi Sekil 3.4’de verilmistir.

Cizelge 3.4. Spektrofotometrenin Kalibrasyon Degerleri

Absorbans Demir Konsantrasyonu (mg/L)
0,000 0,000
0,185 1,000
0,367 2,000
0,562 3,000
0,734 4,000
0,916 5,000
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Sekil 3.4. Spektrofotometrede demir analizi i¢in kalibrasyon egrisi

3.6. Siilfat Analiz Metodu

Elektrokoagiilasyon hiicresinde, glimiis giderimi verimini etkileyen parametrelerin
belirlenmesi i¢in yapilan denemelerde elektrot olarak aliiminyum ve demir plaka
kullanildiginda, rontgen banyosunda reaktif olarak kullanilan tiyosiilfat iyonlarmnin
cozeltideki degerlerini tespit etmek icin denemelerin gercgeklestirildigi periyotlarda
giimiis analizi yapilirken es zamanli olarak numune alinmis ve siilfat analizi yapilmistir.
Cozeltide bulunan siilfat miktarindan tiyosiilfat miktar1 hesaplanmistir. Bu amag
dogrultusunda asagida belirtilen adimlar takip edilerek siilfat analizi spektrofotometrik
olarak yapilmustir. Cozeltideki tiyosiilfat iyonlarinin siilfat analizi ile tespiti i¢in belirli
hacme sahip tiyosiilfat iceren ¢ozelti H,O; ile reaksiyona sokularak tiyosiilfatin siilfata
oksitlenmesi gergeklestirilmis ve ortamdaki toplam tiyosiilfat konsantrasyonu siilfat

formuna doniistliriilmiistiir. Siilfat analizi i¢in asagidaki yol takip edilmistir.
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75 gr NaCl 100ml %95°1ik etil alkol, 300 ml saf su ve 30 ml HCI ihtiva eden ¢ozeltide
lyice karistirilarak ¢oziilir ve bu ¢ozeltiye 50 ml gliserin ilave edilerek karistirma
islemine devam edilir. Elde edilen ¢ozelti siilfat analizinde ortam reaktifi olarak
kullanilir. Cozeltide bulunan siilfat miktarinin tayininde BaCl, bilesigi kullanilir. 100ml
numune bir erlene alinir. Numuneye 5 ml ortam reaktifi ve 0,1 gr BaCl, ilave edilir.
Cozelti manyetik karistirict yardimiyla en az 1 dk kangtirilir. Olusan BaSO4
stispansiyonu spektofotometrede 420 nm dalga boyunda igerisinde siilfat bulunmayan
sahit numuneye karsi okunur. Sahit numuneye ortam reaktifi ilave edilmesine karsi

BaCl, bilesigi ilave edilmez.

3.6.1. Siilfat analizi icin spektrofotometrenin kalibrasyonu

Elektrokoagiilasyon prosesinde giimiis giderimi yapilan denemelerde, reaktdrden belirli
zaman araliklarinda alinan her bir numunenin siilfat analizi i¢in 0-900 nm dalga boyu
araliginda c¢alisan UV 160 A model SHIMADZU marka bir spektrofotometre

kullanilmistir. Spektrofotometrede demir analizi i¢in belirlenen dalga boyu 420 nm’dir.

147, 9 gr sodyum siilfat 110 oC’de kurutulduktan sonra 1000 ml damaitik su ile ¢oziiliir.
Elde edilen bu ¢6zeltinin 1 ml’si 1 pg siilfat igermektedir. Bu stok ¢ozeltiden 2,5 ml, 5
ml, 10 ml, 20 ml ve 40 ml alinarak 1000 ml’ye tamamlanir. Bu standart ¢ozeltilerin
konsantrasyonlar1 sirast ile 2, 5 mg.L™, 5 mg.L™, 10 mg.L™, 20 mg.L™" ve 40 mg.L™
stilfat icermektedir. Standart ¢ozltilerin sahit numuneye kars1t 420 nm dalga boyunda
spektrofotometrede analizi neticesinde siilfat analizi icin kalibrasyon egrisi asagida

gosterildigi gibi elde edilmis olur.
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Sekil 3.5. Spektrofotometrede siilfat analizi i¢in kalibrasyon egrisi

3.7. Rontgen banyo atiksuyunda bulunan diger safsizhiklarin tespiti

Atatiirk Universitesi Dis Hekimligi Fakiiltesinden temin edilen atik suyun kimyasal
iceriginin tespiti igin bakilan ve Cizelge 3.1.’de verilen iyonlarn analizleri igme ve Atik

Su Analizlerinde Standart Metotlara uygun olarak analiz edilmistir(Franson et al. 1985).

3.8. Deneysel Olarak Tespit Edilen Verilerin Hesaplanmasi icin Kullanilan

Esitlikler

1- Giderim (Aritma) Veriminin Hesaplanmasi: Giderim veriminin hesaplanmasinda

3.1 no’lu esitlik kullanilmistir.
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17(%) = [Cc_ C. jxlOO (3.1)

0

Ornek: Akim siddetinin 5 A olarak sabit tutuldugu, baslangi¢c bor konsantrasyonunun
elektrokoagiilasyonla bor giderim verimine etkisinin incelendigi denemelerde, baslangi¢
bor konsantrasyonunun 1000 mg/L olan deneme neticesinde nihai Kirletici

konsantrasyonu 92,5 mg/L olarak 6l¢iilmiistiir. Bu verilere gore giderim verimi;

1000-92,5
1000

n(%):[cc’c_ce jxlOO = 77(%)=(

0

JXlOO = 9%90,75 olmaktadir.

2- Enerji Tiiketiminin Hesaplanmasi: Enerji tiikketiminin hesaplanmasinda 3.2 no’lu

esitlik kullanilmistir.

IXVxt
1%

W (KW —saat/m?®) = (3.2)

Ornek: Baslangi¢ bor konsantrasyonunun 1000 mg/L olarak secildigi, akim siddetinin
elektrokoagiilasyon ile bor giderimine etkisinin incelendigi denemelerde, 5 A’lik sabit
akim siddeti altinda calisilan denemede deney periyodu sonununda (t=60 dakika)
sistemde olusan toplam potansiyel fark 2,17 V olarak Ol¢ililmiistiir. Bu verilere gore

enerji tiiketimi;

IXVxt N

W (KW —saat/m?®) =
|14

W:5(A)x2,17(\/)x60(dak)x lsaat « kW

= : =7,23kW —saat/m?®
1,5x10 60dakika 1000watt
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4. ARASTIRMA BULGULARI

4.1. Aliiminyum Elektrot ile Yapilan Denemeler

4.1.1. Cozelti pH’s1inin sistem degiskenleri iizerine etkisi

Elektrokoagiilasyon yOntemiyle giimiis giderimine ¢d6zeltinin baslangic pH’sinin
aliiminyum elektrot kullanildiginda etkisini incelemek amaci ile Atatiirk Universitesi
Dis Hekimligi Fakiiltesinden temin edilen ve yaklasik 5000 mg.L™ giimiis iceren atik su
farkli akim siddetleri altinda 4,45-7,0 araliginda degisen baslangic pH’sma ayarlanmis
ve reaksiyon siiresince pH degerlerine miidahale edilmeden denemeler yapilmis ve elde

edilen sonuclar Sekil 4.1, 4.2, 4.3, 4.4 ve 4.5°de grafiksel olarak gosterilmistir.

50
—6—pH 4,3

40 | —®—pHS
S +pH6
E 30 | > pH7
g
£
8 20
o

10 |

0

0 10 20 30 40 50 60 70

Zaman, dak

Sekil 4.1. 0,25 A sabit akim siddeti altinda baslangi¢c pH’smim giimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karistirma hizi, 293 K ¢ozelti sicaklign)
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Sekil 4.2. 0,50 A sabit akim giddeti altinda baslangi¢ pH’smin giimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karistirma hizi, 293 K ¢6zelti sicakligi)
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Sekil 4.3. 1,0 A sabit akim siddeti altinda baslangic pH’sinin giimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karistirma hizi, 293 K ¢ozelti sicakligi)
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Sekil 4.4. 2,0 A sabit akim siddeti altinda baslangi¢ pH’sinimn glimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karistirma hizi, 293 K ¢6zelti sicakligi)
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Sekil 4.5. 4,0 A sabit akim siddeti altinda baslangic pH’sinin giimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karigstirma hizi, 293 K ¢ozelti sicaklign)
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Cozeltinin baglangic pH’smin sistem degiskenleri iizerindeki etkisi incelenirken ele
alinmast gereken Onemli bir nokta vardir. Elektrokoagiilasyon yontemi ile kirletici
giderimi yapilirken elektrokimyasal olarak ¢dziinen aliiminyumun ortam pH’sma bagl
olarak ¢ozeltide bulundugu form, yumak olusumu agisindan son derece 6nemlidir. Bu
gercek ele alindiginda aliiminyumun ortam pH’sina bagli olarak olusturdugu olusumlar

Sekil. 4.6’da gosterilmistir.

AlfOH), (amorf)

AlfOH]

AlO

log (AITIT) alctivitesi

1 AlfOH), (aq)

pH

Sekil 4.6. Aliminyumun ortam pH’sina bagh olarak ¢6ziinme diyagrami (Jiang et al.
2002)

Sekil 4.6 incelendiginde pH’nin 6,0-8,0 arasindaki degerlerinde aliiminyum
¢coOziiniirligi ¢ok diisiik oldugu goriilmektedir. Bagska bir deyis ile bu pH araliklarinda
ortamda bulunan aliminyumun biiyiik bir kism1 AI(OH)3 formunda bulunmaktadir ve bu
formdaki tiirtin flok olusturma egilimi ¢ok yiiksektir. Bu verilerin 1s13inda ortamda
yeterli yumaklastiricinin bulunmasi ve bu siradaki pH’nin da aliiminyumun en diisiik
coziinilirliige sahip oldugu aralikta olmasi sebebiyle en verimli aritimin gerceklestirildigi

diisiiniilmektedir. Bu degerlerin altinda ve istiinde aliiminyum AI(OH)3() formundan
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uzaklagmakta ve ortamda ¢Oziinebilir aliiminyum bilesikleri formunda bulunmaktadir.
Dolayist ile bu pH araliklarinin diginda ortamda aliiminyum bulunsa bile flok
olusturacak egilimde degildir. Giimiis giderimi i¢in incelenen 4,45-7,0 pH araliklarinda
yapilan denemelerde reaksiyon siiresi boyunca 2 A sabit akim siddeti altinda pH
degisimleri incelenmis ve asagida Cizelge 4.1°de verilmistir. Sekil 4.1, Sekil 4.2, Sekil
4.3, Sekil 4.4 ve Sekil 4.5 incelendiginde calisilan biitiin akim siddetlerinde gegerli
olmak {tizere ¢ozeltinin baslangic pH degerinin artmasiyla birlikte reaksiyon siiresi

sonunda pH degerleri ve giderim verimleri artig géstermistir.

Cizelge 4.1. 2 A sabit akim siddeti altinda ¢ozeltinin baslangic pH degerlerinin
reaksiyon siiresi sonundaki degisimi

Zaman, dk pH 4,45 pH 5,0 pH 6,0 pH 7,0

0 4,45 5 6 7

5 4,51 5,21 6,22 7,33
10 4,59 5,49 6,56 7,65
15 4,67 5,78 6,85 7,89
30 4,78 6,05 7,17 8,04
45 4,89 6,39 7,48 8,25
60 4,99 6,69 7,81 8,53

Yukaridaki ¢izelge ve sekiller incelendiginde, reaksiyon siiresi boyunca artan pH
degerleri AI(OH)3 olusumunun en yiiksek oldugu pH degerlerine yaklastikga giimiis
giderim verimleri de artmaktadir. Bu sonugta aliiminyumun pH degerlerine bagl olarak
gostermis oldugu form degisikleri ve yumak olusumu icin gerekli pH araliklar1 goz

oniine alindiginda mantikli bir yaklasim gostermektedir.

Elde edilen deneysel veriler neticesinde, 2 A sabit akim siddeti altinda 60 dakikalik
reaksiyon siiresi boyunca baslangi¢c pH degisimine bagli olarak giimiis giderim verimini

gosteren sekil asagida verilmistir.
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Sekil 4.7. Baslangic pH degisiminin giimiis giderimine etkisi(5000 mg.L™" giimiis
konsantrasyonu, 2 A akim siddeti, 150 dev/dk karistirma hizi ve 293 K sicaklik)

Sekil 4.7°den de goriildiigii gibi en diisiik giderim verimi atik suyun kendi pH degeri
olan 4.4 degerinde elde edilmis ve pH degerinin 5 oldugu denemede en yiiksek giimiis
giderim verimi elde edilmistir. Bu degerin iizerindeki degerlerde, baslangic pH
degerinin artmasi glimiis giderim verimini diistirmiistiir. Bunun sebebinin ise, Al(OH)3
olusumu i¢cin gerekli olan pH aralifmin asilmis olmasindan kaynaklandigi

diistiniilmektedir.

Elektrokoagiilasyon yontemi ile glimiis giderimi i¢in optimum pH degerinin
belirlenmesinde gerceklestirilen biitiin denemelerde sisteme bagl dijital voltmetre ve
ampermetre yardimi ile sabit akim siddeti altinda zamana bagli olarak sistemde olusan
potansiyel farklar 6l¢iilmiis ve bu veriler 15181inda asagidaki esitlik kullanilarak elde

edilen enerji tiiketim egrileri grafiksel olarak belirlenmistir.

IXVxt
1%

W (KW —saat/m?®) = (4.1)

Burada, W enerji tiiketim degerini, I uygulanan akim siddetini, V sistemde olusan

potansiyel faki, t zaman1 ve v reaktdrdeki toplam ¢ozelti hacmini gostermektedir.
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Sekil 4.8. 0,25 A akim siddetinde ¢ozeltinin baslangic pH degerinin enerji tiikketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.9. 0,50 A akim siddetinde ¢ozeltinin baslangic pH degerinin enerji tiiketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.10. 1,0 A akim siddetinde ¢6zeltinin baslangic pH degerinin enerji tiikketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.11. 2,0 A akim siddetinde ¢ozeltinin baslangic pH degerinin enerji tiiketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.12. 4,0 A akim siddetinde ¢6zeltinin baslangic pH degerinin enerji tiikketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)

Sabit giimiis konsantrasyonuna sahip atiksularla yapilan denemelerde ¢ozeltinin
baslangic pH degerinin enerji tiiketimine etkisi incelenmis ve elde edilen sonuglar
yukaridaki grafiklerde verilmistir. Sekiller incelendiginde, biitiin akim siddetleri igin
enerji tiikketim verilerinin hemen hemen ayni egilimde oldugu goriilmektedir. Atatiirk
Universitesi Dis Hekimligi Fakiiltesinden temin edilen atiksuyun kendi pH’s1 yaklasik
4,4 civarindadir. Dolayisi ile farkli pH degerlerinde ¢alisilirken ¢ozeltinin pH’s1 derisik
NaOH ile ayarlanmigtir. pH ayar1 yapmak i¢in ¢ozeltiye derisik NaOH ilavesi ¢ozeltinin
iletkenligini yiikselmis ve sonuc¢ olarak iletkenligin artmasi sabit akim siddeti ile
gerceklestirilen denemelerde sisteme uygulanan potansiyel fark: diislirmiistiir. Azalan
pH ile diisiik degerlerde seyreden potansiyel farki dogal olarak enerji tiikketimi egrilerine
yansimakta ve diisiik pH degerlerinde enerji tiiketiminin daha diisiik olmasina sebep

olmaktadir.
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Sekil 4.13. pH degisiminin enerji tiiketimine etkisi (2,0 A akim siddeti, 150 dev/dk
karistirma hizi, sicaklik 293 K)

Sekil 4.13’deki enerji tliketimi grafikleri incelendiginde sabit giimiis konsantrasyonu
altinda artan pH degerleri ile birlikte enerji tiilketiminin 6nemli 6l¢lide azalma egilimi
gosterdigi gorilmektedir. Bunun nedeni ise artan pH degerlerine bagli olarak
cozeltideki iyon sayisinin artmasiyla birlikte ¢ozeltinin elektriksel iletkenliginin artmasi
ve akim siddetinin sabit tutulmasindan dolay1 potansiyel farkin diisme egiliminde
olmasidir ki enerji tiiketimi egrileri hazirlanirken sistemde olusan potansiyel fark sabit

akim siddeti altinda enerji tiikketimini belirleyen 6nemli bir parametredir.

4.1.2. Akim siddetinin giimiis giderimi iizerine etkisi

Akim siddeti reaktor igerisine elektrokimyasal olarak koagiilant madde miktarmin
girigini tespit ettigi icin, elektrokoagiilasyon yontemi ile giimiis giderim verimi
incelenirken dikkate alinmas1 gereken onemli bir parametredir. Akim siddetinin giimiis
giderme verimi iizerine etkisi incelenirken 5000 mg.L* baslangic  glimiis

konsantrasyonuna sahip ¢ozeltiler ile 0,25, 0,50, 1,0, 2,0 ve 4 A akim siddetlerinde
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denemeler yapilmis ve bu denemelerde karistirma hizi 150 rpm ve sicaklik ortalama 293
K’de sabit tutulmustur. Elde edilen veriler asagidaki sekillerde grafiksel olarak
gosterilmistir. Denemeler boyunca pH’nin giimiis giderimine etkisi incelenirken
belirlenen pH araliklar1 olan 4,4, 5,0, 6,0 ve 7,0 degerler se¢ilmis ve akim siddetinin
giimiis giderim verimine etkileri bu pH degerlerinin her biri igin incelenmistir.

Baslangi¢ pH degerleri derisik NaOH ile ayarlanmustir.
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Zaman, dak

Sekil 4.14. Cozeltinin basglangic pH 4,4 degerinde akim siddetinin glimiis giderimine
etkisi(5000 mg.L ™" giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.15. Cozeltinin baslangigc pH 5,0 degerinde akim siddetinin giimiis giderimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.16. Cozeltinin baglangic pH 6,0 degerinde akim siddetinin giimiis giderimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.17. Cozeltinin baslangic pH 7,0 degerinde akim siddetinin giimiis giderimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hiz1, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.18. Uygulanan akim siddetinin giimiis giderimine etkisi(5000mg.L™ giimiis
konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik, baslangic pH’s1 5,0)



58

Yukaridaki sekillerden goriildiigi gibi, akim siddeti arttikca caligilan biitin pH
araliklarinda giimiis giderim verimi artmaktadir. Sisteme uygulanan akim siddetinin
artmasi ile birlikte elektrokimyasal olarak aliminyumun ¢6ziinme hizi artmakta ve
dolayisi ile sabit kirletici miktari ile daha fazla Al(OH); reaksiyona girerek ortamdan
daha fazla kirletici uzaklastirilmaktadir. Denemelerin yapildigi akim siddetinin miktar1
artikca, yliksek akim siddetinin uygulandigi denemelerde, reaksiyonun ilk 20 dakika
boyunca giderim verimi ¢ok yiiksek olmaktadir. Bu sebepten dolayi, yiiksek akim
siddetleri ile yapilan denemelerde reaksiyonun ilk dakikalarinda hizli bir giderim verimi
elde edilmesine ragmen miiteakip dakikalarda giderim verimi disiik seviyelerde
kalmaktadir. Sonug olarak akim siddeti artirildikg¢a, ortama verilen aliiminyumun
¢coziinme hiz1 artmakta ve dolayisi ile kirletici giderim hizi da artmaktadir. Denemelerde

elde edilen bu olgu literatiir tarafindan da desteklenmektedir (Y1ldiz 2003).

Farkli akim siddetlerinde gergeklestirilen glimiis giderim verimine akim siddetinin
etkisinin incelendigi denemelerde, uygulanan akim siddetinin enerji tiiketimine etkisi
incelenmis ve elde edilen veriler Sekil 4.19, 4.20, 4.21 ve 4.22°de c¢alisilan biitiin
baslangic pH araligi i¢in reaksiyon siiresince, Sekil 4.23°de ise ¢alisilan biitiin akim
siddetleri i¢in reaksiyon sonunda gergeklesen enerji tiilketimi degerleri grafiksel olarak
verilmistir. Enerji tiilketimi degerlerinin hesaplamasinda bir 6nceki boliimde verilen

(4.1) esitligi kullanilmastir.
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Sekil 4.19. Cozeltinin baslangic pH 4,4 degerinde akim siddetinin enerji tiiketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistrma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.20. Cozeltinin baslangi¢ pH 5,0 degerinde akim siddetinin enerji tiiketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.21. Cozeltinin baslangi¢ pH 6,0 degerinde akim siddetinin enerji tiikketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.22. Cozeltinin baslangi¢ pH 7,0 degerinde akim siddetinin enerji tiiketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.23. Uygulanan akim siddetinin enerji tiiketimine etkisi(5000mg.L™” giimiis
konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik, baslangic pH’s1 5,0)

Calisilan biitiin baslangic pH degerleri i¢in reaksiyon siiresince elde edilen sekiller
incelendiginde sisteme uygulanan akim siddetinin artmasi ile birlikte enerji tiiketiminin
arttigr goriliir. Sistemde daha fazla aliminyum ¢6zmek i¢in uygulanan akim
siddetindeki artis, dogal olarak sisteme uygulanan potansiyel farki da artrracaktir.
Potansiyel farkin artmasmin sonucu olarak artan akim siddetlerinde enerji tiiketimi
artacaktir. Enerji tiiketimi verileri hazirlanirken sistemde olusan potansiyel fark enerji
tiiketimini belirleyen 6nemli bir parametredir. Sonug olarak ¢aligilan biitiin baslangi¢ ph
degerleri icin akim siddetinin artmasi, hem sistemde daha fazla aliiminyum ¢6zdiigii
icin glimiis giderim veriminin artmasmi hem de enerji tiiketiminin artmasini saglamistir.
(Cozeltide bulunan aliiminyum miktarinin artmasi ve kirletici miktarmin sabit tutulmasi
dolayist ile yiiksek akim siddetlerinde birim kirletici miktarina karsilik daha fazla
yumaklagtirict bulunmaktadir. Bu sebepten dolayr akim siddetinin artmasi birim

zamanda Kirletici giderim verimini artirmaktadir.



62

4.2. Demir Elektrot ile Yapilan Denemeler

4.2.1. Cozelti pH’sinin sistem degiskenleri iizerine etkisi

Cozeltinin baslangic pH’smin demir elektrot kullanildiginda aritma verimi iizerine
etkisini incelemek amaci ile 5000 mg.L ™"’ lik baslangi¢ giimiis konsantrasyonlarina sahip
rontgen banyo atiksular1 0,25, 0,50, 1,0, 2,0 ve 4,0 A’lik sabit akim siddetleri altinda
44, 50, 6,0 ve 7,0 araliginda degisen baslangic pH’sma ayarlanmis ve reaksiyon
siresince pH degerlerine miidahale edilmeden denemeler yapilmistir. Denemelerde
reaktdr muhtevasini siirekli homojen olarak tutmak i¢in denemeler boyunca reaktér 150
dev/dk’lik karistirma hizi ile karistirilmistir ve reaktor sicakligr stirekli olarak ortalama

293 K’de sabit tutulmustur. Elde edilen veriler asagidaki sekillerde grafiksel olarak

gosterilmistir
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Sekil 4.24. 0,25 A sabit akim siddeti altinda baslangi¢ pH’smnin glimiis giderim
verimine etkisi(150 dev/dak karistirma hizi, 293 K ¢ozelti sicaklig)
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Sekil 4.25. 0,50 A sabit akim siddeti altinda baglangic pH’smin gliimiis giderim
verimine etkisi(150 dev/dak karistirma hizi, 293 K ¢ozelti sicakligr)
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Sekil 4.26. 1,0 A sabit akim siddeti altinda baslangi¢c pH’smim giimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karigstirma hizi, 293 K ¢ozelti sicakligi)



64

100

]
o

Giderim verimi, %
[e)]
o

N
o

20 |

0 10 20 30 40 50 60 70
Zaman, dak

Sekil 4.27. 2,0 A sabit akim siddeti altinda baslangic pH’sinin giimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karistirma hizi, 293 K ¢6zelti sicakligi)
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Sekil 4.28. 4,0 A sabit akim siddeti altinda baslangic pH’smim giimiis giderim verimine
etkisi(150 dev/dak karigstirma hizi, 293 K ¢ozelti sicaklign)
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Sekil 4.29. Baslangic pH degisiminin giimiis giderimine etkisi(5000 mg.L™ giimiis
konsantrasyonu, 2 A akim siddeti, 150 dev/dk karistirma hizi ve 293 K sicaklik)

Aliminyum elektrot kullanilarak gerceklestirilen denemelerde dikkate alindigi gibi
demir elektrot kullanilarak gerceklestirilen denemelerde de, ¢dzeltinin baslangic
pH’sinin sistem degiskenleri lizerindeki etkisi incelenirken ele alinmas1 gereken onemli
bir nokta wvardir. Elektrokoagiilasyon yontemi ile Kkirletici giderimi yapilirken
elektrokimyasal olarak c¢oziinen demirin ortam pH’sina bagl olarak c¢ozeltide
bulundugu form, yumak olusumu agisindan son derece Onemlidir. Bu gercek ele

alindiginda demirin ortam pH’sina bagl olarak olusturdugu olusumlar Sekil. 4.29°da

gosterilmistir.
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Sekil. 4.30. Ortam pH degerine bagli olarak Fe(III) (a) ve Fe(I) (b) aktivitesi.

Sekil 4.30 incelendiginde pH’nin 8,0-10,0 arasindaki degerlerinde demirin ¢oziiniirligii
cok diistik oldugu goriilmektedir. Baska bir deyis ile bu pH araliklarinda ortamda
bulunan aliiminyumun biiyiik bir kismi Fe(OH); formunda bulunmaktadir ve bu
formdaki tiiriin flok olusturma egilimi ¢ok yiiksektir. Bu verilerin 1s1§inda ortamda
yeterli yumaklastiricinin bulunmasi ve bu siradaki pH’nin da demirin en disiik
¢Oziintlirliige sahip oldugu aralikta olmas1 sebebiyle en verimli aritimin gergeklestirildigi
diigiiniilmektedir. Bu degerlerin altinda ve istiinde demirin Fe(OH)sy) formundan
uzaklagsmakta ve ortamda ¢Oziinebilir demir bilesikleri formunda bulunmaktadir.
Dolayisi ile bu pH araliklarinin diginda ortamda demir bulunsa bile flok olusturacak
egilimde degildir. Giimiis giderimi i¢in incelenen 4,45-7,0 pH araliklarinda yapilan
denemelerde reaksiyon siiresi boyunca 2 A sabit akim siddeti altinda pH degisimleri
incelenmis ve asagida Cizelge 4.2°de verilmistir. Sekil 4.25, Sekil 4.26, Sekil 4.27,
Sekil 4.28 ve Sekil 4.29 incelendiginde c¢alisilan biitiin akim siddetlerinde gegerli olmak
izere ¢ozeltinin baslangic pH degerinin artmasiyla birlikte reaksiyon siiresi sonunda pH

degerleri ve giderim verimleri artis gostermistir.
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Cizelge 4.2. Demir elektrot icin 2 A sabit akim siddeti altinda ¢dzeltinin baslangic pH
degerlerinin reaksiyon siiresi sonundaki degisimi

Zaman, dk pH 4,4 pH 5,0 pH 6,0 pH 7,0
0 4,4 5) 6 7
) 4,5 521 6,20 7,26
10 4,62 5,39 6,55 7,44
15 4,72 5,55 6,82 7,67
30 4,86 5,72 7,01 7,96
45 4,96 5,96 7,21 8,19
60 5,09 6,21 7,43 8,43

Yukaridaki ¢izelge ve sekiller incelendiginde, reaksiyon siiresi boyunca artan pH
degerleri Fe(OH)3; olusumunun en yiiksek oldugu pH degerlerine yaklastikga giimiis
giderim verimleri de artmaktadir. Bu sonucta demirin pH degerlerine bagli olarak
gostermis oldugu form degisikleri ve yumak olusumu i¢in gerekli pH araliklar1 goz

oniine alindiginda mantikl bir yaklagim gostermektedir.
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Sekil 4.31. Baslangic pH degisiminin giimiis giderimine etkisi(5000 mg.L™ giimiis

4,5

5,0

55
pH

6,0

6,5

7,0

7,5

konsantrasyonu, 2 A akim siddeti, 150 dev/dk karistirma hizi ve 293 K sicaklik)



68

Elde edilen deneysel veriler neticesinde, 2 A sabit akim siddeti altinda 60 dakikalik
reaksiyon siiresi boyunca baslangic pH degisimine bagli olarak glimiis giderim verimini
gosteren ifade Sekil 4.31°de verilmistir. Sekil 4.31°den de goriildiigii gibi en diisiik
giderim verimi atik suyun kendi pH degeri olan 4.4 degerinde elde edilmis ve pH
degerinin 7 oldugu denemede en yiiksek glimiis giderim verimi elde edilmistir. pH
degerinin artmasi ile giderim veriminin artis gostermesinin nedeni, yiiksek pH
degerlerinde Fe(OH)3 olusumu i¢in gerekli olan pH araliginin icerisinde pH degerlerine

ulagilmis olmasidir.

Elektrokoagiilasyon yontemi ile giimiis giderimi i¢in optimum pH degerinin
belirlenmesinde gerceklestirilen biitiin denemelerde sisteme bagl dijital voltmetre ve
ampermetre yardimi ile sabit akim siddeti altinda zamana bagli olarak sistemde olusan
potansiyel farklar 6lgiilmiis ve bu veriler 15183inda esitlik(4.1) kullanilarak elde edilen

ener]ji tilketim egrileri grafiksel olarak belirlenmistir.

0,5

04 |

0,3 |

0,2 |

Enerji tiikketimi, kW-sa/m-3

0,1

0,0

0 10 20 30 40 50 60 70

Zaman, dk

Sekil 4.32. 0,25 A akim siddetinde ¢dzeltinin baslangi¢c pH degerinin enerji tiikketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.33. 0,50 A akim siddetinde ¢6zeltinin baslangi¢c pH degerinin enerji tiilketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.34. 1,0 A akim siddetinde ¢ozeltinin baslangic pH degerinin enerji tiiketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.35. 2,0 A akim siddetinde ¢6zeltinin baslangic pH degerinin enerji tiikketimine
etkisi(5000 mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.36. 4,0 A akim siddetinde ¢6zeltinin baslangic pH degerinin enerji tiikketimine
etkisi(5000 mg.L ™" giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sabit giimiis konsantrasyonuna sahip atiksularla yapilan denemelerde ¢ozeltinin
baslangic pH degerinin enerji tiiketimine etkisi incelenmis ve elde edilen sonuglar
yukaridaki grafiklerde verilmistir. Aliiminyum elektrotlarin kullanildigi denemelerde
elde edilen potansiyel fark degerlerinin benzer egilimi demir elektrot kullanilarak
gerceklestirilen denemelerde elde edilmistir. Sekiller incelendiginde, biitiin akim
siddetleri i¢in enerji tiiketim verilerinin hemen hemen ayni egilimde oldugu
goriilmektedir. Kullanilan atiksuyun kendi pH’s1 yaklasik 4,4 civarindadir. Dolayisi ile
artan pH degerlerinde calisilirken ¢ozeltinin pH’s1 derisik NaOH ile ayarlanmistir. pH
ayar1 yapmak icin ¢ozeltiye derisik NaOH ilavesi ¢ozeltinin iletkenligini yiikselmis ve
sonug¢ olarak iletkenligin artmasi sabit akim siddeti ile gerceklestirilen denemelerde
sisteme uygulanan potansiyel farki disiirmiistir. Azalan pH ile diisik degerlerde
seyreden potansiyel farki dogal olarak enerji tiiketimi egrilerine yansimakta ve diisiik

pH degerlerinde enerji tiiketiminin daha diisiik olmasina sebep olmaktadir.
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Enerji tiiketimi, kW-sa.m3
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Sekil 4.37. pH degisiminin enerji tiiketimine etkisi (2,0 A akim siddeti, 150 dev/dk
karigtirma hizi, sicaklik 293 K)
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Sekil 4.37°deki enerji tiiketimi grafikleri incelendiginde demir elektrotla gerceklestirilen
denenmelerde, sabit giimiis konsantrasyonu altinda artan pH degerleri ile birlikte enerji
tilketiminin 6nemli 6l¢lide azalma egilimi gosterdigi goriilmektedir. Bunun nedeni ise
artan pH degerlerine bagli olarak ¢ozeltideki iyon sayisinin artmasiyla birlikte ¢ézeltinin
elektriksel iletkenliginin artmast ve akim siddetinin sabit tutulmasindan dolay1
potansiyel farkin diisme egiliminde olmasidir ki enerji tiiketimi egrileri hazirlanirken
sistemde olusan potansiyel fark sabit akim siddeti altinda enerji tiikketimini belirleyen

Oonemli bir parametredir.

4.2.2. Demir elektrotla akim siddetinin giimiis giderimi iizerine etkisi

Akim yogunlugunun sistem performansi tizerindeki etkisini arastirmak amaci ile sekil
3.1°deki deney diizenegi kullanilmis olup sistem kesikli olarak ve sabit akim siddeti

(Galvanostatik) modunda calistirilmistar.

Reaktore belirli hacimdeki atiksu (400 ml) konduktan sonra baslangi¢ pH degeri derisik
sodyum hidroksit yardimiyla istenen degere ayarlanmistir. Daha sonra Onceden
belirlenen akim siddeti degeri dogru akim giic kaynagi ile ayarlandiktan sonra deneye
baslanmadan Once atiksuyun sicaklik, elektriksel iletkenlik, pH degerleri okunarak
kaydedilmis deneyin baslangicindan itibaren ise sisteme uygulanan potansiyel farklar
kaydedilmistir. Bu deney serisinde sistem sirasiyla 0,25, 0,50, 1,0, 2,0 ve 4,0 A’lik akim
siddetlerinde ve baslangic pH degerleri ise 4,4, 5,0, 6,0 ve 7,0 ayarlanarak ¢aligilmistr.
Aksi belirtilmedigi siirece karistirma hizi ise 150 dev/dak.’diwr. Sekil 4.38°de 0,25 A’lik
akim siddetinde baslangi¢ ¢6zelti pH’sinin 4,4, 5,0, 6,0 ve 7,0 olmas1 durumunda elde
edilen veriler sunulmustur. Benzer tarzda sirasiyla Sekil 4.39 sekil 4.40 ve Sekil 4.41°de
0,50, 1,0, 2,0 ve 4,0 A’lik akim siddetlerinde ve baslangi¢c pH’sinin yine 4,4, 5,0, 6,0 ve

7,0 araliginda olmas1 durumunda sistemin giimiis giderim verimleri goriilmektedir.
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Zaman, dk

Sekil 4.38. Cozeltinin baslangic pH 4,4 degerinde akim siddetinin giimiis giderimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.39. Cozeltinin baslangig pH 5,0 degerinde akim siddetinin glimiis giderimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.40. Cozeltinin baslangic pH 6,0 degerinde akim siddetinin giimiis giderimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.41. Cozeltinin baslangic pH 7,0 degerinde akim siddetinin giimiis giderimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.42. Uygulanan akim siddetinin giimiis giderimine etkisi(5000mg.L™ giimiis
konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik, baslangic pH’s1 7,0)

Demir elektrot kullanilarak gergeklestirilen denemelerden elde edilen verilere gore
hazirlanan sekillerden goriildiigii gibi, akim siddeti arttikca, aliiminyum elektrotlar
kullanilarak yapilan denemelerde oldugu gibi, ¢aligilan biitiin pH araliklarinda giimiis
giderim verimi artmaktadir. Sisteme uygulanan akim siddetinin artmasi ile birlikte
elektrokimyasal olarak demirin ¢oziinme hizi artmakta ve dolayisi ile sabit kirletici
miktar1 ile daha fazla Fe(OH)s; reaksiyona girerek ortamdan daha fazla Kirletici
uzaklastirilmaktadr. Uygulanan akim siddetinin giimiis giderme verimi iizerine
etkilerinin incelendigi biitiin baslangic pH degerleri igin ayni egilim s6z konusudur.
Sonug olarak akim siddeti artirildik¢a, ortama verilen demirin ¢oziinme hizi artmakta ve

dolayst ile kirletici giderim hiz1 da artmaktadir.

Demir elektrot kullanilarak elektrokoagiilasyon yontemi ile giimiis giderimi igin
optimum akim siddeti degerinin belirlenmesinde gergeklestirilen biitiin denemelerde

sisteme bagl dijital voltmetre ve ampermetre yardimi ile sabit akim siddeti altinda
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zamana bagl olarak sistemde olusan potansiyel farklar 6l¢lilmiis ve bu veriler 1s181nda

esitlik(4.1) kullanilarak elde edilen enerji tiikketim egrileri grafiksel olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.43. Cozeltinin baslangic pH 4,4 degerinde akim siddetinin enerji tiiketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.44. Cozeltinin baslangic pH 5,0 degerinde akim siddetinin enerji tiiketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.45. Cozeltinin baslangic pH 6,0 degerinde akim siddetinin enerji tiiketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.46. Cozeltinin baslangic pH 7,0 degerinde akim siddetinin enerji tiiketimine
etkisi(5000mg.L™ giimiis konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik)
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Sekil 4.47. Uygulanan akim siddetinin enerji tiiketimine etkisi(5000mg.L™” giimiis
konsantrasyonu, 150 dev/dk karistirma hizi, 293 K sicaklik, baslangic pH’s1 7,0)

Birim zamanda reaktore daha fazla yumaklastirici iletilmesini saglayan ve beklendigi
gibi sabit kirletici konsantrasyonu i¢in daha fazla uzaklastirma ihtimalini ortaya ¢ikaran
akim siddeti degerlerindeki artis, sonu¢ olarak sisteme uygulanan potansiyel farkin
artmasina sebep olmustur. Potansiyel farkin artis gdstermesi birim zamanda birim hacim
basina tiiketilen enerji miktarinin artmasina sebep olmustur. Akim siddetinin artmasi,
ortamda kirletici ile reaksiyona girecek yumak olusumunu artrmasina ragmen, enerji
tikketimi degerlerinin, olduk¢a yliksek seviyelere ¢ikmasina sebep olmustur. Atik suyun
baslangic pH degerinin 7,0 olmast durumunda 0,25 A’lik akim siddeti uygulandiginda,
giderim veri ve enerji tiiketimi degerleri sirasiyla, %45 ve 0,18 kW-sa/m® iken, bu
degerler 1,0 A’lik akim siddeti i¢in sirasiyla %68 ve 2,2 kW-sa/ m?, akim siddetinin en
iist degeri olan 4 A’lik akim siddeti i¢in sirasiyla, %98.5 ve 19 kW-sa/m° olarak tespit

edilmistir.
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4.3. Rontgen Banyo Atik suyundaki Diger Safsizliklarin Gideriminin Incelenmesi

4.3.1. Amonyum Giderimi

Incelenen réntgen atik suyunda yani ikinci banyo suyu (fiksator ) asidik bir yapida olup
amonyum tiyosiilfat icerir. Bu madde aktif temizleyici olarak kullanilir. Rontgen banyo
atik suyunda bulunan yiliksek konsantrasyona sahip giimiisiin giderilmesi i¢in yapilan
elektrokoagiilasyon denemelerinde 60 dakikalik reaksiyon siiresi sonunda elde edilen
numunelerde rontgen banyo suyunun igerdigi amonyagin giderimi incelenmistir. Giimiis
giderimi i¢in optimum sartlarim belirlendigi biitiin ¢aligmalarda amonyum giderimi
incelenmistir. Amonyum analizi se¢ici amonyak elektrotu kullanilarak standart metotlar
yontemine gore gerceklestirilmistir. Elde edilen sonuclar Cizelge 4.3 ve 4.4’de

aliminyum ve demir elektrotlar i¢in ayr1 ayr1 gésterilmistir.

Cizelge 4.3. Aliiminyum elektrot kullanilarak gergeklestirilen denemeler i¢in 60 dakika
reaksiyon siiresi sonunda ¢ozeltideki amonyum azotu konsantrasyonundaki degisim

pH 4.4

0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A

452 450 450 463 460
pH 5,0

0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A

435 437 440 450 445
pH 6,0

0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A

437 435 460 455 450
pH 5,0

0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A

440 430 435 455 457
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Cizelge 4.3 incelendiginde giimiis giderimi igin gergeklestirilen biitiin denemelerden
elde edilen numunelerde amonyum konsantrasyonunun baslangi¢ konsantrasyonu olan
yaklastk 450 mg/L konsantrasyondan farkli olmadigi, dolayis1 ile amonyum
konsantrasyonu agisindan giderimin ger¢eklesmedigi goriilmektedir. Cizelge 4.3’de
goriilen baslangic  konsantrasyonundan yiiksek degerlerin analizde yasanan

girisimlerden kaynaklandig1 diistiniilmektedir.

Cizelge 4.4. Demir elektrot kullanilarak gergeklestirilen denemeler i¢in 60 dakika
reaksiyon siiresi sonunda ¢ozeltideki amonyum azotu konsantrasyonundaki degisim

pH 4,4
0,25 A 0,50 A 1,0A 2,0A 40A
440 450 452 455 451
pH 5,0
0,25 A 0,50 A 1,0A 2,0A 40A
435 440 438 457 466
pH 6,0
0,25 A 0,50 A 10A 20A 40 A
437 450 455 456 465
pH 5,0
0,25 A 0,50 A 1,0A 2,0A 40A
437 445 466 467 470

Demir elektrot kullanilarak gerceklestirilen denemelerde de, aliiminyum elektrot ile
yapilan denemelerde elde dilen sonuglara benzer sonuclar elde edilmistir. Bu elektrot
tiirli icin de, amonyum konsantrasyonu acisindan herhangi bir giderim verimi sz

konusu olmamustir.
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4.3.2. Tiyosiilfat Giderimi

Rontgen atik suyunda Amonyum Tiyosiilfat bulundugu i¢in Amonyum iyonunun
gideriminin incelendigi biitiin sartlar kullanilarak rontgen banyo suyunda yiiksek
konsantrasyonda bulunan tiyosiilfat iyonun giderimi incelenmistir. Tiyostilfat analizleri,
cozeltideki tiiyosiilfat iyonlarinin  HO, ile siilfat iyonlarina oksitlenmesinin
gerceklestirilmesi sonucu siilfat {izerinden yapilmistir. Denemeler sonucunda elde
edilen numunelerin analiz sonuglari siilfat iyon konsantrasyonu cinsinden Cizelge 4.5 ve
4.6’da aliminyum ve demir elektrot i¢in gosterildigi gibidir. Asagidaki cizelgeler
incelendiginde tiyosiilfat giderimi agisindan baglangic konsantrasyonundan herhangi bir

giderimin olmadig1 goriilmektedir.

Cizelge 4.5. Aliiminyum elektrot kullanilarak gergeklestirilen denemeler i¢in 60 dakika
reaksiyon siiresi sonunda ¢ozeltideki tiyostilfat konsantrasyonundaki degisim

pH 4.4
0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A
4545 313,5 263,2 2233 161,4
pH 5,0
0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A
458,9 295 234.4 189,7 1221
pH 6,0
0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A
457,7 293,3 2433 200,1 1482
pH 7,0
0,25 A 0,50 A 10A 20A 40A
456,5 296,6 246,6 2155 154.4




Cizelge 4.6. Demir elektrot kullanilarak gerceklestirilen denemeler i¢in 60 dakika
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reaksiyon siiresi sonunda ¢ozeltideki tiyosiilfat konsantrasyonundaki degisim

pH 4,4
0,25 A 0,50 A 1,0A 2,0A 40A
449,8 313,5 272,2 232,3 175,4

pH 5,0
0,25 A 0,50 A 1,0A 2,0A 40A
4487 348,1 246,8 187,2 141,2
pH 6,0
0,25 A 0,50 A 1,0A 2,0A 40A
453,2 359,7 263,5 238,7 159,9
pH 5,0
0,25 A 0,50 A 10A 2,0A 40A
457,6 362,9 277,5 245,3 166,9

Amonyum konsantrasyonunun yiiksek olmasi ve giimiis giderimine etki eden
parametrelerin incelendigi ¢alismalardan elde edilen sonuglar 1s181inda bu kirleticinin
gideriminin gerceklestirilemedigi ve atik su igerisinde desarj limitlerinden yliksek
olmasi dolayisi ile ek bir giderim prosesi ile uzaklastirilmasi gerektigi diisiiniilmektedir.
Atik rontgen banyo suyundaki tiyosiilfat konsantrasyonunun proses boyunca
elektrokoagiilasyon mekanizmasi ile gideriminin gerceklesip gergeklesmediginin tespiti
icin, glimiis giderimi i¢in yapilan denemelerden elde edilen numuneler analiz edilmis ve
tiyosiilfatin proses siiresince ortam uzaklastigi analiz neticesinde tespit edilmistir.
Denemeler esnasinda, elektrokoagiilasyon {iinitesinden c¢ikan kiikiirt kokusu ve
reaksiyon neticesinde elde edilen metal hidroksit camuru ile ¢ozeltide yapilan tiyosiilfat
analizleri dikkate alindiginda, atik sudaki tiyosiilfat iyonlarinin elektrokimyasal
reaksiyon sonucunda bir kisminin kiikiirt gaz1 seklinde atmosfere yayildigi, bir kismmin
metal hidroksit camuru igerisinde tutularak ¢ézeltiden uzaklastirildig: ve bir kisminin da

cozeltide kaldig1 sonucu ¢ikarilabilir.
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4.3.3. Aliilminyum Giderimi

Aliminyum elektrot ile yapilan denemeler neticesinde, reaksiyon boyunca anot
elektrottan elektrokimyasal olarak ¢ozeltiye aliiminyum ¢oziiniir. Coziinen aliiminyum
cozelti pH degerine bagli olarak aliminyum hidroksit olusumu gerceklestirir ve
Kirleticinin bu oluisum ile ¢ozeltiden ayrilmasi gergeklestirilir. Bu reaksiyonlarin
gerceklesmesi ¢ozelti pH degerine olduk¢a bagimlhidir. Ortam pH degerinin istenilen
araligin istlinde ve altinda degerlerde olmasi kirletici gideriminin gerceklestirildigi flok
yapma 6zelligine sahip hidroksit olusumunun istenilen seviyede olmamasina ve dolayis1
ile ortamda flok yapma egilimi zayif ve coziinme egilimi yiiksek hidroksitlerin
olusumuna sebep olur. Elektrokimyasal olarak anottan ¢dziinen aliiminyum cozeltide
iyon formunda Kirlilik olusturur. Bunun tespiti i¢in aliiminyum elektrot kullanilarak
gerceklestirilen denemelerden elde edilen optimum sartlarda glimils gideriminin
incelendigi aralikta ¢ozeltideki alliminyum konsantrasyonlar1 da incelenmis ve Cizelge
4.7’de belirtilmistir.

2000

1500

1000

500

Toplam Aliiminyum Konsantrasyonu, mg.L!

pH

Sekil 4.48. Giimiis gideriminin gerceklestirildigi optimum deneysel sartlarda
elektrokimyasal olarak ¢dziinen aliiminyum anot plakanin ¢6zeltiye verdigi aliiminyum
iyonu miktar1
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Cizelge 4.7. pH 5, akim siddeti 2,0 A, karigtirma hizi 150 dev/dk ve 293 K ¢ozelti
sicaklig1 caligma sartlarinda ¢ozeltideki aliminyum konsantrasyonundaki degisim

Zaman, dk 0 5 10 15 30 45 60

A", mg/L | 1352,6 | 1651,6 | 1768,9 | 1987,9 995,2 667,1 25

Rontgen banyo suyunda proses geregi yiiksek miktarda Al* iyonu bulunmaktadr.
Elektrokoagiilasyon prosesi yardimiyla aliiminyum elektrot kullanilarak giimiis
gideriminin gergeklestirildigi denemelerde, optimum giimiis gideriminin saglandigi
sartlar korunarak reaksiyon siiresi boyunca ¢ozeltiye anodun elektrokimyasal olarak
¢Ozlinmesi sonucu gecen aliiminyum iyon konsantrasyonu incelenmistir. Reaksiyon
stiresi boyunca ¢ozeltideki aliiminyum iyon konsantrasyonu ve ¢ozelti pH degerindeki
degisim Sekil 4.48°de gosterilmistir. Sekilden de goriildiigii gibi, ¢ozeltideki baslangi¢
aliminyum iyon konsantrasyonu reaksiyonun ilk periyotlarinda artmakta ve ilerleyen
zaman araliklarinda azalis géstermektedir. Bu durum, aliiminyum iyonunun ¢ozelti pH
degerine bagl olarak ortamda bulunma sekli ile agiklanabilir. Cozelti ortamindaki
aliminyum, pH degerinin 6,0-8,0 araliginda oldugunda flok yapma egilimi yiiksek ve
¢oziinme egilimi diisiik olan AI(OH)3 formunda bulunur. Yukaridaki sekil dikkatlice
incelendiginde, c¢ozelti pH degeri bu aralia geldiginde, aliiminyum iyon
konsantrasyonunda bariz bir azalma goriilmektedir. Bu durumun gergeklesmesi hem
atik sudaki giimiis iyonunun giderimini artirmistir, hem de ¢dzeltide iyon formunda
bulunan ve ayr1 bir kirlilik unsuru olan aliiminyum iyonlarmin aliiminyum hidroksit
formuna doniiserek ortamdan uzaklagsmasina sebep olmustur. Dolayisi ile optimum pH
araliginda atik suda yiiksek konsantrasyonlarda bulunan aliminyum kirliligi de

giderilmistir.

4.3.4. Demir Giderimi

Demir elektrot ile yapilan denemeler neticesinde, reaksiyon boyunca anot elektrottan
elektrokimyasal olarak ¢ozeltiye demir ¢dziiniir. Cozlinen demir ¢ozelti pH degerine
bagli olarak demir hidroksit olusumu gergeklestirir ve kirleticinin bu olusum ile

cozeltiden ayrilmasi gerceklestirilir. Bu reaksiyonlarin gerceklesmesi c¢ozelti pH
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degerine olduk¢a bagimlidir. Ortam pH degerinin istenilen araligin {istiinde ve altinda
degerlerde olmasi kirletici gideriminin gergeklestirildigi flok yapma ozelligine sahip
hidroksit olusumunun istenilen seviyede olmamasina ve dolayisi ile ortamda flok yapma
egilimi zayif ve c¢Oziinme egilimi yiiksek hidroksitlerin olusumuna sebep olur.
Elektrokimyasal olarak anottan ¢0zlinen demir ¢ozeltide iyon formunda kirlilik
olusturur. Bunun tespiti i¢in demir elektrot kullanilarak gerceklestirilen denemelerden
elde edilen optimum sartlarda giimiis gideriminin incelendigi aralikta cozeltideki
aliminyum konsantrasyonlar1 da incelenmis ve Cizelge 4.7°de ve Sekil 4.49°da

belirtilmistir.

Cizelge 4.8. pH 5, akim siddeti 2,0 A, karigtrma hiz1 150 dev/dk ve 293 K ¢ozelti
sicaklig1 calisma sartlarinda ¢ozeltideki demir konsantrasyonundaki degisim

Zaman, dk 0 5 10 15 30 45 60

Toplam demir, mg/L 15,48 | 71,9 | 205,76 | 133,91 | 49,61 | 23,51 | 17,85

Cizelge 4.7 incelendiginde atik su igerisinde elektrokoagiilasyon prosesi uygulanmadan
belirli bir miktar demir iyonu bulunmaktadir. Reaksiyonun baglamasi ile birlikte Sekil

4.48°de goriildiigl gibi ¢ozelti pH degerinde bir artis s6z konusudur.
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Sekil 4.49. Giimiis gideriminin gerceklestirildigi optimum deneysel sartlarda
elektrokimyasal olarak ¢ozlinen demir anot plakanin ¢ozeltiye verdigi demir iyonu
miktari

Sekil 4.49°da goriildiigli gibi ¢ozeltinin baslangic pH degeri 7 ile elektrokoagiilasyon
prosesine baslandiginda, reaksiyon siliresi boyunca pH degerinde bir artig
gozlenmektedir. Sekil 4.30 incelendiginde elektrokimyasal olarak c¢oziinen demir
iyonlarmin, ¢ozelti pH degeri 8’1 gectikten sonra Fe(OH); olusumunun en yiiksek
seviyeye ulastigi goriilmektedir. Her iki sekil birlikte ele alindiginda, ¢ozeltinin pH
degerindeki artisin en yiiksek flok olusturma egilimi olan Fe(OH)s i¢in ideal aralikta
oldugu goriilmektedir. Fe(OH)3 olusumunun pH 8-10 araliginda en yiiksek seviyeye
ulasmast ve optimum sartlarda reaksiyon siiresi boyunca ¢ozeltinin bu pH araligi
icerisine artmis olmasi, hem flok yapma egilimi yliksek ve ¢oziinme egilimi olmayan
Fe(OH); olusumunu en {ist seviyeye ¢ikarmistir hem de giimiis giderim veriminin en

yiiksek seviyede olmasini saglamstir.
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4.4. Elektrokoagiilasyon Prosesinde Olusan Yumaklarin Yapisal Analizi

Elektrokoagiilasyon denemeleri neticesinde incelenen parametrelerden elde edilen
veriler 15181nda olusan yumaklarin i¢eriginin ne oldugunun tespiti i¢in reaktdrde olusan
ve atilan c¢amurun yapisal analizi yapilmigtr. Bu ama¢ dogrultusunda
elektrokoagiilasyon prosesi ile aliiminyum elektrotun kullanilarak optimum giimiis
gideriminin gerceklestirildigi parametreler kullanilmistir. Denemelerde akim siddeti 2
A, karistirma hizi 150 dev/dak ve sicaklik 20 °C’de sabit tutulmustur. Elde edilen ¢amur
2 saat siire ile 105 °C sicakliga sahip etiivde kurutulmus ve desikatdr yardimiyla ortam
sicakligma sogutulmustur. Bu yumaklar daha sonra Shimatzu XRD6000 marka toz
difraktometre cihazi ile toz taramalarinda Uluslararasi Difraksiyon Merkezi (ICDD) 03-
065 2871 kart no’ya uygun olarak analizleri yapilmistir ve elde edilen sonuglar

asagidaki sekillerde gosterilmistir.

Exparimantsl paitem: HUMUNE -2 frumurs -2 ras)

Ag
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Sekil 4.50. 2 A akim siddetinde %99 giimiis gideriminin yasandigi denemeden elde
edilen metal hidroksit camurunun XRD analizi(600 °C'de 12 saat kurutulmus

elektrokoagiilasyon atig1 )
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5.TARTISMA VE SONUC

Bu ¢alismada aliiminyum ve demir plaka elektrotlar kullanilarak giimiis iceren Atatiirk
Universitesi Dis Hekimligi Fakiiltesi biinyesinde bulunan Réntgen cihazlarinda
kullanilarak atik durumuna gecen rontgen banyo sularmin elektrokoagiilasyon yontemi
ile arttilabilirligi ve cesitli degiskenlerin bu proses ile giimiis giderimine etkileri

incelenmistir. Biitiin denemeler, kesikli modda gerceklestirilmistir.

Glimiis giderim verimine etki eden parametreler, kullanilan elektrot malzemesi,
¢ozeltinin baslangic pH’si, uygulanan akim siddeti ve reaksiyon siiresi olarak
secilmistir. Bu parametrelerin detayl olarak incelenmesi neticesinde asagida belirtilen

sonuglara ulasilmistir.

Baslangi¢ pH’sinm giimiis giderme verimine etkisi incelenirken; sabit baslangi¢ giimiis
konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerin pH degerleri, 0,25, 0,50, 1,00, 2,00 ve 4,00 A’lik
akim siddetlerinin her biri i¢in, istenilen pH araliklarina ayarlandiktan sonra denemelere
baslanmistir. Reaksiyon siiresince pH degisimi gdzlenmis ve herhangi bir miidahalede
bulunulmadan, baglangic pH’smin sistem degiskenleri iizerine etkileri incelenmistir.
Elde edilen deneysel veriler, baslangic pH’sinin giimiis giderme verimini ¢ok onemli

olmasa da, etkiledigini gostermistir.

Reaksiyon siiresince ¢ozeltinin pH’s1 siirekli olarak artmaktadir. Reaktor igerisindeki
pH artis1, anotta elektrot malzemesinin ¢oziinmesine paralel olarak katot bolgesinde
suyun hidrolizi sonucu siirekli olarak ortama hidroksil iyonunun verilmesinden
kaynaklanmaktadir. pH nin kontrol edilmeden ger¢eklestirilen denemelerde, aliiminyum
elektrot i¢in, en optimum pH araliginin 5,0 oldugu goriilmiistiir. Baslangic pH degerinin
bu degerin altinda oldugu denemelerde 60 dakikalik reaksiyon siiresi boyunca atik
suyun pH degeri Al(OH)3 olusumu icin gerekli olan 6-8 araligma ulagsmada basarisiz
oldugu yine bu pH degerinin iizerinde secilen pH araliklarinda giimiis gideriminin

incelendigi pH araliklarinda reaksiyon siiresi sonucunda elde edilen pH degerlerinin
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Al(OH)3 olusumun olumsuz etkileyen pH araligina denk geldigi goriilmektedir. Giimiis
giderim veriminin pH ile bu denli degisiklik gdstermesi, reaktdr icerinde
elektrokimyasal olarak ¢6ziinen elektrot malzemesinin, sulu ortamda pH’ya bagli olarak
degisik formlarda bulunmasmdan kaynaklanmaktadwr. Aliminyumun pH’ya baglh
olarak ¢ozlinme diyagramlarinin incelenmesi neticesinde, yumak olusturma egilimi olan
Al(OH)3’tin ortamda en fazla bulundugu pH araligmm 6,0-8,0 oldugu sonucuna
vartlmistir.  Bu veriler 151¢mda, pH’nin giimiis giderimine etkisinin incelendigi
denemelerden elde edilen veriler degerlendirildiginde, pH denemelerinde biitiin
baslangic pH’lar1 i¢in aliminyum elektrotta en iyi giderimin pH 5,0 civarinda
gerceklestigi, bu degerin altinda ve tistiinde bor gideriminin azaldig1 goriilmiistiir. Bu
degerde glimiis giderim verimi i¢in en yiiksek degerin elde edilmesi, aliminyum pH’ya
bagli olarak sulu ortamda bulundugu formu gosteren diyagramlar ile de uyum igerisinde
oldugundan dolay1, arzulanan giderim verimine ulagilamasa bile baslangi¢c pH’s1 kontrol
edilmeden gerceklestirilen denemelerde optimum pH degerinin 5,0 oldugu kabul
edilmistir. Demir elektrot ile gerceklestirilen denemelerden elde dilen sonuglar, bu
elektrot i¢in optimum pH degerinin 7 oldugunu gostermektedir. Bunun sonucu, yine
aliminyum elektrot ile yapilan denemelerden elde dilen sonuglar i¢in ortaya ayilan
elektrot malzemesinin ¢6zlinmesi sonucu ortam pH degerine baglh olarak yumak
olusturma egilimi ile uyum igerisinde olmasindan kaynaklanmaktadir. Demir elektrot ile
yapilan ¢aligmalarda pH degeri agisindan en iyi giderim verimi pH 7 degerinde elde
edilmistir. Bu sonug, demirin pH’ya baglh olarak ¢6ziinme diyagramlar1 g6z Oniinii

alindiginda kabul edilebilir niteliktedir.

Elektrot malzemesinin giimiis giderim verimine etkilerinin incelenmesi i¢in se¢ilen
aliminyum ve demir elektrotlarm kullanildigi denemelerde, akim siddetinin artmasi ile
giderim verimleri 6nemli bir sekilde artis gostermektedir. Akim siddetinin artmasi birim
kirletici basina uygun pH aralifinda daha fazla yumak olusumunu sagladig: i¢in bu
sonug gerceklesmesi olasi bir sonugtur. Her iki elektrot i¢cin de, akim siddetinin artmasi
ile olduk¢a yiiksek oranlarda kirletici giderimi gerceklesmistir. Bu deger aliiminyum

elektrot icin %99,99 iken demir elektrot icin %98,5 civarindadir.
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Aliminyum elektrot kullanilarak gerceklestirilen denemelerden elde edilen sonuglar
dikkate alindiginda, en iyi giderim veriminin elde edildigi pH degerinin 5 oldugu ve
akim siddetinin artmasi neticesinde giimiis giderim veriminin arttig1 gézlenmektedir. Bu
iki husus goz oniine alinarak optimum sartlarin belirlenmesinde enerji tiiketim degerleri
onemli bir husus olmaktadir. Incelenen pH araligimda pH 5 degeri enerji tiiketimi
acisindan en uygun deger olmasa da, kirleticinin su ortamidan yiiksek verimlilikte
uzaklastirildigr pH degeridir. Akim siddetinin artmasi kirletici giderimini bariz bir
sekilde artirsa da, 2A’lik akim siddetinde elde edilen giderme verimi ile 4 A’lik akim
siddetinde elde edilen giderme verimi arasinda ¢ok biiylik farklar olmamasinda enerji
tiiketimi acisindan bu deger optimum deger olarak kabul edilebilir. Aliiminyum elektrot
ile yapilan denemelerden elde edilen optimum pH degeri olan pH 5 ve optimum akim
siddeti degeri olan 2 A i¢in atiksudan % 99 oraninda glimiis giderimi saglanmis olur.
Demir elektrot kullanilarak gerceklestirilen denemelerden elde edilen sonuglar dikkate
alindiginda, en iyi giderim veriminin elde edildigi pH degerinin 7 oldugu ve akim
siddetinin artmasi neticesinde giimiis giderim veriminin aliiminyum elektrot ile
gerceklestirilen denemelerde oldugu gibi arttigir gozlenmektedir. Yine bu iki parametre
dikkate alinarak demir elektrot i¢cin optimum sartlar belirlenecek olursa, pH degerinin 7
olmasi1 enerji tiikketimi agisindan caligilan biitiin pH degerleri arasinda en makul olan
araliktir. Akim siddetinin artmasi ile demir elektrotta da glimiis giderim verimi artmakla
birlikte enerji tiiketim degerleri de cok yiiksek degerlere ulagsmaktadir. Kirleticinin alici
ortama desarj standartlar1 dikkate alindiginda, enerji tiikketim degerleri yiiksek olsa bile
demir elektrot i¢in en yiiksek akim siddeti olan 4 A degerinin kullanilmas1 gerektigi
goriilmektedir. Zira, pH 7 degeri i¢in 2 A’lik akim siddetinde yaklasik %90 degerinde
bir giderim verimi elde edilirken, 4 A’lik akim siddetinde bu deger %98’¢ ulasmaktadir.

Elektrokoagiilasyon prosesi sonucunda olusan metal hidroksit camuru igerisinde tutulan
giimiisin, bu camur igerisinden kimyasal olarak ayrilip elementel glimiis geri
kazanimimin gerceklestigi géz Oniline alindiginda, bu elementin ticari degeri dikkate
alinarak bu proseste dncelikli olarak glimiisiin su ortamindan uzaklastiriimasi gerektigi

ortaya ¢ikmaktadir.
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