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OZET

E. coli INAKTIVASYONU iCIN YENI BiR YAKLASIM:
ES ZAMANLI HiBRiT ELEKTROT BAGLANTILI
ELEKTRO-DEZENFEKSIYON PROSESI

Riiya TEKIN KARAKOSE

Diizce Universitesi
Lisansiistii Egitim Enstitisu
Cevre Miihendisligi Anabilim Dali
Yiksek Lisans Tezi

Danigman: Dr. Ogr. Uyesi Murat SOLAK

Ocak 2024, 88 sayfa

Escherichia coli (E. coli) insan ve hayvan bagirsaklarinda bulunan bir bakteridir. Cevre
veya gida gibi yollarla kan dolasimina girebilen bu bakteriler, 6zellikle insanlarda ishal,
solunum problemleri ve kan/idrar yolu enfeksiyonlar1 gibi bir¢cok hastaliga neden
olabilmektedir. Bu nedenle, bu bakterilerin bazi inaktivasyon yontemleri ile igme suyu
kaynaklarindan uzaklastirilmasi gerekmektedir. Klorlama, ozonlama ve UV inaktivasyon
yontemleri gibi geleneksel yontemler etkilidir. Ancak ¢evre miihendisligi calismalari
temelinde kimyasallarin tasinmasini ve depolanmasini gerektirmeyen ve olumsuz yan
iriinler Uretmeyen ve maliyet etkin tekniklerin gelistirilmesi gerekmektedir. Bu
caligmada, yeni bir yaklasim olarak hibrit elektrot baglantili elektrokimyasal prosesin E.
coli iizerindeki inaktivasyon etkinligi arastirllmistir. Baglanti sistemi Anot/Katot/Anot
elektrodu olarak AI/PC/PC, Al/PC/TiPbO2 ve Al/PC/TilrOz ile deneyimlenmistir. Bu
elektrot baglanti sisteminde es zamanli olarak elektrokoagilasyon (EK) ve
elektrooksidasyon (EO) mekanizmas: birlikte calismaktadir. inaktivasyon katsayilari bir
Microsoft Excel eklentisi olan GInaFiT (Geeraerd and Van Impe Inactivation Model
FittingTool) modelleme araci ile belirlenmis ve model istatistiksel olarak Double-Weibull
ile iyi bir sekilde uyumlandirilmistir. E. coli'nin AI/PC/PC elektrot turu igin 4D
degradasyonu 3,75 mA/cm? akim yogunlugunda ve 0,21 optik dansitede (O.D.) 21 dakika
olarak elde edilmistir. Al//PC/TiPbO2elektrot turd icin E. coli'nin 4D degradasyonu 0,625
mA/cm? akim yogunlugunda ve 0,049 O.D.’de 20 dakika, 1,25 mA/cm? yogunlugunda
ve 0,028 O.D.’de ise 15 dakika olarak elde edilmistir. Al//PC/TilrO- elektrot tlrd icin E.
coli'nin 4D degradasyonu 1,25 mA/cm? akim yogunlugunda ve 0,204 O.D.’de 20 dakika,
1,25 mA/cm? akim yogunlugunda ve 0,169 O.D.’de ise 4,95 dakika olarak elde edilmistir.
Akim yogunlugu arttik¢a E. coli inaktivasyonunun arttig1 gézlemlenmistir. Hibrit elektrot
baglantili elektro-dezenfeksiyon isleminin E. coli inaktivasyonu igin etkili bir yaklagim
oldugu tespit edilmistir.

Anahtar Sozcukler: Elektrodezenfeksiyon, E. coli, inaktivasyon modelleri, hibrit
elektrot, Double Weibull.
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ABSTRACT

A NEW APPROACH FOR E. coli INACTIVATION:
SIMULTANEOUS HYBRID ELECTRODE CONNECTED
ELECTRO-DISINFECTION PROCESS

Riiya TEKIN KARAKOSE

Duzce University
Institute of Postgraduate Education
Department of Environmental Engineering
Master’s Thesis

Supervisor: Asst. Prof. Dr. Murat SOLAK
January 2024, 88 pages

Escherichia coli (E. coli) is a bacterium found in human and animal intestines. These
bacteria, which can enter the bloodstream through the environment or food, can cause
many diseases, especially in humans, such as diarrhea, respiratory problems and
blood/urinary tract infections. Therefore, these bacteria need to be removed from drinking
water sources by some inactivation methods. Traditional methods such as chlorination,
ozonation and UV inactivation methods are effective. However, on the basis of
environmental engineering studies, it is necessary to develop cost-effective techniques
that do not require transportation and storage of chemicals and do not produce negative
by-products. In this study, the inactivation efficiency of the hybrid electrode connected
electrochemical process on E. coli was investigated as a new approach. The coupling
system was experimented with AIl/SS/SS, AIl/SS/TiPbO, and AIl/SS/TilrO, as
anode/cathode/anode electrode. In this electrode system, electrocoagulation (EC) and
electrooxidation (EO) mechanism work simultaneously. Inactivation coefficients of
models were determined with the GInaFiT (Geeraerd and Van Impe Inactivation Model
FittingTool) modeling tool, a Microsoft Excel add-in, and the model was statistically well
fitted with Double-Weibull. The 4D degradation of E. coli for the Al/SS/SS electrode type
was achieved in 21 minutes at a current density of 3,75 mA/cm? and an optical density
(O.D.) of 0,21. For Al/SS/TiPbO> electrode type, 4D degradation of E. coli was 20
minutes at a current density of 0,625 mA/cm? and an optical density (O.D.) of 0,049 and
15 minutes at a current density of 1,25 mA/cm? and an O.D. of 0,028. For Al/PC/TilrO;
electrode type, 4D degradation of E. coli was obtained as 20 minutes at 1,25 mA/cm?
current density and 0,204 O.D., and 4,95 minutes at 1,25 mA/cm? current density and
0,169 O.D. It was observed that E. coli inactivation increased as the current density
increased. Hybrid electrode-connected electro-disinfection process was found to be an
effective approach for E. coli inactivation.

Keywords: Electro-disinfection, E. coli, inactivation models, hybrid electrode
connection, Double-Weibull.

Xii



1. GIRIS

1.1. Motivasyon ve Amag

Niifusun hizla artmaya devam etmesi endiistriyel bilylimenin hiz kazanmasi1 buna paralel
olarak tatli su kaynaklarinin hizla azalmasi ve kirli su miktarinin artmasina bagli olarak
tim diinya su kithig ile kars1 karsiya kalmistir (Bizzi vd., 2020) Yeni su kaynaklari
gelistirme maliyetlerindeki artiglar tath su kaynaklarinin tiikenmesi ve su kirliligi gibi
sorunlar su kitlig1 gibi global bir sorunun ¢ikmasina neden olmustur (Hanjrave Qureshi,
2010; Park vd., 2014).

Insanlarin ve diger tiim canlilarin yasamsal faaliyetlerini siirdiirebilmeleri i¢in en temel
ihtiyaglarindan biri temiz icme ve kullanma suyudur. Bu nedenle temiz su temini, su
aritim1 ve suyun geri kazanimi giliniimiizde ve gelecekte tiim iilkeler icin en 6nemli

arastirma konular1 olacaktir.

I¢me ve kullanma sular1 her iilkenin belirledigi asgari standartlara uygun olmalidir. Su
kalitesinin degerlendirilmesinde fiziksel, kimyasal, organik, inorganik ve bakteriyolojik
parametreler kullanilmaktadir. Toplam koliform ve fekal sulardaki bakteriyolojik
kirlenmenin degerlendirilmesinde genellikle koliform parametreler kullanilmaktadir.
Patojen mikroorganizma olarak sulardaki bakteriyolojik kirlenmenin belirteclerinden biri
Enterobacteriaceae ailesinin tyesi olan E. coli’dir. Gram (-) bakteri olan E. coli, fekal
koliformun bir alt grubudur. Bakteriyolojik indikatorlerin ve E. coli’nin sudaki genel
dagilim diyagrami Sekil 1.1°de gosterilmektedir (W. S. Dep. of Health Division of Env.
Health Office of Drinking Water).

Toplam Koliform=Cevre Kirliligi

Fekal Koliform&E.Coli=Fekal Kirlilik

E.Coli O157TH7

Sekil 1.1. E. coli’nin genel dagilim semast



Patojenik mikroorganizmalar1 gidermek i¢in Klor (Cl2) (Fiorentino vd., 2021), Ozon (Os)
gibi kimyasal prosesler, ultraviyole (UV) gibi fiziksel prosesler veya bunlarin hibrit
konfigiirasyonlar1 ve membran filtrasyon prosesleri (Saleh vd., 2021) gibi gelismis

filtrasyon teknikleri kullanilmaktadir.

Elektrokimyasal proseslerin  kullanimi, isletme/yatirim maliyetlerinin - uygunlugu,
isletme kolaylig1 ve geleneksel proseslere alternatif aritma prosesleri nedeniyle son
yillarda artmustir. Elektrokimyasal prosesler kimyasal oksijen ihtiyaci (KOI) (Solak,
2023a, 2023c), askida kati madde (AKM), renk ve agir metaller gibi birgok kirleticiyi
ayn1 anda giderebilmektedir. Elektrokimyasal proseslerin patojen giderimi amaciyla
kullanimi son yillarda artmaya baglamistir. Bu prosesler, sudan patojen giderimi igin
umut verici yontemler olarak kabul edilmektedir (Delaedt vd., 2008; Feng, 2004; H. Li
vd., 2011). Elektrokimyasal teknolojiler arasinda elektrosorpsiyon (Matsunaga vd.,
2000) ve elektroforez (Rowan vd., 1999) gibi dezenfeksiyon tiirleri bulunmaktadir.
Ayrica, elektrokimyasal stliregler farkli organizmalarin (bakteriler, viriisler ve
mikroalgler) inaktivasyonunda basariyla uygulannmistir (H. Li vd., 2011).
Elektrokimyasal siireglerin uygulandigi ¢esitli calismalarda E. coli ve Legionella
pneumophila'nin bakteriyel inaktivasyonu etkili bir sekilde gerceklesmektedir. (Delaedt
vd., 2008; Diao vd., 2004; Feng, 2004; Patermarakis ve Fountoukidis, 1990) E. coli,
elektrokimyasal proseslerden biri olan elektrokoagiilasyon (EK) prosesi ile etkili bir
sekilde giderilmektedir. Bu proseslerde en yaygin olarak kullanilan elektrot tiirleri, ucuz
ve kolay temin edilebilir olmalari nedeniyle Aliiminyum (Al) ve Demir (Fe) elektrotlardir
(Emamjomeh ve Sivakumar, 2009; Haydar ve Aziz, 2009; Kerwick vd., 2005).
Elektrooksidasyon (EO) prosesi, genellikle TiO., Ti/RuO2, PC (Paslanmaz Celik) ve
BKE (Bor Kapli Elmas) gibi ¢ziinmeyen elektrotlarin kullanildig1 elektrokimyasal
proseslerden biridir. Bu proses, organik Kirleticilerin (Diaz vd., 2011) ve bakteriyolojik
patojenlerin (Isidro vd., 2020) par¢alanmasinda oldukca etkilidir. Gergek hayattaki
uygulamalar, literatlire uygun olarak tam, verimli ve uygun maliyetli bir dezenfeksiyon

islemi gerceklestirebilecek tek bir aritma yontemi olmadigini gostermektedir.

Inaktivasyon siireglerinin mekanizmasin1 ve etkinligini belirlemek igin bazi tahmin
modelleri kullanilir. Bu modeller birincil, ikincil ve ficlinciil modeller olarak da
gruplandirilir. Birincil modeller, bir mikroorganizmanin zaman iginde tek bir kosul
kiimesine verdigi tepkiyi izler. Tepki, mikrobiyal populasyon yogunlugunun veya

metabolik iiriinlerin dogrudan veya dolayl géstergeleri olabilir. Ikincil modeller, birincil



model parametrelerinin bir veya daha fazla cevresel veya kultirel unsura (6rnegin,
atmosfer, pH, sicaklik, vb.) yanit olarak nasil degistigini tanimlar. Ugiinciil modeller,
birincil ve ikincil modellerin bilgisayar tabanli uyarlamalaridir (Buchanan, 1993). Tez
calismasi bir excel eklentisi olan GinaFit yazilimi kullanilarak 0Gginctl model
kapsaminda degerlendirilmistir. Tez c¢alismasinin kapsami 1.2 boliimiinde ayrintili

sekilde anlatilmaktadir.

1.2. Tez Calismasinin Amac ve Kapsami

Tez ¢alismasinin kapsaminda yiiriitiilen galismalar Cizelge 1.1° de verilmistir.

Cizelge 1.1. Tez galismasi1 kapsami1

No. g;::;l;lfanr Amag Kapsam
E. coli igeren E. coli’nin besiyerlerinde o.E.. goli (ATCC 25922) ATCC tarafindan belirtildigi
1 cozeltinin cogaltilmasi ve baglangic gibi liyofilize suglardan hazulanmlst?r. _
hazirlanmast konsantrasyonlarinin o Cozeltide kullanilacak biyokutle ile uygun bakteri
belirlenmesi yogunlugunda hiicresel siispansiyonlar hazirlanmustir.
o Bu siirecte sogutma kabini olan bir elektrokimyasal
reaktdr tasarlanmuistir.

o E. coli tespiti i¢in verilmesi gereken akim yogunlugu

. degerleri belirlenmistir.
nggglzlrill(ﬁmt e Al/PC/PC hibrit' elektrot  baglanti tiiriiniin
elektrokimyasal N o kullanildig1 elektrokimyasal pr‘oseste 1,25 mA/cm?,
reaktsriin E qoll iceren gozelltlly(.e farkli [2,5 mA/cm?ve 3,75 mA/cm?lik akim yogunluklari

2 tasarml ve hibrit elelftrot tiirleri i¢in fark_h uygulanmigtir.
elektro- akim yogunluklarinda E. coli | e AI/PC/TiPbO, hibrit elektrot baglanti tiiriiniin

dezenfeksiyon inaktivasyonunun tespiti kullanildig1 elektrokimyasal proseste 0,625 mA/cm?ve
isleminin 1,25 mA/cm? ve 1,875 mA/cm?’lik akim yogunluklari
uygulanmasi uygulanml_stlr. o o
o AI/PC/TilrO, hibrit elektrot baglanti tiiriiniin
kullanildig1 elektrokimyasal proseste 1,25 mA/cm?2ve
3,75 mA/cm? ve 6,25 mA/cm?’lik akim yogunluklart
uygulanmustir.
E. coli giderim
g;ll(llrr;:ng:rrllé; Baslangigtaki ve elektroliz . lj“arkll al.<1m yogunluklarl.nda E coli saymmu ile elde
icin kalint E. s.onre-lsmda yaplla_m sayim edilen Ve-rller Excel belgesine girilmistir.

3 coli sayilarmmn neticesinde elde edilen E: coli | e E. coli gideriminin tespitinde sayimin yanisira E.
ve optik s.a.yllarlpa Excgl bel%esme coli  kolonisinin optik yogunluk. d.egerleri. .de?
yogunluk glrllme§1 ve (-)p.tlk yogqnluk spe}(trofor.or.netrede okunmus ve giderim etkinligi

degerlerinin degerlerinin tespiti belirlenmistir.
tespiti
Her bir elektrot tirli icinve | e Yapilan E. coli saymmi neticesinde veriler Log
E. coli akim yogunluklari igin (N/No) olacak sekilde hesaplanarak zamana karsi
4 inaktivasyon inaktivasyon modellerinin inaktivasyon  grafikleri  GinaFit eklentisi ile
modellerinin uretilmesi ve E. coli olusturulmustur. Buna gére R?, R%gj degerlerine gore
belirlenmesi inaktivasyon modelinin tespit |E. coli inaktivasyonunu agiklayacak en uygun model

edilmesi elde edilmistir.




2. KAYNAK OZETLERI

2.1. SUYUN MIKROBIYAL KiRLENMESI

Birgok iilkede su kalitesi, ekonomik ve tibbi agidan ciddi sorunlar olusturmaya devam
etmektedir. Gelismis iilkelerde, sanayi (kagit yapimi, gida, mezbaa atiklari) ve tarimsal
faaliyetler, farkli mikroorganizmalarin biiyliimesi ve bulasmasi i¢in uygun bir ortam
olusturan organik ve inorganik {riinlerin yogun kullanimi1 sonucu enfeksiyonlarin ana

kaynaklarini ve vektorlerini temsil etmektedir (Abderrahmane vd., 2008).

Temiz su kaynaklariin atiksular ile kirlenmesi, insani tiikketim amagli sularin koliform
bakteriler gibi patojen mikroorganizmalar ile kontaminasyonuna yol agmaktadir. Bu
yuzden atiksular alici ortama verilmeden 6nce bakteri viriis ve parazitlerden armndirilmis
olmasi1 gerekmektedir. E. coli fekal koliform grubundaki ana tirdir ve bu nedenle
genellikle su kalitesini degerlendirmek i¢in bir indikatdor mikroorganizma olarak
kullanilir (Y. Li, Yang, vd., 2017; Y. Li, Zhang, vd., 2017). Diski kontaminasyonu ile
bulagan tek hiicreli protozoalar ve viriisler dis ortamda E. coli’den daha fazla dayanikli
oldugu i¢in sucul ortamda E. coli’'nin olmamasi fekal kirliligin olmadigi anlamina
gelmemektedir. Fakat koliform bakteriler ve E. coli’nin sularda bulunmasi diger hastalik
yapict mikroorganizmalarin varligiin bir gostergesidir ve bu sular igme suyu kaynagi
olarak giivenli degildir. Bu nedenle salgin hastaliklarin dnlenmesi ve halk sagliginin
korunmas: amaciyla sularin dezenfeksiyonu biiylik Oneme sahiptir ve itina ile

uygulanmalidir (Galeano vd., 2017).

Koliform bakteriler insan ve hayvan diskilarinda flora tiyesi olarak bulunabilecekleri gibi
dogada kommensal olarak da bulunurlar. Fekal kirlilik patojenlerine virUsler, protozoalar,
bakteriler ve parazitler sayilabilir. En bilindik koliform bakteriler; E. coli, Enterobacter,
Yersinya, Proteus, Klepsiella, Salmonella, Shigella, Citrobakter, Serratia sayilabilir.
Chromocult Coliform Agar’da E. coli; mavi-menekse, Citrobacter freundii; pembe-

kirmizi ve Salmonella; agik sar1 renkte goriinmektedir (Sekil 2.1) (Tastemur, 2013).
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Sekil 2.1. Chromocult Coliform Agar’da E. coli (mavi-menekse), Citrobacter freundii

(pembe-kirmizi) ve Salmonella (agik sar1)

2.1.1. Enterobacteriaceae Familyasi

Enterobacteriaceae ailesi toprakta ve sularda dogal olarak bulunan gram negatif, fakiiltatif
anaerop bakteri ailesidir (Sekil 2.2) ve ¢aplar1 yaklasik olarak 0,6-1 pum, boyutlar 1,2-3
um olan ¢comak seklinde bakterlerdir. Bircok alt grubunda hareket etmelerini saglayan
peritrik flagellalar bulunur. Hayvan ve insanlarda patojen olarak ya da firsatg1 patojen
olarak kalin bagirsak florasinda bulunan bu gruptaki birgok alt grup bakteri, AIDS gibi
bagisiklik sistemini zayiflatan hastaliklar sonucunda firsat¢1 enfeksiyonlar yaparlar. Bu
enfeksiyonlara; pndmoni, solunum yolu enfeksiyonlari, peritonit, sistit, nefrit, menenjit
ornek verilebilir. Firsat¢i patojen olarak bu grupta Klebsiella, Enterobacter, Proteus, E.
coli’nin bazi tiirlerini sayabiliriz. Kati1 besiyerinde zenginlestirme ihtiyaci olmadan
kolayca Ureyen bu bakteri grubu; s (duzgin), m (kapsulli) ve r (diizensiz) koloni
olustururlar. Igme sularinda, gida veya cevresel drneklerde E. coli’nin bulunmasi her

zaman fekal kontaminasyonu gostermektedir (Tastemur, 2013).

Enterobacteriaceae:

Ailesinin tim iiyeleri glikozu fermente eder, oksidaz enzimi negatif ve sagici besiyeri olan Endo, EMB ve Me Conkey agar da firerler.

Laktoz fermentasyonu

Paank Negatif
Hareketli Hareketsiz Hareketli Hareketsiz.
1 1 H,S Pozitif H,S Negatif
E. coli Klebsiella i ‘/\ ﬁ
Enterobacter Ureaz Ureaz
Citrobacter Pozitif ~ Negatif
Serratia > 1

Sekil 2.2 Enterobacteriaceae ailesi




2.1.2.Escherichia coli (E. coli)

Enterobacteriaceae familyasina mensup olan Escherichiacoli (E. coli), insan ve hayvan
kalin bagirsaginda bulunan bir patojendir (Marrs vd., 2005). E. coli’nin mikroskopi

goriintiisii Sekil 2.3’ de gosterilmektedir.
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(Karen C. Caroll, Stephen A. Morse, Timothy Mietzner, Steve Miller: Jawetz, Melnick, veAdelberg’sMedical Microbiology, 271"
Edition. www.accessmedicine.com, Copyright© McGraw-HillEducation. Allrightsreserved.)

Sekil 2.3. E. coli’nin mikroskopi goruntlisu.

E. coli’ninde iginde bulundugu Enterobacteriaceae familyasi zenginlestirilmemis basit
besiyerlerinde kolayca ureyebilmektedirler. Koloniler besi yerinde parlak, yuvarlak,
duzgiin bazen de mukoid (kapsullii olan tirler) goriiniimdedir. Koloni ¢aplart 2-4 mm
arasinda degisiklik gosterirler. E. coli fakiltatif anaerop, ¢omak seklindedir ve gram
negatif bakteriler olduklar1 i¢in endospor olusturmazlar (Aydmn vd., 2021; Bilgehan,
1995; Yardimci, 2009).

E. coli tirleri firsatg1 patojenken Enterotoksijenik E. coli (ETEC), Enteroinvazif E. coli
(EIEC), Enteropatojenik E. coli (EPEC), Enterohemorajik E. coli (EHEC),
Enteroagregatif E. coli (EAEC), Diffus Adherant E. coli (DAEC) gibi bazi alt tiirler her
zaman patojendir. Enterik bakteriler grubunda yer alan E. coli kalin bagirsak florasinda
yeraldigindan igme suyu, ¢ig tiikketilen gida 6rneklerinde tespit edilmesi dogrudan ya da
endirekt olarak digki ile bulas1 gosterir. Normal flora lyesi E. coli primer patojen
olmamakla birlikte 6rneklerde saptanmasi halinde her zaman patojen olan Salmonella,
Shigella, Camphlobacter, Yersinia, patojen E. coli alt tlrlerinin olabilecegi gézénunde

bulundurulmalidir (Tastemur, 2013).

E. coli su aritma teknolojilerinde uzun zamandir kullanilan kirlilik gostergesidir. E.
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coli’nin tercih edilme sebebi fakiiltatif anaerob ve ikiye katlanma suresinin 20 dakika gibi
kisa bir siirede olmasindan dolay1 ¢ok kolay besiyerlerinde kiltirlenebilmesidir. Ayrica
37°C’de besiyerlerinde 2 saatte goz ile goriilebilir koloniler olusturabilmektedirler. Insani
kullanim sular1 ve besinler tizerinde bu firsat¢1 patojenin bulunmamasi gerekir. Aksi halde
bu bulas yolu ile insanlarda ishal, idrar yolu enfeksiyonlari, pndmoni, sepsis ve yenidogan

menenjiti gibi ¢cok ciddi hastaliklara yol agabilmektedir (Allocati vd., 2013).

2.1.3. Enterokoklar

Eski ad1 fekal streptokoklar olan enterokoklar fakultatif anaerob, gram pozitif hareketsiz
koklardir. Basit besi yerlerinde kolayca iirerler. Seffaf, kiigiik, narin koloni yapilari vardir.
Enterokoklar insan ve hayvanlarin kalin bagirsaginda ve agiz florasinda bulunan firsatgi
patojenlerdir. Toprak ve sularda bulunan enterokoklar; sporsuz bakteriler olmalarina
ragmen 5-65°C arasi sicaklikta, 4.5-10.0 pH araliginda ve yiiksek tuz konsantrasyonu gibi
bircok ¢evre kosullarina rahatlikla uyum saglayabilir ve hayatta kalabilirler (Fisher ve
Phillips, 2009). Enterokoklar yogun tuz konsantrasyonlarina dayanikli olduklari igin
deniz ve sularda fekal kirlilik indikatorii olarak analizi yapilmaktadir (Cohen ve Shuval,
1973; EPA, 2014).

2.1.4. Suyun Mikrobiyolojik Kirliliginin insan Saghg Uzerine Etkisi

Su kirliligi, patojenik ve patojenik olmayan mikroorganizmalarin sebep oldugu ishal ve
mide-bagirsak hastaliklart gibi her yil milyonlarca 6liimden sorumlu su kaynakli
hastaliklara neden oldugu igin yiiksek riskli kirlilik olarak simiflandirilmaktadir (Anese
vd., 2015; Baran vd., 2018; Ramirez-Castillo vd., 2015).

Atiksularda bulunan patojen organizmalar temel olarak bakteri, protozoa, helmintler ve
viriislerden olusmaktadir. Tifo, paratifo, dizanteri, ishal ve kolera gibi mide-bagirsak
sistemi hastaliklarinin goriilmesine biiyiik ¢ogunlukla insan kaynakli bakteriyel patojen
organizmalar neden olmaktadir(Metcalf & Eddy, 2003). Gida ve su hijyeninin az oldugu ya
da hi¢ olmadig1 toplumlarda patojen mikroorganizmalarin ve parazitlerin sebep oldugu
hastaliklar ¢ok yaygindir (Cizelge 2.1). Bu sebeple her yil milyonlarca kisi enfekte
olmakta hatta binlercesi hayatini kaybetmektedir. Patojen mikroorganizmalari barindiran;
arittmi olmayan ya da yetersiz olan sularin tiiketilmesi, enfekte olmus su iiriinleri ile
beslenme ve yetersiz dezenfeksiyon islemi yapilmis atiksu ¢ikis sularmin yeniden
kullanimina bagli olarak bu sularla temas edilmesi nedeniyle patojen kaynakli birgok

hastalik meydana gelebilmektedir (Liberti vd., 2003).
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Cizelge 2.1. Patojen mikroorganizma ve parazitlerin sebep oldugu hastaliklar (Kishen
Kumar ve Pandit, 2012)

Olusan
Mikroorganizma Etken Sebep Oldugu Hastaliklarin
Turleri Mikroorganizmalar Hastaliklar Su Kalitesi ile
Tliskisi
Escherichia coli Gastroenterit Bu  hastaliklar
Bakteriler Salmonella typhos'a Ti_fo . uygun - aritma
Samonella flexneri Dizanteri kosullar1 yerine
Vibrio cholerae Kolera getirilememis
Viriisler Hepatij[ virsi Bulagici hepatit atik sularmn alici
Polioviris Kas felci ortama
birakilmasi
sonucu
Entamoeba histolytica Amoebiasis kontamine
Cryptosporidium parvum | Cryptosporidiosis | olmus icme ve
Parazitler Schistosoma mansoni Schistosomiasis kullanma
Giardia lamblia Giardiasis sularina  temas
Ascario lumbricoides Ascariasis yoluyla
bulasmasi  ile
iliskilendirilir.

Giliniimiizde mevcut isleyis, dezenfeksiyon yontemlerinin gelismesini saglayarak suda
bulasict hastaliklarin risklerini azaltmanin yani sira gevreyi korumay1 da amaglamaktadir.
Su kirliligine bagh riskler kiiresel 6lgekte halk sagligini tehdit etmektedir (Hanjra ve
Qureshi, 2010; Park vd., 2014). Su kirliligindeki artan bu egilimi tersine ¢evirmek igin
son yillarda gesitli su aritma izleme ve algilama yontemleri gelistirilmis ve uygulanmistir

(Agi vd., 2019; Ryecroft vd., 2019; Wang ve Deng, 2019).

2.2. SULARIN DEZENFEKSiYONU

Gilinimiiz diinyasinda sosyo-ekonomik alanlardaki ilerlemeler bireylerin su tiiketim
miktarmin da artmasina sebep olmaktadir. Su tiiketimi beraberinde atiksu artisini da
getirmektedir (Polat, 2013). Fekal kirlilik ag¢isindan yonetmelikte belirtilen parametrelere
uygun yaklasim i¢inde olunmalidir. Cizelge 2.2°de farkli su tipleri i¢in izin verilen E. coli

seviyeleri verilmistir.



Cizelge 2.2. Farkli su tipleri igin izin verilen E. coli diizeyleri (EPA, 2011)

Su Tipleri E. coli Dizeyi
Icme Suyu Sifir

Yiizey Suyu Tam Viicut Temasi 235 CFU/100 mL
(Ylzme)

-Yiizey Suyu Kismi Viicut Temasi 575 CFU/100 mL
(Balik tutma, tekne gezisi vb.)

Atik su <2.2 CFU/100 mL
(Sulama veya desarj) <1.0 CFU/100 mL

Cevre ve insan saglig1 acisindan su/atiksu aritiminda dezenfeksiyonun yeri ¢ok dnemlidir.
Bu nedenle su ve atiksudan bakteriyolojik kirleticileri uzaklastirmak igin
klorlama, ozonlama elektrokoagulasyon, ultrasonik ve ultraviyole uygulamalart gibi
farkli dezenfeksiyon yontemleri uygulanmaktadir (Alattabi vd., 2017; Hashim,
AlKhaddar, vd., 2020; Ohrdes vd., 2018). Dezenfeksiyon yontemleri secilirken uygulama
kolayligi, maliyet, etkinlik, dezenfeksiyon sonrasi olusabilecek olumsuz etkiler gibi

kriterler g6zoniinde bulundurulmalidir.

Kimyasal dezenfeksiyon yontemleri 1970'lerde biyolojik Kirlilik icin etkili ve uygun
maliyetli bir ¢oziim olarak yaygin bir sekilde uygulanmistir (Castro-Rios vd., 2014). Bu
yontemler esas olarak klor gibi kimyasallarin mikroorganizmalarin enzimlerini yok
etmedeki gii¢lii oksitleme kabiliyetine baglidir (Castro-Rios vd., 2014). Bugine kadar
klorlama ile suyun dezenfeksiyonu en yaygm kullanilan yontem olmakla birlikte,
trihalometanlar gibi toksik yan Grinler Uretebilmektedir (Bidhendi Nabi vd., 2006;
Castro-Rios vd., 2014) ayrica kotii tat, kanser gibi gesitli hastaliklarin meydana gelmesi
vb. ¢ok fazla sorun da ortaya ¢ikmistir (Delaedt vd., 2008; Feng, 2004). Kimyasal aritma
olarak koagulasyon/flokilasyon tercih edilmesi ile bir¢ok arastirma gostermektedir ki
optimal  kosullar alinda  demir  klorir  kullanilarak  yapilan  kimyasal
koagiilasyon/flokiilasyon ile atiklarin aritilmasinda toplam bakteriyel kontaminasyonun

sadece %50’si ortadan kaldirilabilmektedir (Abdelaziz vd., 2013).

Dezenfeksiyonda oksidanlar mikrobiyal hiicrelerin blyuk bolimunan inaktivasyonunda
etkin rol oynarlar. Bu amagla dezenfeksiyon mekanizmasi elektrokimyasal islemler
sirasinda meydana gelen hiicre lizizini anlamak i¢in hala arastirma konusudur (Drees vd.,
2003). Ayrica mikrobiyal hiicrelerde kalici gozeneklerin olusmasi ve sitoplazmik
membranlarin (geri doniisiimii olmayan gecirgenlik) kararsizlasmas1 ya da oOnemli
bilesenlerdeki hiicrelerin kaybi1 ve kimyasal radyanlarin yok edilmesi sebebiyle

mikrobiyal hiicreler iizerinde elektrik alanimin zararli etkileri oldugu kanitlanmistir.
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Elektrokimyasal iglemlerden kaynaklanan oksidanlarin varliginda, bu gdzenekler
oksidanlarin hiicre igine serbest girisine izin vererek hiicresel inaktivasyonu
kolaylastirabilir (Drees vd., 2003). Benzer sekilde (Abderrahmane vd., 2008) tarafindan
yapilan ¢caligsmada molekiiller arasindaki itme, zarin ¢ift tabakasinda geri doniisii olmayan
bir gegirgenlige neden olmustur. Elektrik alani ayrica hiicre i¢i koenzim A’nin
oksidasyonu etkisi ile hiicre membranin1 yikmadan hiicreleri 6ldiirebilir (Matsunaga vd.,
2000). Bu nedenle, (Jeong vd., 2006), hiicrelerin inaktivasyonlarinin dogrudan
oksidasyon islemi sonucu aciga ¢ikan serbest radikal hidroksil (% OH)’den kaynaklandig1

sonucuna varmislardir.

Son yillarda ultrafiltrasyon gibi gelismis filtreleme teknikleri mikroorganizmalar1 sudan
uzaklagtirmak i¢in uygulanmaktadir. Ancak bu teknigin uygulanmasi yiiksek isletme

maliyetleri ve kirlenme gibi teknik problemler nedeniyle sinirlidir (Bagga vd., 2008).

Inaktivasyon verimlili§ine gore elektro-klorlama, in-situ dezenfeksiyon tiirleri arasinda
en etkili elektrokimyasal dezenfeksiyon seklidir. Bu durum klorun taginmasi ve

depolanmas1 gibi kalici risk olusturan kimyasal klorlamanin bilinen sorunlarini 6nler

(Kerwick vd., 2005).

Ozon etkili bir su dezenfeksiyon yontemi olarak kullanilabilecek giiclii bir oksidan olarak
kategorize edilmektedir (Bidhendi Nabi vd., 2006). En 6nemlisi ozonlama islemi
trihalometan yan Grlnleri Uretmez ancak hem bu yontemin yiiksek isletme maliyetleri
hem de ozonun suda diislik ¢oziiniirliigli ve kararlilifi bu yontemin su aritimi igin

uygulanmasini siirlar (Wang ve Bai, 2017).

Son zamanlarda ultraviyole 1sinlama elektrokoagiilasyon ve CIO2 gibi suyu dezenfekte
etmek icin bircok ileri teknik gelistirilmesinin yan1 sira bu yontemlerin buytk olgekte
uygulanmasi, igletme maliyetleri ve zorunlu 6n aritma prosediirleri gibi ¢esitli faktorlerle

siirlidir (Ghernaout vd., 2008; Hashim vd., 2018).

Elektrokimyasal prosesler, basit ve giderim veriminin yiiksek olmasi nedeniyle igme
suyu, endiistriyel ve evsel atiksu gibi bircok alanda kullanilmaktadir. KOI, BOI, renk,
patojen mikroorganizmalar ile aromatik birlesikler, pestisitler, boyalar, ila¢ etken
maddeler gibi organik icerikli kirleticilerin gideriminde yiiksek verim elde edilen ¢esitli
calismalar mevcuttur (Ozyonar, 2020; Solak, 2023b).

Sonug olarak giliniimiiziin en biiyiik sorunlarindan birisi olan atiksularin aritilmasi ve

kullanilabilir hale doniistiiriilmesi konusunda ¢esitli aritim yontemleri mevcut olup
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elektrokimyasal atiksu aritimi bir¢ok Kkirleticiyi giderebilme kabiliyetinin yani sira
kimyasal madde taginimi ve depo edilmesi gibi dezavantajlarin olmamasi nedeniyle

elektokimyasal prosesler giin gectikce ilgi gérmektedir (Solak, 2023b).

2.2.1. UV lle Dezenfeksiyon Yontemleri

Ultraviyole 151k, 100-400 nm dalga boyu arasinda genis bir elektromanyetik spektruma
sahiptir. UV dalga boyuna gore UV-A, UV-B, UV-C, UV-V olmak uzere 4 alt gruba
ayrilir. UV-A 320-400 nm dalga boyu araligindadir ve insan derisini bronzlastirabilir.
UV-B 280-315 nm dalga boyuna sahiptir, insan derisinde yaniklara sebep olabilir hatta
daha sonrasinda kansere bile yol agabilir. UV-C ise 200-280 dalga boyundadir ve
mikroorganizmalar oldiiriicii etkiye sahiptir. Bakterisit ve virilisit 6zellige saiptirtir. Bu
nedenle bu dalga boyuna antiseptik dalga boyu adi da verilir. UV ile dezendeksiyon
prosesi ile virls, bakteri gibi bircok mikroorganizma etkisiz hale getirilir (Fahey, 1990;
Voukkali ve Zorpas, 2015).

UV, suya kimyasal madde ya da oksitleyici eklemeden mikroorganizmalarin inaktive
olmasim1 saglar. Dezenfeksiyon sirasinda kimyasal dezenfeksiyonda oldugu gibi
dezenfeksiyon yan driinleri meydana gelmez. Bu sebeple birgok aragtimaya da konu
olmustur (Blatchley vd., 1996).

UV ile dezenfeksiyon yontemlerinin mikroorganizma tizerindeki temel prensibi yan yana
timin (veya sitozin) baz dizilimini iceren primidin dimerlerini etkileyerek RNA ve DNA
replikasyonunu inhibe eder. Bu durum mikroorganizmalarin inaktivasyonuna neden olur
ve metabolik faaliyetlerini gerceklestiremediklerinden veya replike olamadiklarindan
enfeksiyona neden olamazlar. Burada 6nemli olan UV dozunun etkili dldurictu dozda
olmast gerekmektedir aksi halde bakteriler hasarli DNA’y1 enzimatik faaliyetler
(fotoreaksiyonlar) ile hizla onarmaya baslar (Metcalf & Eddy, 2003).

Genel olarak, UV dezenfeksiyon sistemleri; diisiikk basingh diisiik yogunluklu, diisiikk
basingl yiiksek yogunluklu ve orta basingh yiiksek yogunluklu sistemler olmak tizere {i¢
kategoriye ayrilir. Diisiik basingli diisiik yogunluklu UV lambalar1 monokromatik 254 nm
radyasyon yayarlar ve <200W elektrik giris ile orta ve yiiksek basingli lambalara gore
neredeyse on kat daha fazla patojen yok etmektedir. Orta ve yiiksek basingli Hg lambalari
ise ¢ok giicliidiir (5,0 kW girise kadar) ve polikromatik radyasyon yaymaktadirlar
(Havelaar vd., 1990; Meulemans, 1987).

UV dezenfeksiyon sistemleri ayrica hidrolik 6zelliklerine gore agik kanal veya kapali
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boru olarak siniflandirilabilir (Metcalf ve Eddy, 2003). Buyuk miktarlarda suyun (>100

m3 / saat) UV dezenfeksiyonu iki yontemle gergeklestirilir:

» Arntilacak suyun (esas olarak atik sularin) yer¢ekimsel olarak aktigi bir akish agik

kanal sistemi
» Kapali borulu basingli bir sistem (¢ogunlukla igme suyu).

Akish acik kanal sistemi ile dezenfeksiyonda paslanmaz celikle c¢evrelenmis diisiik
basingli UV lambalar aritilacak suyun akis yoniine paralel olarak kanala yerlestirilir. UV
lambalarinin arasindaki uzaklik 7 cm olmalidir ve UV radyasyonu 30 mWs/cm? olacak
sekilde akicilig1 ayarlanmalidir. Yeterli dezenfeksiyon i¢in aritilacak su kanallarda 6-10

saniye arasinda tutulmalidir (Metcalf & Eddy, 2003).

Prosesin zayif yonleri; sularda UV ile dezenfeksiyon sonrasi kalintt dezenfektan etkisi
bulunmamasi, aritim sonrast mikroorganizmalarin yeniden biiyiime riski olugmasi ve
post-dezenfektan (klor ya da kloramin gibi) dozajlamaya ihtiya¢ duyulmasidir (Kitis vd.,
2003).

2.2.2. Ozon ile Dezenfeksiyon Yontemleri

Ozon (03), oksijen molekiillerinin ayrigmasi sonucunda meydana gelen kararsiz bir
gazdir. Oksijen ve ozon kimyasal reaksiyonlar ve gilines isinlarindan gelen UV
radyasyonu tarafindan katalize edilerek siirekli olarak birbirlerine doniisiirler (Saini,
2011).

Son derece reaktif bir oksidan olan ozon cok etkili bir bakterisit ve virusittir. Og,
bakterilerdeki glikoz oksidaz enzimini oksitleyip ayristirir, mikrobiyal hicrelere,
DNA'ya, RNA'ya, proteinlere, lipitlere, polisakkaritlere ve diger makromolekillere
dogrudan zarar vererek mikroorganizmanin metabolizmasini, buyumesini ve Uremesini
6nlemektedir. Ozon hiicrelerin lizizine neden olarak dezenfeksiyonu saglar. Sucul ortam
icin akut toksit etki yaratabilen ozon kalintilari dezenfeksiyon sonrasinda hizla

dagildigindan alict ortamda bulunmaz (Polat, 2009).

Ozon dezenfeksiyonu sivi ve gaz olmak lizere iki prosesten meydana gelmektedir.
Sisteme hava ya da yiiksek saflikta oksijen ile besleme yapilir. Cok kiigiik miktardaki
besleme gazi ozon jeneratorii araciligi ile ozona doniismektedir. Ozondan zenginlesmis
besleme gazi temas havuzunda atiksu ile birlestirilir ve dezenfeksiyon siireci baslar.

Temas havuzunda gaz fazdaki ozon ile mikroorganizmanin temas etmesi dezenfeksiyon
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etkisi olusturur fakat, etkili bir dezenfeksiyon igin temastan sonra ortamda yalnizca artik
oksidanlar ya da ozon kalintisinin olmasi gerekmektedir (Stover, 1980). Bu sebeple
kalint1 ozonun kalmasi i¢in uygun dozda ozon sisteme verilmelidir. Buradan sonra gaz ve
stvi akiglar1 ayrilmaktadir. Reaksiyona girmeyen ozon aritilarak tekrar kullanima dahil
edilmek Uzere sisteme geri gonderilir ya da atmosfere birakilmaktadir. Aritilmis olan
atiksu ise alic1 ortama desarj edilmektedir. Atiksuda bir miktar kalan ozon reaksiyona
girebilir ya da oksijene dontismektedir (U.S. EPA, 1986). Saglik agisindan ozon zehirli
bir gazdir ve solunmasi ciddi hastaliklara hatta 6liime yol agabilir. Klor tehlikeli bir gaz
oldugundan nakliye sirasinda ciddi riskler tasimaktadir. Buna karsin ozon yerinde
tiretildigi i¢in bdyle riskler teskil etmez. Proses sirasinda sizinti meydana gelirse sistem
durdurulabilir ayrica ozonun ¢ok diisiik miktarlardaki sizintilar1 koku ile tespit edilebilir.

Bu durum da giivenlik agisindan ozonu avantajli saglamaktadir (Unli, 2006).

2.2.3. Klor ile Dezenfeksiyon Yontemleri

Klor (Cl2) gaz veya sivi olmak lizere iki formda bulunur. Gaz formu yesil-sar1 arasi bir
renkte ve havadan yaklasik 2,48 kat daha agirdir. S1vi formu ise kehribar rengine benzer

ve suyun yaklagik 1,44 kati agirligindadir (Metcalf & Eddy, 2003).

Klor ile dezenfeksiyonda gesitli klorlu bilesikler kullanilmaktadir. En yayginlari; sodyum
hipoklorit, kalsiyum hipoklorit, klor dioksit, brom kloriirdir (Unli, 2006).

Geleneksel olarak klor ile dezenfeksiyon ticari olarak en etkili ve diisiik maliyetli olusu
sebebiyle igme sularinda en ¢ok tercih edilen yontem olmustur. Fakat igme sularinda
dogal olarak olusan organik madde ile reaksiyona girerek bir dizi dezenfeksiyon yan
triini (DYU) olusturmasi bu ydntemin en biiyiik dezavantajidir. Bu DY U’lerin bir kism1
kanser ve tireme sagligi agisindan iligkilendirilmistir (Chin ve Bérubé, 2005; Gong vd.,
2008). Klor kullanimi fayda/zarar iliskisine bakilarak, DYU’ler ile iligkili risklerin,
uygulama kolayligi ve kalint1 dezenfeksiyon giicii gibi avantajlarla dengelendigi

varsayimina dayanmaktadir.

Kalhnti klor, sivi aktarimi sirasinda kontaminasyona karsi koruma saglar, ancak E. coli
gibi indikator organizmalar da dahil olmak iizere yalnizca en hassas organizmalarin
ortadan kaldirilmasinda etkilidir ve bircok patojen mikroorganizmanin giderilmesinde
etkinligi bulunmamaktadir. Dezenfeksiyon sonrasi sucul ortam igin toksik olan klor
kalintilari ¢1kis suyunda saatlerde kalabilmektedir. Kloro-organik bilesiklerin alici ortama

verilmesinin uzun vadeli etkileri bilinmemekte buda ¢evreye desarji konusunda endise
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olusturmaktadir (Metcalf & Eddy, 2003). Birgok Ulke sucul ortamdaki tirler Uzerindeki
olumsuz etkileri sebebiyle tek basina klorlama yerine bu etkileri en aza indirmek igin
dezenfeksiyon sonrasi atiksuya deklorlama islemi uygulamaktadir. Deklorlama isleminde
aktif karbon, siilfiir dioksit, sodyum metabisiilfit ve sodyum bisiilfit yaygin olarak
kullanilan kimyasallardir (Unlii, 2006).

2.2.4. Elektrokimyasal Yontemler ile Dezenfeksiyon

Elektrokimyasal yontemler, su igerisinde uygun elektrotlar kullanilarak elektrik akimi

verilerek yapilan ileri aritim prosesidir (Solak, 2023Db).

Elektrokimyasal aritim proseslerinin genel mekanizmasinda koagiilasyon, adsorbsiyon,
absorbsiyon, ¢coktiirme ve flotasyon prosesleri bulunur (Ihara vd., 2004). Elektrokimyasal
prosesler atiksu aritiminda ¢evreyle uyumlu olmasi ve farkli fraksiyonlara sahip bir aritim
siireci olmasi sebebiyle son yillarda olduk¢a dikkat ¢ekmektedir. Elektrokimyasal
prosesler renk, fenol, agir metal vb. bir¢ok kirliligin gideriminde tercih edilmesinin yani
sira patojen mikroorganizmalarin giderimi i¢in de kullanilmaktadir. Elektrot tiiri,
uygulanan akim, prosesin tipi ve elektriksel gerilim gibi sekil ve yapisal farkliliklar

elektrokimyasal prosesleri birbirinden ayirmaktadir (Solak, 2023b).

Proseste, aritim verimliligi biiyiik oranda aritilacak suyun kimyasina ve iletkenligine
baghdir. Diger 6nemli parametreler ise kullanilan elektrotlarin tiirii, pH, etkin elektrot
ylizey alani, akim yogunlugu ve elektroliz siiresidir. Elektrokimyasal uygulamalarda
aritacak suya uygun elektrot se¢imi yapilmalidir. Prosesin isletilmesinde en sik
kullanilan elektrot tiirleri aliminyum (AI*®) ve demir (Fe™®, Fe'?) elektrotlaridir
(Emamjomeh ve Sivakumar, 2009; Haydar ve Aziz, 2009; Holt vd., 2005). Proseste demir
(Fe*3, Fe*?) ve aliminyum (AI*®) elektrotlar su ile reaksiyona girerler ve AI(OH)s,
Fe(OH)2, Fe(OH)z gibi metal hidroksil gruplarini meydana getirirler (Yilmaz ve
Karagbzoglu, 2019).

Elektrokimyasal  prosesler  geleneksel yontemlere gore  bircok  avantaji
bulunmaktadir. Basit ara¢ gere¢ ihtiyact ile yiiksek giderim verimi elde
edilebilmektedir. Ayrica renk ve koku gideriminde yiiksek giderim verimi elde
edilmektedir. En onemli 0Ozelligi ise tek proses ile birgok kirletici giderimi
saglayabilmektedir. Proses diisiik bakim ve enerji maliyeti saglamaktadir. Kimyasal
madde ihtiyac1 azdir. Prosesin diger avantajlari; elektronlar ana reaktif olarak kullanilir,

proses sonunda meydana gelen yeni triinler gelistirilebilir ve olusan atiklarin daha az
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zararli yapida olmasi saglanarak ekolojik dengenin bozulmamasina katki saglar. Proses,
kirliligi olusturan parametrelerin uzaklastirilmasinda ve minimalize edilmesinde
indirgenme ve yiikseltgenme reaksiyonlarinin meydana gelmesiyle gergeklesir. Diger
yontemlere gore sicaklik gereksinimi disiiktiir. Voltaj diistikligii ya da akimin diizenli
dagilimmin olmamasi ve elektrotlar ile hiicrelerdeki yan reaksiyonlardaki giic
kayiplarinin minimalize edilebiliyor olmasi prosesi istiin kilan 6zelliklerdir. Birgok
calisma gostermektedir ki elektrokimyasal yontemler diger geleneksel yontemlere gore
avantajli olmasinin yani sira kirletici giderim veriminin yiliksek olmasi onu diger

yontemlerden istiin kilmaktadir (Sarikaya, 1993).

Sistemin olumsuz yonleri ise; proseste, atiksuda ¢oziinmiis maddelerin oksidasyonuna
bagl olarak elektrotlar oksitlenebilmektedir. Kullanilan elektrolit ve elektrot ara
ylizeyinde homojen olmayan reaksiyonlar gerceklesmekte bundan dolay1 da elektrotlarin
kiitle transferi ve yiizey biiyiikliigl sinirli olmaktadir buda verimi olumsuz etkilemektedir

(Sarikaya, 1993).

Elektrokimyasal tepkimelerde anot ve katot olarak metal, karbon ya da yar iletken
elektrotlar kullanilmaktadir (Ozgirses, 2003). Sekil 2.4’de elektroliz hiicresi drnegi
sematik olarak verilmistir. Elektroliz anot ve katot arasinda meydana gelen bir baglanti
ve cozelti igerisinde belli oranda iletkenligin (anyonlar ve katyonlar) olmasi

gerekmektedir (Uygun, 2003).

ELEKTROLIT COZELTI

Sekil 2.4. Elektrokimyasal hiicrenin sematik gériiniimii (Uygun, 2003).

Elektrokimyasal proseslerin ¢evre kirliligi sorunlarimi 6nleme ve ¢6ziiminde esas olan

kriterler asagida 6zetlenmistir (Delipinar, 2007; Rajeshwar vd., 1994).
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Cok YoOnluluk: Elektrokimyasal islemler bir¢ok ¢evre sorununun giderilmesinde direkt
ya da indirekt olarak kullanilabilir. Proseste yiikseltgenme ve indirgenme reaksiyonlari
sonucu faz ayrimi meydana gelir. Kirleticiler sonug olarak ¢ok diisiik konsantrasyonlara

kadar ayrilabilmektedir (Delipinar, 2007; Rajeshwar vd., 1994).

Enerji verimliligi: Geleneksel yontemlere gore elektrokimyasal prosesler daha diisiik
sicakliklara ihtiya¢ duyar. Elektriksel akim dagilimlarindaki diisiikliik, yan reaksiyonlarin
gerceklesmesi neticesinde meydana gelen gii¢ kayiplarinin azalmasi i¢in uygun elektrot
secimi, diisiik voltaj, prosesteki hiicre dizayni ve enerji verimi gibi parametreler

arasindaki iligkiden faydalanilir (Delipinar, 2007; Rajeshwar vd., 1994).

Guvenlik: Proseste kullanilan kimyasallar hem zararsiz yapida hem de minimal diizeyde

kullanilmalarindan dolay1 proses guvenilirdir (Delipinar, 2007; Rajeshwar vd., 1994).

Secicilik: Proseste uygulanan potansiyel kontrol altinda tutularak baglar kirilir ve yan

tirtin olusumu engellenmis olur.

Otomasyona uyma kabiliyeti: Voltaj, akim gibi elektriksel degiskenler, veri elde

etmekte kolaylik saglamanin yani sira proses kontroliinde ve otomasyonunda uyumludur.

Cevre uyumu: Proseste elektrotlar ana reaktiflerdir. Bunun haricinde ekstra reaktif
ihtiyact ¢ok fazla olmaz. Birgok proses yiiksek segicilik 6zelligi sebebiyle ikincil riin

olusturmazlar.

Maliyet tesirliligi: Kullanilan ekipmanin {iretim, isletme ve kontrolii basit ve maliyeti

diisiiktiir. Alan ihtiyac1 diger ekipmanlara gore daha azdir (Ozgurses, 2003).
2.2.4.1.Elektrokoagilasyon (EK) Prosesi ve Temeli

EK prosesi, reaktor icerisindeki aritilmak istenen atik suya aliiminyum, magnezyum (Mg)
ve demir gibi kolay ¢oziinebilen elektrotlar daldirilarak bir gili¢ kaynagi vasitasi ile akim
uygulanan bir elektrokimyasal prosestir. Kullanilan elektrot tiiriine ve akim yogunluguna
bagli olarak metal iyonlar1 ¢oziiniir, hidrolize olan su ayrisarak hidroksit iyonlari
meydana gelir. Olusan bu metal ve hidroksit iyonlar1 bir araya gelerek kolloidal
parcaciklar1 yakalar. Daha sonrasinda yiizdiirme veya ¢oktiirme islemleri ile kirleticiler

ortamdan uzaklastirilir (Can, 2002).

EK prosesinde koaguilasyon, flotasyon, ¢coktiirme, absorpsiyon ve adsorpsiyon prosesleri

ayn1 anda gergeklesebilmektedir. Genellikle EK prosesi ii¢ fazdan meydana gelmektedir.

1. Faz; elektrot yiizeyinde olusan elektrolitik reaksiyonlar
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2. Faz; siv1 ¢ozelti igerisinde koaglilasyonun meydana gelmesi
3. Faz; koagiilant tizerinde bulunan ¢6ziinebilir veya kolloidal yapidaki kirleticilerin

adsorbe edildikten sonra ¢oktlirme ya da flotasyon araciligi ile uzaklastirilmasi.

EK islemi sirasinda, kirleticilerin gideriminde bir¢ok kimyasal ve fiziksel mekanizma s6z
konusudur. EK prosesinde kullanilan elektrotlardan biri ylikseltgenmenin gerceklestigi
anot digeri ise indirgenmenin gerceklestigi katot olarak iglev goriir ve monopolar ya da
bipolar olarak diizenleme yapilabilir. Ayrica EK mekanizmasi, ortamin iletkenligine ve
kimyasal 6zelligine baglidir. EK prosesinde flokiilasyon ve ¢oktiirme islemleri kimyasal

madde kullanilmadan elektrotlar vasitasi ile gerceklesmektedir (Mahajan vd., 2013).

Elektrot se¢iminde kolay temin edilmesi ve ucuz olmasi sebebiyle en ¢ok tercih edilen
aliminyum (AI*®) ve demir (Fe*3 veya Fe*?) elektrotlaridir. Al ve Fe elektrotlarin tercih
edilmesinin bir bagka sebebi ise diger elektrotlara gére daha yiiksek yiik degerligine sahip
olmalarindan dolayr elektriksel cift tabakanin daha etkili sekilde sikistirilmasini
saglamasidir (Das vd., 2022). Ayrica demir elektrot aliminyum elektroda gore daha

yiiksek oksidasyon kapasitesi oldugu i¢cin daha yiiksek oksidasyon hizina sahiptir.

Cozeltinin baglangi¢ pH'ma bagli olarak, EK prosesinde iiretilen asin OH™ veya H*
tyonlari, ¢ozelti pH'inin tamponlanmasina ve notre yakin bir pH'ya sahip olmasini saglar.

Bir EK hiicresinde meydana gelen ana reaksiyonlar asagidaki gibidir Esitlik (2.1)-(2.6):

Anodik reaksiyon: Metal ¢dzinmesi:

Anotta:
M) — Mn" (ag) + Ne™ (2.1)
2H20 — 4H" (aq) + Oz + 4™ (2.2)

Katodik reaksiyon: Hidrojen gazi ve hidroksit iyonunun olusmas:

Katotta:

nH20 + ne” — (n/2)Hz (g) + NOH™ (ag) (2.3)
4H* + 4e~ — 2Hz(g) (2.4)
Toplam reaksiyon:

M+(2+n) H20—(2+(n/2)) Hag)+O2(g)+Mn*+n(OH") (2.5)
Cozeltide koagiilant olugmast:

Mn+ + n(OH ) — M(OH)n (2.6)

EK’de demir veya aliiminyum elektrot kullanilirsa bu elektrotlar ¢ozelti igerisinde
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cozlnerek Al ve Fe*?, Fe™ iyonlarina déniisiir ve sudaki hidroksil iyonlari ile
reaksiyona girerek suda cok az ¢oziinen AlI(OH)s, Fe(OH). ve Fe(OH)sz gibi metal
hidroksit gruplarint meydana getirirler. Olusan bu metal hidroksit gruplarinin adsorpsiyon
Ozellikleri ¢ok fazladir. Elektrostatik etki ile metal hidroksitler bircok Kirlilik
parametresini adsorbe ederek dolayli yoldan ¢okelti olusumunu saglayarak giderim elde

edilir (Daneshvar vd., 2004).

Coziinen metalik iyonlarin miktar1 uygulanan akim yogunluguna baghidir (Faraday
yasast, Esitlik (2.7)) ve metalik iyonlarin ¢éziinmesi akim yogunlugunun artmasiyla artar

(Singh ve Ramesh, 2014).

Faraday yasas1 asagidaki denklem kullanilarak ifade edilir:

m = ItM/(FZ2) @2.7)

Burada m serbest kalan metalin kiitlesidir (g); I uygulanan akimdir (A); t elektroliz
stresidir (s); M metalin molar kitlesini gosterir, Fe icin 56 g/mol, Al icin 27 g/mol; F

Faraday sabitidir (96485 C/mol); ve Z reaksiyona katilan elektron sayisidir.

Sadece yiiksek akim yogunlugunda katotta hidrojen gazi ve anotta oksijen gaz iiretilir ve
bu da mikro floklarin giderilmesinde hayati bir rol oynamaktadir. Olusan gaz kabarciklar
yiizeye mikro floklar tasir ve ylizeyde siyirma yoluyla giderilebilen kopiik olusturur. Bu
stire¢ elektro-yiizdiirme olarak adlandirilir ve genellikle EK igin ana mekanizmalardan
biri olarak kabul edilir. Ayrica, uygulanan akim yogunlugu mikroskobik kabarciklarin
boyutunu ve bunlarin olusum hizini da belirler ve sonug olarak kirleticilerin giderilmesi
tizerinde 6nemli bir etki gosterir. Uygulanan akim yogunlugu ile kabarciklarin boyutu
ters orantiliyken, miktar1 dogru orantilidir ve bu da EK prosesi sirasinda olusan camurun

yiizdiiriilmesinde olumlu etki saglamaktador (Hamdan ve El-Naas, 2014).

Normalde CI, sulu ¢ozeltilerde bol miktarda bulunan bir anyondur. Son ¢alismalar, C1°
ortaminda, reaktif klor tiirlerinin (Clz, HOCI/OCI" gibi) Fe anotlarla EK islemi sirasinda
anodik oksidasyondan firetilebilecegini gostermistir (Esitlik (2.8)- (2.10)). Dolayisiyla,
Fe anotlar kullanilarak gergeklestirilen EK prosesler, refrakter organik Kirleticileri
ayristiran oksitleme kapasitesine sahiptir. Tipik olarak, reaktif klor tiirleri organiklerin
bozunmasina katkida bulunabilir ve ana organik yapiyr degistirebilir/doniistiirebilir

(Delaire vd., 2015; Govindan vd., 2020).
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2CI (agy = Clzg) + 2 € (2.8)
Cla(g) + H20(aq) — HCIO +CI" (ag) + H” (ag) (2.9)
HCIO S CIO" + H+ pKa = 7.56 (2.10)

EK prosesinde kullanilan demir ve aliiminyum elektrotlarda proses sirasinda iki ayri

reaksiyon meydana gelmektedir.

1. Anotta c¢ozlnen demir/aliminyum polimerik yapidaki demir ve aliiminyum
hidroksitlere donlisen metal iyonlar1 meydana getirirler. Metal katyonlar ise
negatif yliklii partikiiller ile birleserek elektroforetik hareketler sayesinde anot
etrafina taginir ve koagiilasyon gerceklesir. Daha sonra atiksu i¢erisindeki Kirletici
unsurlar bu kolloidlere fiziksel ya da kimyasal olarak baglanarak giderim elde
edilir. Kirleticiler sistemden elektroflotasyon ve filtrasyon islemlerine tabi
tutularak uzaklastirilir. Geleneksel koagiilasyon proseslerinin tam aksine
disaridan kimyasal ekleme yapilmaksizin sistem igerisinde unsurlarin olugsmasi
saglanarak giderim elde edilmis olur (Chen vd., 2002; Holt vd., 2005; Mameri vd.,
1998).

2. Proses sirasinda bir dizi reaksiyon sonucu anotta oksijen kabarciklari, katotta ise
hidrojen kabarciklari meydana gelmektedir. Flokiile haldeki kirleticiler bu
kabarciklara tutunarak su yiizeyine ¢ikarlar (Chen vd., 2002; Holt vd., 2005;
Mameri vd., 1998).

Elektrokoagulasyon prosesinde reaktor icerisinde bircok fiziko-kimyasal reaksiyon

olusmaktadir. Bunlar;

» Su ve atiksu igerisindeki katodik maddelerin katodik indirgenmesi,

» Elektroforetik hareket ile ¢ozelti icerisindeki iyonlarin yer degistirmesi,

» Metal iyonlarin katotta indirgenmesi,

» Diger kimyasal ve elektrokimyasal proseslerin meydana gelmesidir (Mollah vd.,
2004).

Anotta iiretilen oksijen, toksik tiirlerin toksik olmayan tiirlere oksidasyonuna katkida
bulunan hidrojen peroksit (ara iiriin) olusumunda da &nemli bir rol oynar. Ornegin, yakin
zamanda yapilan bir ¢alismada EK tarafindan yerinde Gretilen demir oksitlerin O'yi
katalize ederek Fe?" oksidasyonunu ve hidroksil radikallerinin (-OH) olusumunu
hizlandirabilecegi bildirilmistir (Esitlik (2.11)-(2.13)) (Qian vd., 2019).
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Demir veya aliminyum elektrotlarin kullanildig1 proseslerde asagidaki reaksiyonlar

olusmaktadir.

Fe** + 0 —» Fe*" + Oy »

Fe?* + Oz » + 2H" — Fe®* + H20;
Fe** + H02 — Fe®* + «OH + OH~
Fe** + H,02 — Fe(IV) + 20H™

(2.11)
(2.12)
(2.13)
(2.14)

O2 « ve Fe(IV) gibi diger reaktif oksijen tiirlerinin de muhtemelen iiretildigi
bildirilmektedir (Esitlik (2.14)) (Van Genuchten vd., 2012). Bu islem sirasinda,
Fe(1V)/Fe(lll) ve O2 « /H202'nin standart indirgeme potansiyeli ayr1 ayr1 ~2,0 V/SHE
(SHE: standart hidrojen elektrodu) ve ~0,9 V/SHE'dir (Qian vd., 2019). Sekil 2.5te

cekirdek, c¢ekirdegi saran adsorpsiyon tabakasi ve diflizyon tabakasindan olusan Fe

kolloidal partikiiliin yapisi gosterilmektedir (Inan vd., 2004).

Graniil

{[Fe(OH)3] / nFeOQ' + (n-x) Anyon'} ' + x Anyon’
L

Y Y
Cekirdek  Adsorpsiyon Tabakasi Diffiizyon Tabakasi

Sekil 2.5. Fe kolloidal partikiiliin yapis1 (Inan vd., 2004)

Al elektrodun ¢dzilmesi;

Al - 35 ALY

Al + H,0 —AI(OH)*2 + H*
AI(OH)*2 + H,0 <AI(OH)2 * + H
AI(OH)2 * + H20 «> AI(OH)s + H*
AI(OH)s + Ho0 AI(OH)4 + H*

(2.15)
(2.16)
(2.17)
(2.18)
(2.19)

Olusan reaksiyonlar neticesinde kolloidal partikiiller olusmaktadir (Esitlik (2.15)-(2.19)).

Al kolloidal partikiiliiniin yapisal formu Sekil 2.6’da verilmektedir.

20



Graniil

{[AI(OH)3], / nAL™ + (3n-x) Anyon’} " + x Anyon’
\ A J
Y
Cekirdek  Adsorpsiyon Tabakasi Diffiizyon Tabakasi

Sekil 2.6. Al kolloidal partikiiliin yapis1 (Inan vd., 2004)

Flokiilasyon, sorpsiyon, flotasyon, oksidasyon ve indirgeme dahil olmak iizere EK'nin

ana mekanizmalart Sekil 2.7'te gosterilmektedir (Holt vd., 2001).

1]+
DC Alkim Kaynagi
l\////////.‘\l\F’.HH(JI\ 2 7
Kirletici madde yiizeye dogru
ksel

iiminyum
7N
- 2
: iz
= Q
Inert

.
AP . .
2 ] KIRLETICT
Koagiilasyon Rt T
E A Halg)
(AP {' _“_"-U;.--»-.i“%
. e N
ANOT  Metol Hidroksit o KATOT
Oksidasyon / ‘A Rediiksivon

a . "
Coékelek Kirletici madde ¢iker Su pH's1

Sekil 2.7. Elektrokoagiilasyon (initesinde meydana gelen reaksiyonlar (Holt vd., 2001).

Etkili bir su aritma teknolojisi olan EK prosesinde, kirleticilerin giderilmesi igin
genellikle daha az kimyasal madde ilavesi gerekir veya hi¢ gerekmez. Geleneksel
koagiilasyon flokiilasyon proseslerine gore EK proseste elektriksel alanin olmasi en
kiigiik yapidaki kolloidal pargaciklarin giderilmesine olanak saglar. Proses sonucu
meydana gelen camur igerisinde bulunan metal oksitler veya hidroksitler camurun kolay
¢cokmesini ve susuzlastirllmasina olanak saglar. Genel olarak, EK isleminden
kaynaklanan ¢amur miktar1 kimyasal koagiilasyondan daha azdir ve EK'nin etkinligi
kimyasal koagilasyondan daha yuksektir (Loukanov vd., 2020). Ayrica, olusan floklar

EK sirasinda hizli ¢okelme oranini gosterir.

EK prosesini elektrot tiirii, elektrot aras1 mesafe, elektrot miktari, elektrolitin biiyiikligi,
prosesin siiresi gibi bircok faktor etkilemektedir (Can vd., 2006). Ote yandan EK prosesi,
anot elektrotun tiketimi, elektrik giderleri ve yuksek iletkenlik ihtiyaci gibi bazi

dezavantajlar1 da igermektedir. Bunun yani sira, organik madde giderimi durumunda, bazi
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toksik klorlu yan iiriinler de olusabilir. Ornegin, hiimik ve fulvik asit iceren atik sular
kanserojen trihalometan (THM) olusturmaya egilimli olabilir. EK teknolojisinin temel

avantajlar1 ve dezavantajlar1 Cizelge 2.3'de 6zetlenmistir.

Cizelge 2.3. Elektrokoagiilasyon prosesinin avantajlart ve dezavantajlari (Reilly vd.,
2019)

Avantajlar Dezavantajlar
v" Enerji ihtiyaci diigiiktiir v" Anot ve Katot elektrotlar diizenli
v’ Zararlh  kimyasallara ihtiyac araliklar ile degistirilmelidir
duyulmaz v Gii¢ kaynagina ihtiyag vardir
v' Merkezi olmayan uygulamalar v' Kullanilan plakalarda zamanla
icin kullanighdir kay1p yasanir
v Sekonder kirlenme riski diistiktiir v' Giderim  veriminde istenilen
v' Yatirnm ve isletme maliyetleri degerlere ulagilamayabilir
diistiktiir
v' Birden fazla Kkirletici igin
kullanilabilir
v' Aritma ¢amuru miktar1 azdir

Geleneksel olarak, EK isleminde dogru akim (DC) giic kaynagi yaygin olarak
kullanilmaktadir. DC gii¢ kaynaginin kullanimi genellikle elektrot yiizeyinde oksit film
olusumuna (yani elektrot pasivasyonuna) neden olur ve bu da daha yiiksek gii¢ tiiketimine
yol agar. Pasif tabaka ayrica iki elektrot arasindaki akim akigini azaltir ve buna bagh
olarak EK verimliligini distrir (Lin vd., 2017; Yang vd., 2015). Bu sebeple gig
kaynaginin yonii belirli zaman araliklarinda degistirilerek elektrot pasivasyonu veya

yuzey oksidasyonu azaltilmis olur.

Baz1 ¢alismalar DC yerine alternatif akim (AC) giicliniin kullanilmasimin daha yiiksek
kirletici giderim verimliligi, daha az ¢amur miktar1 ve daha diisiik enerji tiikketimi elde
edilmesine yardimci olabilecegini iddia etmistir ve EK prosesi ile nitrat giderimini
incelenmis, DC yerine AC kullanilmasinin ortalama isletme maliyetini %40°tan fazla
azaldig1 sonucuna varmiglardir (Karamati-Niaragh vd., 2019). Bu durumu Al elektrot

tiiketiminin azalmasiyla iliskilendirmislerdir.

Son yillarda, EK siirecinin elektrik maliyetini diisiirmek i¢in fotovoltaik giines enerjisi ve
rliizgar enerjisi de dahil olmak iizere baz1 yenilenebilir enerji kaynaklar1 gii¢ kaynagi
olarak kullanilmak iizere arastirilmistir (Nawarkar ve Salkar, 2019; Tones vd., 2020).
Yenilenebilir enerji, fosil enerjiye umut verici bir alternatif olarak &nerilmistir. lgili

caligmalar, yenilenebilir enerji kullanimimin elektrik maliyetlerini azaltabilecegini
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kanitlamistir. Ozellikle, elektrik sebekesi kullaniminin elverissiz oldugu gelismekte olan
ulkelerin uzak bolgelerinde, yenilenebilir enerji daha iyi bir segimdir. Buna gore,
yenilenebilir enerji odakli EK teknolojisi kirsal alanlarda ve hatta izole topluluklarda su

aritimi i¢in iyi bir potansiyel sunmaktadir (Delipinar, 2007).

Yenilenebilir enerji; diisitk maliyetli olusu, yenilenebilir, taginabilir ve kolay ulasilabilir

olmasi geleneksel enerji kaynaklarindan onu istiin killar.
Ana dezavantaji ise enerji ¢iktisinin her zaman istikrarsiz olmasidir (Akter vd., 2022).

Tilim yenilenebilir enerji kaynaklar1 arasinda, giines enerjisi ve rlizgar enerjisi iki farkl
secenektir. Giines enerjisi dogada bol miktarda bulunur, serbestge kullanilabilir,
stirdiirtilebilirdir ve aninda elektrik iletimine ve depolanmasina izin verir. Tipik bir glines
fotovoltaik sistemi temel olarak fotovoltaik modull, gi¢ dizenleyici, invertdr ve
bataryalari igerir. Gii¢ diizenleyici, bir maksimum gii¢ noktasi izleyici, bir akii sarj cihazi

ve bir desarj kontroldriinden olusur (Mook vd., 2014).

Giines enerjisinin kullanim siireci kisaca su sekilde agiklanmaktadir (Ganiyu vd., 2020;
Mook vd., 2014): Ilk olarak, giines radyasyonu fotovoltaik modiiliiniin yiizeyinde emilir
ve daha sonra elektrik enerjisine (DC) doniistiiriiliir. Daha sonra elektrik enerjisi akiilere
aktarilmadan oOnce maksimum gii¢ noktasi izleyicisine iletilir. Kontroloriin islevi,
bataryalarin agir1 sarj olmasini veya asir1 desarj olmasini 6nlemektir. Depolanan enerji,
giines 1511m1 diisiik oldugunda veya gece boyunca yedek elektrik olarak kullanilir. Giines
fotovoltaik sisteminin gii¢ iiretim verimliligi esas olarak giines 15181 151n11m yogunluguna
baghdir. Ayrica, glines yiikseklik agisi, cografi enlem, atmosferik seffaflik ve giines 15181
saatleri gibi diger faktorlerden de etkilenir. Bu nedenle, nispeten yiiksek kullanim ve

doniisiim saglamak i¢in bu faktorler etkin bir sekilde diizenlenmelidir (Senpinar, 2006).
2.2.4.2.Elektrooksidasyon (EO) Prosesi

Atiksularin aritilmasinda siklikla kullanilan elektrokimyasal proseslerden birisidir.
RuOg, Pt, BKE gibi anot elektrotlarin tercih edildigi EO prosesi; organik maddelerin CO>
ve H20’ya kadar tamamen bozunmasi, karmasik yapidaki organik kirleticilerin diisiik
molekiil agirlikli bilesiklere doniistiiriilmesi ve toksik yapidaki organik maddelerin
biyolojik olarak parcalanabilir yapidaki bilesiklere donistiiriilmesi amaciyla
kullanilmaktadir. EO prosesinde elektrot tiirli atiksuyun tiiriine ve istenilen giderim
verimine bagl olarak segilir. Oksidasyon sirasinda elektrolit ¢cozelti icerisinde bulunan

bircok kirleticinin morfolojisi ve stabilizasyonu bozularak ¢ok daha iyi giderim verimi
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elde edilir. EO prosesinin sematik gosterimi Sekil 2.8’de gosterilmektedir (Solak, 2023Db).

—lC

a °°'-n H
C ch :,ep<>
Otager - %
% sl

Sekil 2.8. EO prosesinin sematik gosterimi (Solak, 2023b)

EO Kkirletici giderimini esas olarak dogrudan oksidasyon (elektronlarin oksitleyici anot
yilizeyine dogrudan aktarimi) ve dolayli oksidasyon (elektroaktif maddeler Ureterek)
seklinde iki temel mekanizma etkilidir (Guo vd., 2022).

Dogrudan oksidasyon prosesinde kullanilan elektrot tiirii tercihen ¢oézinmez olup
kirleticilerin anodik bolgede oksidasyona ugradigi mekanizmadir. Organik maddenin

dogrudan oksidasyon yoluyla bozunmasi temel olarak ikiye ayrilir (Solak, 2023b).

» Cozelti icerisindeki kirleticiler difiize olarak anot yiizeyinde adsorbe edilirler,
» Organik maddeler direkt olarak elektron transferi gercekleserek anot yiizeyinde

okside olurlar.

M=+R—M(*R) +ne— firiin (2.20)
Burada R bir organik bilesik, M ise anot yiizeyindeki aktif bolgedir.

Dogrudan oksidasyonda siire¢ yavas ilerlerken, kirleticilerin oksidasyon orani genellikle
diisiik seyretmektedir. Dogrudan oksidasyon siirecindeki elektron transfer hizi, bazi
anotlarin (metal anotlar ve metal oksit anotlar gibi) katalitik aktivitenin etkisi ile daha
yiiksek elektriksel alan olusturularak arttirilabilir. Ayrica, elektrotun elektrokatalitik
aktivitesi, anot malzemenin adsorpsiyon performansina bagl olarak reaksiyon sirasinda
elektrotun pasiflesmesiyle azaldigindan dolayi kirleticilerin kiitle transfer hiz1 etkilenir
(Panizza ve Cerisola, 2006). Inert elektronlarin yiizey adsorbsiyon performans: diisiik

oldugundan pasivasyon katmaninin olusmasi kolay degildir (He vd., 2019; Panizza ve
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Martinez-Huitle, 2013). Kirletici konsantrasyonunun ¢ok yiiksek olmasi durumunda
dogrudan oksidasyon yoluyla elektrot pasifize olurken ortamda dogal olarak olusan

dolayli oksidasyon ile daha fazla giderim elde edilebilir.
Dolayli oksidasyon prosesi ise iki sekilde gerceklesmektedir.

Hidroksil radikali araciligi ile anot yiizeyin dolayli oksidasyonu: Elektrot yiizeyinde su
oksitlenerek hidroksil radikallerini meydana getirir. Olugan bu hidroksil radikalleri anot
yiizeyinde adsorbe edilir ve organik madde Esitlik 2.21 ve 2.22’de gosterilen reaksiyonlar
ile dolayl olarak oksitlenir (Panizza ve Cerisola, 2009). Reaksiyon sonucunda Kirleticiler

anot ylizeyinde dolayli oksidasyona ugrayarak giderilir.

M + H,0 — M(*OH) + H + & (2.21)
M(*OH)+R > M+ RO +H" + ¢ (2.22)
M(*OH) + H20 — M + Oz + 3H* + 3¢° (2.23)

Oksijeni serbest birakmak i¢in kullanilan akimin etkinligi azalabilir. Oksijen salinim
stireci Esitlik 2.23’te gosterilmektedir (Guo vd., 2022). Bu olay meydana geldigi esnada
kirleticiler anot yiizeyinde dolayli oksidasyon ile yok edilir. Akimin etkinligi oksijeni

serbest birakmak i¢in kullanildigindan azalabilir.

Sonu¢ olarak, elektrot malzemesinin yapist dolayli oksidasyon mekanizmasini
etkileyecek onemli faktorlerin basinda gelmektedir. Aktif ve aktif olmayan elektrot
tdrlerinin oksidasyon potansiyelleri Cizelge 2.4’te verilmistir. Kirletici giderim veriminin
yiiksek olmasi i¢in Cizelge 2.4’te verilen oksidasyon potansiyeli dikkate alinarak elektrot

secimi yapilmalidir.
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Cizelge 2.4. Elektrokimyasal mineralizasyon prosesinde asidik kosullarda farkli anot
materyallerinin oksidasyon giict (Guo vd., 2022; He vd., 2019; Kapaltka vd., 2008)

Metal hid-
 Elektrot Oksidas- Aglrf po- ruksitler.in Oksidas-
Anot Tiirii matervali yon potan- tansiyel Adsorpsi- on wiicii
y siyeli (V) (V) yon Ental- yong
pisi
Ru0,-Ti0- .
1.4-1.7 0.18 Kimyasal = .. ik
(DSA-Cly) Sorpsiyon
IrO2-TaOs
Aktif elekt- 1.5-1.8 0.25
rotlar (DSA-02)
Ti/Pt 1.7-1.9 0.30 B
Karbon ve 1.7 ) ‘
grafit
Ti/PbO, 1.8-2.0 0.50
Aktif  ol- Ti/SnOs- 1.9-2.2 0.70
mayan Sb20s
elektrotlar o
BDD 2226 13 Fiziksel Yiiksek
sorpsiyon

1. Aktif Klorun Aracilik Ettigi Anot Yiizeyinin Dolayli Oksidasyonu: Dolayl
oksidasyonda kirletici giderimi i¢in hidroksil radikallerin yani1 sira aktif klorda
kullanilmaktadir. Cozelti igerisinde bulunan kloriir iyonlart elektrokimyasal olarak
oksidan tireterek ¢ozeltideki organik maddelerin giderimi saglanir. En yaygin oksidanlar
hipoklorit (OCI), hipoklordz asit (HCIO) ve benzerleri gibi klorirlerin oksidasyonu ile
olusan reaktif klor tlrleridir (Guo vd., 2022).

EO sisteminin verimliligi anot tiirii, akim yogunlugu, elektrotlar aras1 mesafe gibi ¢esitli

isletim parametrelerine baglidir (Guo vd., 2022).

EO performansin1 ve organik maddenin bozunmasini biiyiik dlgiide kullanilan anot
elektrotun tiirii belirlemektedir. Kullanilan anot malzemenin elektrokatalitik aktivitesi ne
kadar yiiksek olursa elektron transfer hizi da o Olctde blylk olur. EO prosesinde

kullanilan anot malzeme iki tiire ayrilir:

» Grafit, karbon plaka, Pt, RuO2, vb. aktif elektrotlarin bulundugu oksijen salinimi
diisiik asir1 potansiyele sahip anotlar.

» BDD, PbO2, SnO; gibi aktif olmayan elektrotlarin kullanildig1 oksijen saliniminin
yiiksek oldugu asir1 potansiyele sahip anotlar (Mandal vd., 2017).

Akim yogunlugu EO prosesinde isletme maliyetleri ve giderim verimliligi agisindan
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O6nemli parametrelerden biridir. Akim yogunlugu arttik¢a, oksidasyon kapasitesi ve
kirletici giderme etkisi de artar. Ancak, ¢ok yiiksek akim yogunlugunun uygulanmasi
enerji tiiketiminin artmasma ve dolayisiyla isletme maliyetinin yilikselmesine neden

olacaktir (Guo vd., 2022).
2.2.4.3. Elektro-dezenfeksiyon (EDN)Prosesi

Patojen mikroorganizmalarin su ve atik sulardan dezenfeksiyonu ge¢misten giliniimiize
konvensiyonel elektrokimyasal prosesler ile yapilmaktadir. Son yillarda yapilan
calismalarda EK ve/veya EO prosesleri elektro-dezenfeksiyon prosesi adi ile ifade
edilmektedir. EK islemi sirasinda, metal hidroksit floklar1 organik malzemeleri ve
mikroorganizmalar1 adsorbe eder ve bunlari ¢amur olarak ayirir. Bununla birlikte,
mikroorganizmalar ~ aktif  olabilir  (Anfruns-Estrada vd., 2017). Ozellikle,
elektrooksidasyon islemi tarafindan tiretilen oksidanlar bu mikroorganizmalar1 inaktive
eder. EK calisma siiresi boyunca metal hidroksit flok miktar1 arttik¢a, E. coli’nin
giderilmesi artmaktadir (Ozyonar ve Korkmaz, 2022).

(Cotillas vd., 2013) yaptig1 ¢aligmalarda, bor kapli elmas/aliiminyum/paslanmaz ¢elik
elektrotlarin kullanildig: reaktorde EO ve EK prosesleri ayn1 anda uygulanmaistir ve 6,65
A/m? akim yogunlugunda % 100 bulamklik ve E. coli giderim verimi elde edilmistir.
Karisik metal oksit elektrotlarin kullanildigi EO prosesi ile 45 dk. uygulanan elektroliz
sliresi sonunda E. coli giderim verimi %99,99 olarak bulunmustur (Singla vd., 2020).
Benzer sekilde baska bir ¢alismada ise Al elektrot kullanarak optimum sartlar altinda
(akim yogunlugu: 1,5 A/lcm?, elektroliz siiresi: 20 dk. ve Elektrotlar aras1 mesafe: 0,5 cm)
uyguladiklar1 EK prosesinde E. coli giderim verimini % 96 olarak bulmuslardir (Hashim
vd., 2020). Yine Al elektrot kullanilarak EK optimizasyonu saglanmis proseste farkli
stireler boyunca ultrasonik dalga uygulamasi yapilmistir ve E. coli giderim verimi % 100
olarak bulunmustur (Hashim vd., 2020). Yapilan ¢alismalar patojen mikroorganizmalar

uzerinde elektro-dezenfeksiyon prosesinin etkili oldugunu gostermektedir.

EDN proseslerinde kullanilan elektrotlarin korozyona ugrayabilmektedirler. Bunun ana
nedenleri, uygun olmayan yiizeylerin olusumu ve elektrot yiizeyinin genisligini,
elektrokimyasal reaksiyonlar sirasinda oksijen kabarciklarinin olusumu ve elektrot yilizeyi
tizerinde uygulanan yiiksek basing sayilabilir. Bu dogal olay dis kaplamaya (PbO2-SnO.-
SbOy) saldirty1 kolaylastirir. Aktif anot malzemeler, klor dongiisiinii saglayan aktif

olmayan anot malzemelere kiyasla ¢ok daha fazla elektrokatalitik etki gosterirler. Pt,
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RuO2, TiO2 ve IrO; kloriiriin aktif klor tiirlerine oksitlendigi aktif anotlara 6rnek
verilebilir. Aktif olmayan anodik materyaller, Cl. ve HCIO/CIO'nun (Esitlik (2.24)-
(2.27)) istenmeyen oksitleyici olmayan klor tlrlerine daha fazla oksidasyona neden olur
(Cotillas vd., 2020). Kloriirlii atiksularda EDN prosesi uygulamalarinda hipoklorit ana
oksidandir (Cotillas vd., 2013).

Anot:

2CI —Clh+2e (2.24)
Katot:

2H,0 +e* — Ho + 20H (2.25)
Cozelti Igerisinde:

Cl, + H,O — HOCl+ H* +Cl (2.26)

Cozelti Igerisinde:
HOCl — H*+ OCI (2.27)

Eger atiksu i¢cerisinde amonyum gibi baska tiirlerde bulunuyorsa hipoklorit ile reaksiyona

girerek kloraminleri olustururlar (Esitlik (2.28)-(2.30)) (Cotillas vd., 2013).

NHs + HCIO <> NH.Cl + H20 (2.28)
NH.CI + HCIO <> NHCI, + Hz0 (2.29)
NHCI, + HCIO «> NCls + H20 (2.30)

2.2.4.4. Hibrit Sistemler

Hibrit elektrokimyasal sistemler ardisik uygulanan prosesler ya da tek reaktor icerisinde
¢cozlinen ve c¢oziinmeyen elektrotlarin kullanildig1 yenilik¢i yaklagimlardir. Burada
ardisik sistemler olarak EK/EO prosesleri ile EK/EF gibi proseslerinin art arda
kullanilmas1 6rnek verilebilir. Tek reaktor kullanilarak uygulanan hibrit sistemlerde ise

Anot/Katot/Anot siralamasi ile AI/PC/TiPbO2 6rnek verilebilir (Ozyonar & Solmaz, 2021).

EK'nin su ve atiksu aritiminda uygulanmasi ve avantajlari {izerinde bir¢ok arastirma
yapilmistir (Sahu vd., 2014). Bu proses kolloidal ve asili partikiillerin ¢ok kisa siirede
giderilmesinde etkilidir; ancak kalic1 organik kirleticilerin giderilmesinde etkisi daha
azdir. Bunun tam tersine, EO prosesi ise tek basina kalici organik bilesiklerin bile
giderilmesinde etkilidir, ancak uzun bir ¢aligsma siiresi gerektirir, bu da kolloidal ve askida
malzemeler mevcut oldugunda uygulanmasi pratik olarak zordur. Bu nedenle, hibrit

yontem askida kat1 maddeleri ve kararli organik kirleticileri pratik bir siirede giderebilir.
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Iki aritma arasindaki bu tamamlayicilik, konteyner yikama (Y1lmaz Nayir ve Kara, 2018),
mesrubat endiistrisi, tekstil endiistrisi, petrol rafinerisi, ¢op sizint1 suyu (Ghanbari vd.,
2020) ve kanola-petrol rafinerisi (Sharma ve Simsek, 2020) atik sularinda kombine EK

ve EO proseslerinin kullanilmasini cazip hale getirmistir.

(Ozyonar & Korkmaz, 2022) yaptiklar1 ¢aligmada, demir/karbon tel elektrotlarin kullanildigi
reaktorde EO ve EK proseslerinin bir arada uygulandigi ve 100 A/m? akim yogunlugunda
E. coli'nin ilk 15 dakikalik ¢alisma siiresi sonunda giderim verimi %90,6 ve 20 dakikalik
calisma siiresi sonunda ise % 97,5 olarak elde edilmistir. Baska bir ¢alismada Fe elektrot
kullanilarak gerceklestirilen EK prosesi ile sanayi atiksulart aritilmis ve 2 saatlik aritim
neticesinde renk %86, bulaniklik %83, KOI %53, BOI %46, toplam koliform >%99
oraninda giderim saglanmasina karsin, ayn1 atiksu i¢in BKE/Fe elektrot kullanildigi hibrit
EK ve EO prosesi sonrasinda renk %100, bulaniklik %100, KOI >99, BOI >99, toplam
koliform >99 olarak giderim saglanmustir (Linares-Hernandez vd., 2010). Elektroliz

sirasinda aktif oksidan artis1 E. coli giderim verimliligini arttirmaktadir.

Bu arastirmalar neticesinde elektrokimyasal proseslerin tek tek uygulanmasindan ziyade
hibrit uygulamalarinin kirletici unsurlar lizerinde daha etkin giderim verimi elde edildigi

gorulmektedir.
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3. MATERYAL VE METOT

3.1. E. coli SUSPANSIYONUNUN HAZIRLANMASI

Bu galismada mikroorganizma susu olarak patojenik olmayan E. coli kullanilmistir. E.
coli (ATCC 25922) ATCC standart susu Diizce Ataturk Devlet Hastanesi Mikrobiyoloji
Laboratuvarindan saglanmustir. Saf E. coli susu Miiller Hinton Agar besi yerine ekilerek
24 saat 37°C’de inkiibatorde bekletilmistir. Elde edilen biyokutle, steril elektrolitik
cozeltilerde uygun bakteri yogunlugunda hcresel siispansiyonlar olusturmak igin

kullanilmistir.

3.2. ANALITIiK YONTEM

Deneysel calismalarda giris ve c¢ikis suyu oOrneklerinde pH ve iletkenlik 6lgtimu
elektrometrik SM 4500-H* metoda goére Hanna HI 2211 model pH metre cihazi ve Hach
model iletkenlik 6l¢me cihazi kullanilmistir (APHA., 2005). Elektrokimyasal iletkenligi
saglamak i¢in 3N NaCl (Merck) ve suyu nétralize etmek i¢in 0,1 N HCI ve 0,1 N NaOH
cozeltisi kullanilmistir. Akim ve voltaj kontrolii igin Gwinstek GPS 3303 DC Power
Supply (0-30V, 0-3A) model gii¢ kaynagi kullanilmistir. Karigtirma islemi i¢in SCIlogex
MSH 280-Pro model karigtirict kullanilmistir.  Bakteriyel ¢Ozeltideki E. coli
konsantrasyonu Hach DR 6000 marka spektrofotometre cihazinda 600 nm dalga boyunda
(OD 600) ayarlanarak analiz edilmistir. Bakteri ekimlerinde kullanilmak {izere Merck
1.10426.0500 marka Chromocult Coliformen-Agar besiyeri kullanilmistir. Inkiibator

olarak Memmert marka etiiv kullanilmustir.

3.3. E. coli’NIN OPTIiK DANSITESININ BELIRLENMESI

Bakteriyel ¢ozeltideki E. coli konsantrasyonu Hach DR 6000 marka spektrofotometrede
600 nm dalga boyunda (OD 600) ayarlanarak analiz edilmistir. 600 nm, bakteriyel bir
cozeltinin opakliginin dlgiilebildigi dalga boyudur ve bakteriyel buyiumeyi izlemek igin
siklikla kullanilir. Siispansiyondaki bakteriyel yogunluk hiicre sayisiyla orantilidir. Bu
6l¢lim, E. coli hiicrelerinin azalmasini yansitan ortam opakliginin bozulmasinin tahmin

edilmesini saglamaktadir.
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3.4. ELEKTRO-DEZENFEKSIYON PROSESI UYGULAMASI

Elektro-dezenfeksiyon prosesi kullanilarak atiksudan E. coli gideriminde pleksiglastan
yapilmis 0,5 L hacminde su sogutmali bir reaktor kullanilmistir. Reaktoriin i¢ boyutlar
8x8x11 cm’dir. Her bir deney i¢in 0,45 L sentetik su numunesi kullanilmistir. Elektro-
dezenfeksiyon isleminde yaklasik 80 cm? aktif yiizey alanina sahip birinci deney grubu
icin Anot/Altiminyum (Al)/(+), Katot/Paslanmaz Celik (PC)/(-), Anot/Paslanmaz Celik
(PC)/(+) ; ikinci deney grubu icin Anot/Aliminyum (Al)/(+), Katot/Paslanmaz Celik
(PC)/(-), Anot/ Titanyum Kursun Oksit (TiPbO2)/(+) ; Uglncu deney grubu icin
Anot/Aluminyum (Al)/(+), Katot/Paslanmaz Celik (PC)/(-), Anot/ Titanyum iridyum
Oksit (TilrOz)/(+)elektrotlar kullanilmistir. (Cizelge 3.1.). Elektrot boyutlari

10cmx4cm; su icinde reaksiyona giren boyutlari ise Scmx4cm’dir.

Cizelge 3.1. Hibrit elektrot baglanti sekilleri

([3) ﬁﬂgﬁ Anot Katot Anot
1. Al(+) PC(-) PC(+)
2, Al(+) PC(-) | TiPbOu(+)
3. Al(+) PC(-) TilrOz(+)

3.5. DENEYSEL CALISMALAR

Her Uc deney grubunda da reaktdre, 600 nm dalga boyunda bakteri konsantrasyonu
belirlenen 400 ml sentetik atiksu ve yiizeyleri HCI ile yikanan elektrotlar reaktore
yerlestirilerek reaksiyon bagslatilmistir. Reaksiyon sirasinda numune manyetik bir
kanigtirict ile 300 rpm'de karistirilmistir. Bu sayede anyon ve katyonlarin temasi
arttirilmistir ve ¢okeltinin olugmasi engellenerek giderim verimi arttirilmistir. Reaksiyon
sirasinda sicaklik belirli araliklar ile 6lgllmiis, disaridan su sogutma sistemi kullanilarak
atiksuyun oda sicakliginda tutulmasi saglanmistir. Prosesten deney suresi boyunca belirli
zaman araliklarinda numune alinarak parametre analizleri gergeklestirilmistir. Deneysel
diizenegi Sekil 3.1'de goriilmektedir.

Ik asamada, sabit E. coli konsantrasyonu ve akim yogunlugunda E. coli ’nin
inaktivasyonunun zamanla degisimi gozlemlenmistir. Akimin, sabit E. coli

konsantrasyonu uzerindeki etkisi belirlenmistir.
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Sekil 3.1. Elektro-dezenfeksiyonu deney diizenegi

Bakteriyel ¢ozeltideki E. coli konsantrasyonu Hach DR6000 marka spektrofotometre
cihazinda optik yogunluk (OD 600) 600 nm dalga boyunda ayarlanarak analiz edilmistir.
Steril olarak belirli periyotlarla alinan numuneler Chromocult Coliformen-Agar
besiyerine ekim yapilarak 37°C’de inkiibatorde 24 saat bekletilerek sayim yapilmistir
(Sekil 3.2). Canli E. coli kolonilerinin sonuglari, N/No (log (N/No) 'nin ondalik logaritmasi
ile ifade edilmistir. Burada No sayilan kolonilerin baslangic sayisi ve N, alinan
numunelerde sayilan kolonilerin sayisidir. Koloni sayisi, CFU/ml birimi olarak ifade

edilmistir.

Sekil 3.2. Chromocult Coliformen-Agar besiyerine ekimi yapilmis numuneler

3.6. INAKTIiVASYON MODELLERININ BELIRLENMESI

Deneysel verilere karsilik gelen inaktivasyon egrileri, Geeraerd (Geeraerd ve Van Impe
Inactivation Fitting Tool) tarafindan gelistirilen Microsoft Excel eklenti aract GInaFiT

kullanilarak gergeklestirilmistir. GInaFiT ile dezenfeksiyon yontemleri ile zarar goren
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bakteri hiicrelerinin (log CFU/ml) zaman ig¢indeki degisimi g¢esitli mikrobiyal
inaktivasyon modelleri ile belirlenmektedir. Kullanilan modeller: Log-Linear, Log-
Linear + Shoulder, Log-Linear + Tail, Log-Linear + Shoulder + Tail, Weibull, Weibull +
Tail, DoubleWeibull, Biphasic Model ve Biphasic + Shoulder’dir. Ayrica GInaFiT
programinda yer alan inaktivasyon katsayis1 gibi model parametreleri bakteri hiicrelerinin
strese kars1 direnci, kalint1 hiicre konsantrasyonu ve saflastirma verimliligi gibi ¢esitli
konularda bilgi saglamaktadir. Inaktivasyon modellerinin denklemleri ve katsayilari

Cizelge 3.2'de verilmistir.

Cizelge 3.2. Inaktivasyon modellerinin denklemleri ve katsayilart

Model Denklemler Katsayilar Referanslar
Log-Linear N = Ny.exp (—kypgx-t) Kmax Bigelow ve Esty 1920
N = Ny.exp(—k.t).(exp(k.SI))/(1
Log-Linear + (exp(k.SI)
Shoulder ~1). exp(—k. D)) k, SI Geeraerd vd., 2000
Log-Linear Tail N = (No = Nres)-exp (=k.t) + Ny K, Nres Geeraerd vd., 2000
N = (Np — Nyes)- exp (—k. t). ((e?p(k-)SI)))
Log-Linear /(1 + (exp(k.SI
Shoulder+Tail “1.exp(—k.0))) K, Nres, SI Geeraerd vd., 2000
+ NTES
Weibull N/N, = 10(-((§)n)) an Mafart vd., 2002.
NG
Weibull Fixed p N/N, = 10(‘((3) ) P Mafart vd., 2002.
ibull+Tai (@)
Weibull+Tail N = (Np = Nygs). 108 2 7/ 4+ Ny a, N, Nres Albert ve Mafart 2005.
(Mo ()"
N@ = ((1 T 10&))-((10
Double Weibull + 10‘%) 2) al‘niz‘anl’ Coroller vd., 2006.

N = N,.(f.exp(—kq..t) + (1
Biphasic — f.exp (—k,. 1)) f, k1, k2 Cerfvd., 1977.

log,o(N)

= logyo(No)
log1o(f.exp(—k;.t) . exp(k,.SI))
1+ (exp(k,.SI) — 1).exp(—ky.t)°
exp(k,.SI)

1+ (exp(k;.SD) f, ka, k2, Sl Geeraerd vd., 2006.

_ 1) exp(—ky. ) (ka /)

Biphasic + — f.exp(=k,.t).
Shoulder

N: herhangi bir zamandaki mikrobiyal populasyon; No: baslangigtaki mikrobiyal
populasyon; k: spesifik inaktivasyon katsayisi; Nrs: artik popiilasyon yogunlugu; Sl:

omuz uzunlugu; a: dlgek parametresi; n: sekil parametresi; k1 ve kz: iki alt populasyonun
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spesifik inaktivasyon oranlari; f: daha az direngli alt popiilasyondaki baslangi¢

popiilasyonunun orant.

Elektro dezenfeksiyon sirecinin inaktivasyon modelini belirlemek icin GlnaFit

kullanilmistir. Bu program log N/Ng'a kars1 zaman segilerek uygulanabilir. Daha sonra

Glnafit eklentisi segilir (Sekil 3.3) ve eklenti yardimiyla istenen model olusturulur (Sekil

3.4).

Mend Komutlan

A B G

D E F G H ]

time abs(600n E.coli sayi Log M/No Werim %

00.512
2/0.510

1

2 54000000
3

a 4 0.504

5

6

7

8

52000000
S0000000
43000000
ATO00000
32500000
32300000
19800000
11300000
11100000

6 0.503
8|0.501
10 0.496
12 0.492
9 14 0.439
10 16 0.434
1 18 0.473
12 20 0.224
13| 22 0.434
114 24 0.377
15 26 0.345
16 28 0.300
17 30 0.237
18 32 0.239
19 34 0.228
20 36 0.207
21| 38 0.145
22 40 0.111

sayfal_Coroller

-0,01639
-0,03242
-0,05115

-0,22051
-0,22319
-0,43573
-0,67932
-0,68707

-0,80811
-0.85733
-0,93305
-0,96154
-1,56213
-1,60529
-1,64961
-1,65685
-2,37067 99,57307
-3,25527

a o
3,703704
7407407
1111111
12,96296
39,81481
40,18519
63,33333
7907407

-0,0603

-0,7979

86,11111
88,33333
89,07407
97,25926
97.51852
97,75926

97,7963

99,94444

Sayfal | Sayfa2 Coroller | Sayfa? | Sayfa3 Coroll

Sekil 3.3. Zamana karsi log N/No'in se¢ilmesi

Bu eklenti ile determinasyon kat sayisi(R?), diizeltilmis R, hata kareler toplami (SSE),

ortalama hata kareler toplam1 (MSE), kok ortalama kare hatas1 (RMSE) gibi istatistiksel

parametreler, deneysel ve tahmini degerler ve 2D grafikler elde edilebilmektedir (Sekil

3.5). Modellerin ve parametrelerin anlamliligt bu istatistiksel parametreler ile

degerlendirilmektedir.
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Bigelow and Esty, 1920: Log-Linear Regression

og-Li Tail

og-Linesr + Shoulder - Tail

Mafart et al., I E = _l -

Mafart et al., 20 Eived p-parameter

Albert and Mafart ibull = Tail

Coraller et al., 2006: Double Weibull

Cerf, 1977: Biphasic Model

Geeraerd et al, 2005; Bighasic + Shoulder

Disclaimer & Bibliographic reference
wr TISOUU00 | SUBFSSE | 79,0707
11 11100000, -0,68707 79,4424
12 8600000 -0,7979 84,07407
12 400000 -0,80811 84,3434
14 7500000| -0,85733 86,1111
15 6300000, -0,93305 33,33333
16 5900000 -0,96158 89,07407
17 1480000| -1,56213 97,25526
18 1340000| -1,60529 97,51852
19 1210000| -1,64961 97,75926
20 1150000 -1,65685 97,7963
21 230000 -2,37067 99,57307
22 30000| -3,28527 99,94444
23
Ead
- 4
fral

+« + .| sayfalcoroller | Sayfal | sayfaz Corcller | Sayfa? | Sayfa3_Corolle

Sekil 3.4. Modelin secilmesi

H - [ Electrodisinfection_Double Weibull - Excel

Dosya  Gis Ede  SafaDuzeni Formiller Ve  Edentier GézdenGegr  Goranam  Geligtici  Yardm  Inquire

A B C 0 E & 6 H ! 1 K L M N 0
WEaSUTE ey
1 Time d LOG10(N) Squared differ Parameters Paramet Standard Error
2 0,00 0,00 -0,01 0,00 alpha 0,69 038 Mean Sum of Squared Error  0,1276
3 2,00 -0.02 -0,01 0,00 deltat 6,10 124 Root Mean Sum of Squared Error  0,3573
4 4,00 -0.07 -0,07 0,00 ] 6,00 140 R-Square 09591
5 6,00 -058 057 0,00 LOG10(NO) 001 023 R-Square adjusted 09437
6 8,00 -064 079 0,02 delta2 1730 1,01 4D reduction is reached at 21,12 units of time
7 10,00 -1.02 -0,82 0.04 Inactivation model identified
8 12,00 -1.15 0,89 0,06 N=NO/(1+10*alfa)*(10"(-((t-1)/deNa1)'p+alfa)+ 104(-((-1)delta2)**p))
9 14,00 -119 -1,08 0,02 For identification purposes reformulated as

10 16,00 -1.60 141 0,04 LOG10(N)=log10(10**NO/(1+10*alfa)*(10**(-(Udelta1)"*p+alfa)+10**(-(tdelta2)*p)))
18,00 -162 205 018 as can be derived from i)

n
12| 2000 250 317 045 Coroler et . 2006. General Model Based on Two Mixed Weibal Distributions of
13| 2200 547 501 021 Bacterial Resistance for Descriing Various Shapes of hactivation Curves,
14 Least Sum of Squared Error 1,02 Appied and Environmental Microbilogy, 72, 6493-6502
5
16 )
7 1,00 0,00
18 2,00 5,00
19 300 #=##
20 4,00 ###
21 500 #21 €
2 600 ##8 ¥
23 7,00 ###
2% 8,00 ###
5 9,00 ###
% 10,00 ###%
b1] 11,00 ###
2 12,00
b} 13,00
30 14,00 o
< > .| SafalCoroller | Sayfal | SayfazCoroller | Sayfa2 | SayfadCoroller | Sayfa3 | Sayfal7 .. (& ‘

Sekil 3.5. GInaFit'in model sonuglarinin degerlendirilmesi

GInFit modeli, zarar gérmiis hiicrelerin logoritmik konsantrasyonunu (logioN CFU/ ml
cinsinden ifade edilir) aritma siiresiyle (dk. cinsinden ifade edilir) iligkilendirilen hayatta
kalma egrilerini olusturulur (Geeraerd vd., 2005). Bakteriyel inaktivasyon egrileri on
olas1 egri kategorisi ile bir akis diyagrami (Sekil 3.6) Uzerinden belirlenir. Modelleme

basamaklari:
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1. Temel tamamlayic1 6zellikler kullanilarak bakteriyel inaktivasyon egrilerinin sekli
belirlenir (Sekil 3.6).
Egri on sekilden birini alabilir;

» Dogrusal (Sekil I)
Kuyruklu dogrusal (Sekil IT)
Sigmoidal kuyruklu (Sekil I1T)
Bir 6nceki omuz ile dogrusal (Sekil IV)
Bifazik (Sekil V)
I¢ biikey (Sekil VI)
Egimli kuyruklu sigmoidal (Sekil VII)
Dis biikey (Sekil VIII)
Kuyruklu i¢ ya da dis biikey (Sekil IX)
Cift i¢ ya da dis biikey (Sekil X)

YV V V V V V V V V
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Sekil 3.6. Glnafit Modelleme Diyagrami (Geeraerd vd., 2005).
Gosterim icin kullanilan inaktivasyon egrileri, ¢esitli Campylobacter suslarinin 1sidan

zarar gormiis hiicrelerinin konsantrasyonunun (logCFU/ml) zaman (dakika) icinde

tekrarlanan o6l¢timlerinin ti¢lii kopyasidir.
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2. Aday modeller segilir:

Cizelge 3.3: Inaktivasyon sekline gore aday modeller (Geeraerd vd., 2005).

Sekil Glnafit Programinda Glnafit Modelden ¢ikarimlar/varsayimlar
uygulanabilir modeller menu
ogesi
Sekil 1 v Geleneksel birinci dereceden inaktivasyon kinetigi denklemi (Bigelow ve
Dogrusal Log-lineer regresyon 41 Esty, 1920).
Geeraerd’in modelleri ve 4 v Tiim hiicrelerin esit duyarliliga sahip oldugu ve inaktivasyonun dliimciil tedavi
dige.:rleri,ZO0.0 #3 alma sansina bagli oldugu varsayilir (Bigelow ve Esty, 1920).
Weibull+ Tail #4 Not: Bu modeller, altta yatan yanita bagl olarak klasik Log-lineer regresyonu taklit
Biphasic model eden sagkalim egrilerini iiretebilir, ancak verileri modellemek icin en uygun secim
olmayabilir (Geeraerd vd., 2000).
Sekil 11 v Eklenen kuyruk parametresi ile geleneksel birinci dereceden inaktivasyon
Bifazik, duz kuyruklama Log-lineer + Tail 49 kinetigi denklemi (Geeraerd vd., 2000).
N~ g v' Bagslangigta strese karst daha hassas olan bir biiyiik alt popiilasyon (ilk diisiis) ve
- Biphasic model 44 strese kars1 daha direncli olan kiigiik bir alt popiilasyon (kuyruk) oldugunu
- varsayar (Cerf, 1977).
Sekil 111
Sigmoidal, diiz kuyruk
— v Kuyruk ve omuz icin eklenen parametrelerle geleneksel birinci dereceden
! Log-lineer+Shoulder+Tail #2 inaktivasyon kinetigi denklemi (Geeraerd vd., 2000; Marquenie, 2003).
Sekil IV
Dogrusal, omuz
- v Eklenen omuz parametresi ile geleneksel birinci dereceden inaktivasyon kinetigi
Log-lineer+ Shoulder #2 denklemi (Geeraerd vd., 2000, 2005).
Sekil V
Bifazik, egimli
kuyruklanma v Baslangicta strese kars1 daha hassas olan bir biiyiik alt popiilasyon (baslangigtaki
! Biphasic model #4 dik sabit diisiis) ve strese karsi daha direncli olan kii¢iik bir alt popiilasyon

(nihai, daha yumusak sabit diisiis) oldugunu varsayar (Cerf, 1977).
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Cizelge 3.3 (devam). Inaktivasyon sekline gére aday modeller (Geeraerd vd., 2005).

Sekil Glnafit Programinda Glnafit Modelden ¢ikarimlar/varsayimlar
uygulanabilir modeller menu
ogesi
Sekil VI
Icbiikey
™ Weibull #3 v' Sekil parametresi (p<1) igbiikey sekli tanimlar
N v’ Otonom olmayan model, yani D zamana gore degisir.
.
Sekil VII
Sigmoidal egimli kuyruk
— Biphasic+ Shoulder #4 v En karmasik sekil
' v’ Bifazik model ile omuz parametresini birlestirir (Geeraerd vd., 2005).
—
Sekil VIII
Digbiikey
— Weibull #3 v' Sekil parametresi (p<1) disbiikey sekli tanimlar
v Otonom olmayan model: D zamana gére degisir
Sekil IX
Digbiikey veya icbiikey,
kuyruk . . #3 . . e .
— Weibull + Tail v’ Sekil parametresi digbiikey/igbiikey sekli tanimlar (Albert ve Mafart, 2005).
.- v Otonom olmayan model, yani D zamana gore degisir.
Sekil X . o
Cift disbiikey v Baslangigta strese kars1 daha hassas olan bir ana alt popiilasyon (Birinci dalga)
Double Weibull #3 ve strese karst daha direngli olan kiigiik bir alt popiilasyon (Ikinci dalga)

.

oldugunu varsayar (Coroller vd., 2006).
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3. Modeller iizerinde degerlendirme yapilir.

Yazilim ilgili modeller iizerinde degisik kullanimlar1 test eder. Ornegin; kuyrugu
olmayan verilere kuyruklu bir model uygulandiginda veya parametre sayisi veri noktasi
sayisina kiyasla ¢ok yiiksek oldugundaki durumlar test eder ve model ¢iktilar agagidaki
gostergeleri icerir:

» Uyumluluk: RMSE, tahmin edilen ile gozlemlenen degerler arasindaki fark
yoluyla dogrusal ve dogrusal olmayan modeller i¢in uyumlulugu 6lger. En iyi
uyum saglayan model bu degerin sifira yakin oldugu degerdir.

» Hassashk: Standart sapma (SD) hesaplanir. RMSE>>SD model egimi
yakalayamiyor, ¢ok esnek (uyumsuz, cok fazla paraziter). RMSE<<SD model
egimi yakalayamiyor, yeterince esnek degil (yetersiz uyum, sinyali takip etmiyor)

» Varyasyonun agciklanmasi: Diizeltilmis R-kare katsayisi, ilgisi olmayan
parametreler icin cezalandirma (asir1 uyum) ile model tarafinda agiklanan
inaktivasyon egrisindeki varyasyonun oranidir. Bu deger 1’e yakin oldugunda en

iyl uyum yakalanmais olur.

4. Yorumlama ve ¢ikarimlar yapilir. Sayisal modellerin ¢iktilarinin yani sira ¢ikarimlarda
kullanilabilir:

Egrinin sekli ve iliskili model tipi bakteri suslar i¢inde ve arasinda degisebilir, stres
yogunlugundan (siklikla icbiikey, dis biikey veya sigmoidal olabilir), hucrelerin
fizyolojik durumundan, biiylime fazindan (iistel veya duragan faz), stres oncesi
kosullardan vb. etkilenebilir. Cizelge 1’e ek olarak su unsurlarda dikkate alinmalidir:
Omuz etkisi, strese kars1 baslangicta direng oldugunu gostermektedir (Albert & Mafart,
2005). Kuyruk etkisi, 6rnegin karisik popllasyonlar, kiimelenme, slispansiyon ortaminin

koruyucu etkisi nedeniyle degisen direng seviyelerine isaret edebilir.

5. Parametre tahminleri ile yikici mekanizmalar hakkinda bilgi saglanabilir. Literatiir
calismalari ile strese kars1 direng, artik hiicre konsantrasyonu, aritim etkinligi vb. model
parametreleri i¢in ¢esitli aciklamalar ve teorik bilgiler verilerek model desteklenir.

Yorumlama unsurlar1 GlnaFIT teki model parametreleri i¢in Cizelge 3.4’te 6zetlenmistir.
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Cizelge 3.4. GInaFiT modellerinde yer alan parametrelerin yorumlanmast i¢in unsurlar
(Geeraerd vd., 2005).

Parametre

Model

Yorumlama i¢in odak
noktasi

SI: Omuz etkisinin siiresi

Log-lineer +Shoulder
Log-lineer+Shoulder Tail
Biphasic Shoulder

Diisiisten 6nceki zaman: Strese
kars1 ilk direng

Kmax: Birinci dereceden
inaktivasyon hiz sabiti

Log-lineer +Shoulder
Log-lineer+ Tail
Log-lineer + Shoulder Tail

Zaman birimi bagina diisiis hiz1
(sabit, omuzdan sonra ve/veya
kuyruktan 6nce)

Biphasic Tail
Biphasic Shoulder Tail

Kmax1 Ve Kmaxz baglangicta major ve
mindr populasyonlar i¢in azalma
hiz1 (sabit, omuzdan sonra ve/veya
kuyruktan 6nce)

No: Baslangi¢ inokulum
konsantrasyonu

Log-lineer +Shoulder
Log-lineer+ Tail
Weibull Shoulder Tail
Weibull Tail

Double Weibull
Biphasic Tail

Biphasic Shoulder Tail

Baslangi¢ inokulum
konsantrasyonu (sabit hacimdeki
populasyon boyutuna benzer)

Nres: Kuyrugun baslangig
noktasi

Log-lineer Shoulder
Log-lineer + Shoulder Tail
Weibull Tail

Azalmanin sonunda
stabilizasyondan sonra kalan hiicre
konsantrasyonu

Weibull Tedavi 6limciilliigi, klasik D-
&: 11k alt popiilasyonun ilk WeibulMiEH de_g_erlpe y?k.m - = —
log- azalmasina kadar Birinci ve ikinci altvpopulasyon icin
gegen siire Double Weibull ONER1>; S1<baldgunda alt
populasyonu » alt popilasyonuna
gore strese daha duyarhidir,.
. . o Weibull .. . _— .
P: Il}aktlvasyon egrisinin Weibull Tail Disbiikey i¢in p <1, i¢biikey i¢in p
sekli Double Weibull >1
a, f’nin logiti olarak tanimlanir ve
a: Tlk alt popiilasyonun 0=logio (No1/Noo) il_e esdegerdir ve
toplam popiilasyon icinde | Double Weibull o degeri, logao(No) ile bukulmenin
Kalan kismi gozlemlendigi popiilasyon
biiylikligiiniin logaritmasi
arasindaki grafik farkina yakindir
f: Baslangigtaki ana alt Biphasic Tail Buytik alt populasyon her iki

populasyonun fraksiyonu

Biphasic Shoulder Tail

popiilasyon arasinda en az direngli
olanidir

tsp: Indirgeme dongiileri

En az 4 ondalik azaltmay1
kapsayan veri setleri icin
otomatik olarak raporlanir

Tedavi oliimciilliigi: N’de 4 log
azalma icin gereken sure. Klasik D-
degerinin gecerliligi Log-lineer
egriler ile sinirliyken; tap Log-lineer
ve Log-lineer olamayan sagkalim
egrileri i¢in gecerlidir.
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3.7 HESAPLAMALARDA KULLANILAN ESITLIKLER
Mikrobiyal inaktivasyon caligmalarinda, logaritmik giderim verimi Esitlik 3.1 ile

hesaplanmaktadir.

loggiderim =—log10(No/Nt) (3.1)

No= baslangi¢ E. coli ~ konsantrasyonu (CFU/mL), Ni= E. coli  t zamanindaki
konsantrasyon (CFU/mL).

Akim yogunlugu Ejsitlik 3.2 ile hesaplanmaktadir.

J=I/A (3.2)
Burada; J: Akim yogunlugu, A/m?, I: akim (Amper), A: Aktif yiizey alan1, cm?’dir.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1. DENEYSEL BULGULAR

4.1.1. Al/PC/PC Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proses icin Deneysel
Bulgular

Al/PC/PC baglantili elektrokimyasal siirece 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm?
akim yogunluklar1 uygulanmigtir. Calismanin deneysel sonuglart Cizelge 4.1'de
verilmistir. Baslangictaki E. coli sayis1 54x10° ile 56x10%arasinda degismistir. E. Coli
iceren ¢ozeltiye 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? akim uygulanmasi sonucu E.
coli 'nin 4D bozunmasi sirasiyla; >40 dk., >30 dk. ve 21 dk.’dir. Akim yogunlugu arttik¢a

prosesin inaktivasyon etkinliginin arttig1 gdzlemlenmistir.

Cizelge 4.1. Deneysel sonuclar (Al/PC/PC elektrot turi)

1,25 mA/cm? (0,1 A) 2,5 mA/cm? (0,2 A) 3,75 mA/cm? (0,3 A)
Sire E. coli Log Giderim E. coli Giderim E. coli Giderim
(dk.) Sayisi N/No (%) Sayisi Log N/hig (%) Sayisi Log N/No (%)
0 54000000 0 0 56000000 0 0 56000000 0 0

52000000 | -0.01639 | 3.703704 | 38000000 | -0.1684 | 32.14286 | 54000000 -0.01579 3.571429

50000000 | -0.03342 | 7.407407 | 31000000 | -0.25683 | 44.64286 | 48000000 -0.06695 14.28571

48000000 | -0.05115 | 11.11111 | 29000000 | -0.28579 | 48.21429 | 14900000 -0.575 73.39286

0 |lo (b~ N

47000000 | -0.0603 | 12.96296 | 12500000 | -0.65128 | 77.67857 | 12700000 -0.64438 77.32143

10 32500000 | -0,22051 | 39.81481 | 10000000 | -0.74819 | 82.14286 5400000 -1.01579 90.35714

12 32300000 | -0.22319 | 40.18519 | 5100000 | -1.04062 | 90.89286 | 4000000 -1.14613 92.85714

14 19800000 | -0.43573 | 63.33333 | 4200000 | -1.12494 92.5 3600000 -1.19189 93.57143
16 11300000 | -0.67932 | 79.07407 | 4000000 | -1.14613 | 92.85714 1400000 -1.60206 97.5
18 11100000 | -0.68707 | 79.44444 | 3500000 | -1.20412 93.75 1340000 -1.62108 97.60714
20 8600000 -0.7979 | 84.07407 | 2400000 | -1.36798 | 95.71429 1190000 -2.5 97.875
22 8400000 | -0.80811 | 84.44444 | 1700000 | -1.51774 | 96.96429 190 -5.46943 99.99966

24 7500000 | -0.85733 | 86.11111 | 1250000 -165128 | 97.76786

26 6300000 | -0.93305 | 88.33333 220000 -2.40577 | 99.60714

28 5900000 | -0.96154 | 89.07407 50000 -3.04922 | 99.91071

30 1480000 | -1.56213 | 97.25926 28000 -3.30103 99.95

32 1340000 | -1.60529 | 97.51852 0 100

34 1210000 | -1.64961 | 97.75926

36 1190000 | -1.65685 | 97.7963

38 230000 -2.3067 | 99.57407

40 30000 -3.25527 | 99.94444
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4.1.2. Al/PC/PC Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proseste E. coli’nin

Koloni Optik Yogunlugunun Belirlenmesi

Al/PC/PC baglantili elektrokimyasal prosese 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm?
akim uygulanmistir. Absorbans degerleri (Optik Yogunluk 600-OD600) Cizelge 4.2'de
verilmigtir. Bir hiicre silispansiyonunun yogunlugu (Optik Yogunluk) hiicre sayisiyla
iliskilidir ve bu yogunlugu degerlendirmek i¢in optik yogunluk kullanilir. Bu 6lgimin
kullanilmasiyla, E. coli hiicrelerindeki azalmanin ortamin opakligini nasil etkiledigini

tahmin etmek miimkiin olacaktir. (Kourdali vd., 2018).

Cizelge 4.2. AlI/PC/PC baglantili elektrokimyasal proses i¢in E. coli 'nin optik

yogunlugu
UYGULANAN AKIM
mk}zfmz 2,5 mA/cm? | 3,75 mA/cm?
(0.1 A) (0,2 A) (0,3 A)
Sure Abs Abs Abs
(dk.) | (600nm) (600nm) (600nm)
0 0.512 0.530 0.530
2 0.510 0.523 0.514
4 0.504 0.512 0.509
6 0.503 0.489 0.494
8 0.501 0.481 0.472
10 0.496 0.439 0.429
12 0.492 0.381 0.332
14 0.489 0.369 0.325
16 0.484 0.352 0.283
18 0.473 0.351 0.258
20 0.444 0.300 0.200
22 0.434 0.248 0.145
24 0.377 0.168
26 0.346 0.142
28 0.300 0.134
30 0.287 0.092
32 0.239 0.085
34 0.228
36 0.207
38 0.146
40 0.111

Al/PC/PC hibrit baglant1 tiiriiniin kullanildig1 elektrokimyasal proseste zamana bagl
degisik akim degerleri icin E. coli’nin OD600’deki degerleri (Sekil 4.1) O ile 8. dakika

arasinda uygulanan tim akim degerleri i¢in neredeyse aynidir. 8. dakikadan sonra 1,25

44



mA/cm?akimin inaktivasyon etkisi 2,5 mA/cm?ve 3,75 mA/cm?akima gore daha az etkili
olmustur. E. coli 'nin 4D inaktivasyonu 3,75 mA/cm?akim uygulandiginda 21 dakikalik

bir siirede belirlenmistir.

06 Al/PC/IPC
m1.25 mA/cm2 m25mA/cm2 =3.75 mA/cm2

0.5
0.
0.
0.
°' HI|
158
70 72 74 76 78 710 712 714 716 718 720 722 724 726 728 734 736 738 740

Elektroliz Siresi (dk.)

Optik Yogunluk (600 nm)-E.Coli
[N ) w >

o

Sekil 4.1. 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? akim yogunluklar igin E. coli’nin
OD 600 degerlerinin zamanla degisimi (Al/PC/PC hibrit elektrot baglant: tiirii)

4.1.3.Al/PC/PC Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proseste E. coli

Inaktivasyonunun Modellenmesi

Hiicre sayisi ile dliimciil aritma/inaktivasyon hizi arasinda negatif ve dogrusal bir iligki
oldugu fikrine dayanan Log-lineer denklem, inktivasyon kinetigini tanimlamak igin en
temel yontemdir (Bevilacqua vd., 2015).

Modellerin yeterliligini belirlemek icin R? ve diizeltilmis R? degerleri kontrol edilmistir.
Log-lineer modelin R? degeri 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? icin sirastyla
0,86, 0,9 ve 0,71 olarak belirlenirken, R?qj degerleri sirasiyla 0,85, 0,89 ve 0,68 olmustur.
Log-lineer inaktivasyon modelinin 2D grafigi Sekil 4.2a, Sekil 4.3a ve Sekil 4.4a'da
verilmistir.

"Geeraerd Shoulder modeli" terimi, omuz parametresinin eklendigi birinci dereceden
inaktivasyon kinetigini tanimlamaktadir (Geeraerd vd., 2000). Geeraerd Shoulder
modelinin R? degerleri 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? icin sirastyla 0,92,
0,93 ve 0,87 olarak belirlenirken, R%gj degerleri sirastyla 0,91, 0,92 ve 0,84 olarak

45



belirlenmistir. Sekil 4.2b, Sekil 4.3b ve Sekil 4.4b E. coli'nin Geeraerd Shoulder
inaktivasyon modelini gostermektedir.

“Geeraerd Tail modeli” terimi, eklenen bir kuyruk parametresi ile geleneksel birinci
dereceden inaktivasyon kinetigini ifade eder (Geeraerd vd., 2000). Geeraerd Tail
modelinin R? degerleri 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin sirastyla 0.86,
0,90 ve 0,82 olarak belirlenirken, R%gj degerleri sirasiyla 0,84, 0,88 ve 0,90'dir. Ancak
oOlgiilebilecek minimum deger Logio(Nres) degerinden daha diisiiktiir. Bu veriler igin
kuyruklu bir model anlamli degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

“Geeraerd Shoulder Tail modeli”, eklenen bir omuz ve kuyruk parametresi ile geleneksel
birinci dereceden inaktivasyon kinetigini ifade eder (Geeraerd vd., 2000). Geeraerd
Shoulder Tail modelinin R? degerleri 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin
strastyla 0,92, 0,93 ve 0,87 olarak belirlenirken, R? adj degerleri sirasiyla 0,90, 0,91 ve
0,82 olmustur. Ancak Log10 (Nres), Ol¢lilen en kiiglik degerden daha diisiiktiir. Bu veriler
icin, kuyruklu bir model anlamli degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

“Bifazik model”, baslangigta strese kars1 daha duyarli olan biiyiik bir alt popiilasyon (daha
yumusak ve istikrarli diisiis) ve strese daha direngli olan daha kugk bir alt populasyonun
(daha yumusak sabit diisiis) oldugunu varsayar (Cerf, 1977). Bifazik modelin R? degerleri
1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin sirasiyla 0,86, 0,90 ve 0,71 olarak
belirlenirken, Rzadj degerleri sirasiyla 0,83, 0,88 ve 0,60'tir. Bununla birlikte, kmaxz i¢in
parametre tahmini kmaxz'ye esittir. Bu da bifazik modelin bu durumda gergeklere uyma
thtimalinin diisiik oldugunu gostermektedir.

“Bifazik Shoulder modeli”, akim yogunlugu 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm?
icin R? degerleri sirasiyla 0,92, 0,93 ve 0,87 olarak belirlenmistir, Rzadj degerleri ise
sirastyla 0,90, 0,90 ve 0,79'dur. Kmaxt V& Kmax2 i¢in parametre tahminleri aynidir. Bu
durum, bifazik modelin yeterince anlamli olmadigini1 gostermektedir.

“Weibull modeli”, akim yogunlugu 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin R?
degerleri sirasiyla 0,94, 0,95 ve 0,89 olarak belirlenirken RZqj degerleri sirasiyla 0,93,
0,94 ve 0,86'dir. Sekil 4.2¢, Sekil 4.3¢ ve Sekil 4.4c Weibull inaktivasyon modelini
gostermektedir.

“Weibull Fixed (sabit p) modeli” akim yogunlugu 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75
mA/cm? icin R? degeri sirasiyla 0,91, 0,86 ve 0,71 olarak belirlenirken, RZqj degerleri
sirastyla 0,89, 0,85 ve 0,64'tlr. Weibull Fixed modelinin 2D grafigi Sekil 4.2f, Sekil 4.3f
ve Sekil 4.4f’de verilmistir. Sekil 4.5’te uygulanan 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75

mA/cm? akim tiirii igin 2D grafigi verilmistir.

46



“Weibull Tail modeli” R? degerleri 1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin
sirasiyla 0,94, 0,95 ve 0,92 olarak belirlenirken, R%gj degerleri sirastyla 0,93, 0,94 ve
0,89'dur. Ancak, ol¢iilebilecek minimum deger Logl0(Nres) degerinden kiigiiktiir. Bu
veriler icin kuyruklu bir model olas1 degildir.

“Double Weibull modeli”, ilk dalgada strese daha duyarli biiyiikk bir alt popiilasyon
oldugunu, ikinci dalgada ise strese daha dayanikli kiigiik bir alt popiilasyon oldugunu
varsayar (Coroller vd., 2006). Double Weibull modelinin R? degerleri 1,25 mA/cm?, 2,5
mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin sirasiyla 0,98, 0,97 ve 0,96 olarak belirlenirken, R%qj
degerleri sirasiyla 0,98, 0,97 ve 0,94'tur. Sekil 4.2h, Sekil 4.3h ve Sekil 4.4h Double
Weibull inaktivasyon modelini gostermektedir. Double Weibull modelinin yiksek bir
sinyale sahip oldugu ve bunun da E. coli inaktivasyonu igin elektro dezenfeksiyon

stirecini agikladig1 diisiintilmektedir.

Inaktivasyon modellerinin 2 boyutlu grafikleri Sekil 4.2, Sekil 4.3 ve Sekil 4.4°de
verilmisti. RMSE ve R? parametreleri modelin uyumunu degerlendirmek icin
kullanilmistir. Son olarak GlnaFit'te yer alan matematiksel kinetik modeller ile hibrit
elektro-baglantili elektro-dezenfeksiyon surecini ve E. coli giderim modelini agiklayacak
model secilmistir. Calismada elde edilen inaktivasyon egrilerinin Double Weibull
modeline uydugu gorilmistiir. Etkin akim degerini belirlemek i¢in mikrobiyal
popiilasyonun 4 log azalmasi i¢in gereken siire (t4D) Double Weibull modeli ile birlikte
belirlenmistir. Bu model, popiilasyonun farkli stres direnclerine sahip iki alt
popiilasyondan olustugu ve her iki alt poptilasyonun inaktivasyon kinetiginin bir Weibull

dagilimini takip ettigi varsayimi tizerine kurulmustur (Coroller vd., 2006).

Al/PC/PC hibrit elektrot baglant: tirtin kullanildig: elektrokimyasal proseste E. coli 'nin
farkli akim yogunluklari altindaki kinetik parametrelerinin modellenmesi Cizelge 4.3’te

verilmistir.
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Cizelge 4.3. AlI/PC/PC Hibrit elektrot baglanti tlrtinun kullanildig: elektrokimyasal proseste inaktivasyon modelleri ve katsayilari

Current

Model ) R? R2agj a b kmax c Log:0(No) c
0.1 0.86 0.85 0.1116 0.3341 0.15 0.01 0.39 0.14
Log-linear 0.2 0.90 0.89 0.1025 0.3201 0.22 0.02 0.22 0.15
0.3 0.71 0.68 0.7354 0.8576 0.40 0.08 0.61 0.47
Current 4D
R? RZadj a b kmax c Logio(No) c Sl c reduction is
A) reached at
0.1 0.92 0.91 0.0681 0.2611 0.24 0.03 -0.10 0.11 16.65 2.65
fﬁg;‘;‘g;g 0.2 093 092 00814 02852 030 0.04 -0.21 0.16 9.18 2.66
0.3 0.87 0.84 0.3721 0.6100 2.36 0.60 -0.71 0.20 17.65 0.85 21.56
CU(K; nt R? R2agj a b kmax c Logio(No) o L0og10(Nres) c
0.1 0.86 0.84 0.1178 0.3433 0.15 0.02 0.39 0.17 -13.35 70>106
Geeraerd >
tail 0.2 0.90 0.88 0.1103 0.3322 0.22 0.03 0.22 0.18 -15.03 10,101
0.3 0.82 0.90 0.7052 0.6397 0.40 0.12 0.61 0.54 -14.75 a ?.010
Cu(lx)ent R? RZadj a b kmax c Logio(No) c L0og10(Nres) c Sl c
G q 0.1 0.92 0.90 0.0722 0.2686 0.24 0.06 -0.10 0.12 -33.89 16.65 3.26
eeraer
Shoulder 0.2 0.93 0.91 0.0881 0.2969 0.30 0.07 -0.21 0.18 -33.42 9.18 3.33
Tail 0.3 087 082 0418 06470 236 1.33 -0.71 0.22 756, zoﬂ 17.65 113
Current 4D
R? R2agj a b Delta c Logio(No) c p c reduction is
A) reached at
0.1 0.94 0.93 0.0493 0.2221 27.08 1.52 -0.11 0.09 2.48 0.35
0.2 0.95 0.94 0.0573 0.2394 17.91 1.53 -0.26 0.12 2.06 0.33
Weibull
0.3 0.89 0.86 0.3192 0.5650 15.88 1.24 -0.53 0.23 4.89 1.21 +21.12
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Current

A) R? RZadj a b Delta § Log1o(No) c p c
0.1 0.91 0.89 0.1076 0.3280 10.49 3.09 0.20 0.26 1.02 0.24
V\;?)i(l;g" 0.2 0.86 0.85 0.1151 0.3393 15.89 4.55 0.37 0.24 1.02 0.26
0.3 0.71 0.64 0.8064 0.8980 5.85 4.71 0.59 0.76 1.02 0.55
CU(X;M R? RZadj a b Delta c Log1o(No) c p c Log10(Nres) c
0.1 0.94 0.93 0.0522 0.2285 27.08 1.60 -0.11 0.10 2.48 0.56 -12.23 16.108
Wf;li)lu" 0.2 0.95 0.94 0.0621 0.2492  17.91 1.70 -0.26 0.14 2.06 0.51 -13.38 95.108
0.3 0.92 0.89 0.2577 0.5077 1741 1.16 6.60 3.15 -0.54 0..20 -15.48 36.10°
Cu(g)e nt R? RZadj a b Alpha c Delta 1 c p c Logi0(No) c Dezlta c
0.1 0.98 0.98 0.14 0.019 0.70 0.14 8.97 0.9 4.22 0.59 -0.14 0.08 2411 0.84
Coroller 0.2 0.97 0.97 0.15 0.022 0.61 0.13 15.34 1.14 5.7 0.84 -0.04 0.07 3452 0.83
0.3 0.96 0.94 0.36 0.13 0.69 0.38 6.1 1.24 6 14 0.01 023 1730 101
Cu(g)e nt Re R?adj a b f c Logio(No) o kmax1 c kmax2 c
0.1 0.86 0.83 0.1248 0.3532 0.8475 90.10%8 0.39 0.15 0.15 - 0.15 -
Biphasic 0.2 0.90 0.88 0.1195 0.3457 0.8722 0.22 - 0.22 - 0.22 -
0.3 0.71 0.60 0.9192 0.9588 0.7763 19.10% 0.61 0.54 0.40 - 0.40 -
Cu(;l:)e nt R R?adj a b f c Logio(No) c kmax1 c kmax2 c Sl
0.1 0.92 0.90 0.0767 0.2769 1.0000 - -0.10 - 0.24 - 0.24 - 16.65
Er:gl:‘f;e'ﬁ 0.2 093 090 00962 03101 1.0000 - -0.21 - 0.30 - 0.30 - 918
0.3 0.87 0.79 0.4784 0.6917 1.0000 - -0.71 - 2.36 - 2.36 - 17.65

c:standart hata
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1,25 mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? Akim Uygulanan AI/PC/PC Hibrit Elektrot Baglanti Tiiriiniin Kullanildig1 Elektrokimyasal Proseste
E. coli Inaktivasyon Modellerinin grafikleri Sekil 4.2, Sekil 4.3 ve Sekil 4.4°de verilmektedir.
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Sekil 4.2. 1,25 mA/cm? akim uygulanan Al/PC/PC hibrit elektrot baglant: tirinun kullanildig: elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon
modellerinin grafik dagilimlari
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Sekil 4.3. 2,5 mA/cm? akim uygulanan AI/PC/PC hibrit elektrot baglant: tiriintin kullanildig elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon modellerinin
grafik dagilimlar
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Sekil 4.4. 3,75 mA/cm? akim uygulanan AI/PC/PC hibrit elektrot baglant: tlriinin kullamldig: elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon modellerinin
grafik dagilimlart
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4.1.4.Al/PC/TiPbO2 Hibrit Elektrot Baglantili Elektrokimyasal Proses icin Deneysel
Bulgular

Al/PC/TiPbO; baglantili elektrokimyasal siirece 0.615 mA/cm? (0,05 A), 1,25 mA/cm?
(0,1 A) ve 1,875 mA/cm? (0.15 A) akim uygulanmistir. Calismanin deneysel sonuglari
Cizelge 4.4'te verilmistir. Baslangigtaki E. coli sayis1 38x107 ile 38x10’arasinda
degismektedir. Suya 30 dk. boyunca 0.615 mA/cm? bir akim uygulandiginda, E. coli 'nin
4D bozulmasi1 20,24 dk. icinde elde edilmistir. 1,25 mA/cm?de 30 dk. akim
uygulandiginda E. coli 'nin 4D bozulmas1 15,84 dk. icinde elde edilmistir. 1,875 mA/cm?
akimda ise ¢ok kisa siirede giderim elde edildiginden 4D bozunma slresi yakalanamamis
ve modelleme i¢in gerekli 10 veri elde edilememistir. Akim yogunlugu arttik¢a prosesin

inaktivasyon etkinliginin arttig1 gézlemlenmistir.

Cizelge 4.4. Deneysel sonuglar (Al/PC/TiPbO; elektrot tiiri)

0,625 mA/cm? (0,05 A) 1,25 mAlcm2 (0,1 A) 1,875 mA/em? (0,15 A)
o |t [ oo [ | E ST T O T OEM | ERT Lo [ ST
0 | 380000000 0 0 390000000 0 0 390000000 0 0
2 1350000000 | -0,0822381 |7,894737 | 352000000 | -0,102516 | 9,74358974 | 13000000 | -3,401197 | 96,66667
4 | 290000000 | -0,2702903 | 2368421 | 74000000 |-1,662082 | 81,025641 | 60000 | -8,779557 | 99,98462
6 | 260000000 | -0,3794896 |31,57895 | 35000000 | -2,410799 | 91,025641 0 100
8 | 79000000 | -1,5707234 |79,21053 | 32000000 | -2,500411 | 91,7948718 0 100
10| 14000000 | -3,3011139 | 96,31579 | 2800000 | -4,936527 | 99,2820513 0 100
12| 7000000 | -3,9942611 |98,15789 | 190000 | -7,626878 | 99,9512821 0 100
14 | 3500000 | -4,6874083 |99,07895 | 180000 | -7,680945 | 99,9538462 0 100
16 | 1700000 | -5409543 |99,55263 | 90000 | -8,374092 | 99,9769231 0 100
18 | 600000 | -6,4509969 |99,84211| 60000 | -8,779557 | 99,9846154 0 100
20 17000 | -10,014713 |99,99553 | 30000 | -9,472705 | 99,9923077 0 100
22 3000 -11,749314 |99,99921 | 50000 | -8,961879 | 99,9871795
24 0 13000 | -10,30895 | 99,9966667
26 0 50000 | -8,961879 | 99,9871795
28 0 12000 -10,389 | 99,9969231
30 0 0 100
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4.1.5. Al/PC/TiPbOz2 Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proseste E. coli’nin

Koloni Optik Yogunlugunun Belirlenmesi

Al/PC/TiPbO; hibrit elektrot baglantili elektrokimyasal proses ile uygulanan 1,25
mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? akim yogunluklari igin E. coli’nin koloni optik

yogunlugu degerleri Cizelge 4.5’te verilmistir.

Cizelge 4.5. Al/PC/TiPbO; baglantili elektrokimyasal proses igin E. coli 'nin optik

yogunlugu
Uygulanan Akim
0,625 mA/cm? | 1,25 mA/cm? 1.875 mA/cm?
(0,05 A) 0,1 A) (0,15 A)

Siire Abs Abs Abs
(dk.) (600nm) (600nm) (600nm)

0 0,514 0515 0515

2 0512 0,506 0513

4 0511 0,346 0,494

6 0,508 0,156 0,407

8 047 0,112 0,219

10 0,392 0,089 01

12 0,224 0,044 0,051

14 0,134 0,043 0,032

16 0,099 0,028 0,018

18 0,079 0,022 0,015

20 0,062 0,018 0,013

22 0,049 0,019

24 0,04 0,02

26 0,029 0,015

28 0,023 0,018

30 0,022 0,018

Sekil 4.5'de ise AIl/PC/TiPbO. hibrit elektrot baglanti tiiriniin  kullanildig:
elektrokimyasal proseste OD600’de 6l¢tilen E. coli 'nin inaktivasyon degerleri 0 ile 2.
dakika arasinda uygulanan tiim akim degerleri i¢in neredeyse aynidir. 2. dakikadan sonra
0.615 mA/cm? akimin inaktivasyon etkisi 1,25 mA/cm? ve 1,875 mA/cm? akima gore
daha az etkili olmustur. E. coli'nin 1,25 mA/cm? akim icin 4D inaktivasyonu 15,84

dakikalik bir siirede belirlenmistir.
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Elektroliz Siresi (dk.)

Sekil 4.5. 0,625 mA/cm?, 1,25 mA/cm? ve 1,875 mA/cm? akim yogunluklari igin E.
coli’nin OD 600 degerlerinin zamanla degisimi (Al/PC/TiPbO2 hibrit elektrot baglanti

tard)

Elektroliz suresine(t) karsi E. coli ¢ikis konsantrasyonu Sekil 4.6'de verilmistir.

lf

L

Sekil 4.6. Elektroliz siiresine karsi E. coli Cikis Konsantrasyonu (0,625 mA/cm? akim
icin)

4.1.6. Al/PC/TiPbO: Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proseste E. coli

Inaktivasyonunun Modellenmesi

Modellerin yeterliligini belirlemek i¢in R? ve diizeltilmis R? degerleri kontrol edilmistir.
Log-lineer modelin R? degeri 0,615 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin sirastyla 0,92 ve 0,94
olarak belirlenirken, R%gj degerleri sirasiyla 0,91 ve 0,93 olmustur. Log-lineer

inaktivasyon modelinin 2D grafigi Sekil 4.7a ve Sekil 4.8a’de verilmistir.
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Geeraerd Shoulder modelinin 0,625 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin R? degerleri sirastyla
0,97 ve 0,94 olarak belirlenmistir, R%gj degerleri ise sirastyla 0,96 ve 0,92'dir. Geeraerd
Shoulder modelinin 2D grafigi Sekil 4.7b ve 4.8b’de verilmistir.

Weibull modelinin 0,625 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin R? degerleri sirastyla 0,98 ve 0,94
olarak belirlenmistir, Rzadj degerleri ise sirastyla 0,97 ve 0,92'dir. Weibull modelinin 2D
grafigi Sekil 4.7¢ ve 4.8c’de verilmistir. Weibull inaktivasyon modelini gostermektedir.

Geeraerd Shoulder Tail modelinin R? degerleri 0,625 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin
sirastyla 0,97 ve 0,94 olarak belirlenirken, Rzadj degerleri sirasiyla 0,96 ve 0,90'dir. Ancak
Olciilebilecek minimum deger LoglO(Nres) degerinden daha diisiiktiir. Bu veriler igin

kuyruklu model olas1 degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

Geeraerd Tail modelinin R? degerleri 0,625 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin sirastyla 0,92
ve 0,94 olarak belirlenirken, R?%qj degerleri sirasiyla 0,90 ve 0,92'dir. Ancak 6lgiilebilecek
minimum deger Log10(Nres) degerinden daha diisiiktiir. Bu veriler i¢in kuyruklu model

olas1 degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

Weibull sabit p modelinin 0,625 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin R? degerleri sirastyla 0,92
ve 0,94 olarak belirlenmistir, R%q; degerleri ise sirasiyla 0,90 ve 0,92'dir. Weibull sabit p
modelinin 2D grafigi Sekil 4.7f ve Sekil 4.8f’de verilmistir.

Albert modelinin R? degerleri 0,625 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? icin sirastyla 0,98 ve 0,94
olarak belirlenirken, R%qj degerleri sirastyla 0,97 ve 0,91'dir. Ancak Olciilebilecek
minimum deger Log10(Nres) degerinden daha diistiktiir. Bu veriler i¢in kuyruklu model

olas1 degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

Bifazik modelin R? degerleri 0,625 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin sirastyla 0,92 ve 0,94
olarak belirlenirken, R%qj degerleri sirastyla 0,88 ve 0,91'dir. Bununla birlikte, 0,625
mA/cm? akimda kmax igin parametre tahmini kmax'ye esittir. Bu da bifazik modelin bu

durumda gergeklere uyma ihtimalinin diisiik oldugunu gostermektedir.

Bifazik omuz modelinin 0,615 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? icin R? degerleri sirastyla 0,96
ve 0,94 olarak belirlenmistir, R%qj degerleri ise sirasiyla 0,94 ve 0,90'dir. 0,625 mA/cm?
akimda kmax1 V€ Kmax2 i¢in parametre tahminleri aynidir. Bu durum, bifazik modelin bu

vakadaki ger¢eklere uyma ihtimalinin diisiik oldugunu gostermektedir.
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Double Weibull (Coroller) modelinin 0,615 mA/cm? ve 1,25 mA/cm? igin R? degerleri
sirastyla 0,99 ve 0,97 olarak belirlenmistir, R%gj degerleri ise sirastyla 0,99 ve 0,95'dur.
Double Weibull modelinin 2D grafigi Sekil 4.7h ve Sekil 4.8h’de verilmistir.

Double Weibull modelinin yiiksek bir sinyale sahip oldugu ve bunun da E. coli

inaktivasyonu i¢in elektro dezenfeksiyon siirecini acikladigi diistiniilmektedir.

Inaktivasyon modellerinin 2 boyutlu grafikleri Sekil 4.7 ve Sekil 4.8°de verilmistir.
RMSE ve R? parametreleri modelin uyumunu degerlendirmek igin kullanilmistir. Son
olarak GlnaFit'te yer alan matematiksel kinetik modeller ile hibrit elektro-baglantili
elektro-dezenfeksiyon stirecini ve E. coli giderim modelini agiklayacak model se¢ilmistir.
Calismada eclde edilen inaktivasyon egrilerinin Double Weibull modeline uydugu
gorlilmiistiir. Etkin akim degerini belirlemek i¢in mikrobiyal popiilasyonun 4 log
azalmasi icin gereken stire Double Weibull modeli ile birlikte belirlenmistir. Bagka bir
calismada, mevcut ¢alismada oldugu gibi E. coli inaktivasyonu icin Double Weibull
modeli elde edilmistir (Hwang vd., 2019). Her iki ¢alismada hibrit bir elektrot sistemi
kullanilmistir. Bu sistemde hem EC prosesi hem de EO prosesleri birlikte ¢calismaktadir.
Buna gore her iki elektrokimyasal yontemin mekanizmalari reaktorde etkili olmaktadir.
Anot elektrot olarak Pt kullanilan elektrokimyasal dezenfeksiyon prosesi ile E. coli
inaktivasyonunun elektrot ylizeyinde dogrudan oksidasyon ve hidroksil radikallerine
bagli dolayli oksidasyon olmak iizere iki farkli mekanizma ile gergeklestigi bildirilmistir.
EC siireci ile inaktivasyonun hem dogrudan hem de dolayl: etkileri vardir. Elektrik alan
uygulamasi dogrudan bir etki olusturur. Dolayl etki ise mikroorganizmalarin su
elektrolizi ve anot ¢oziinmesi ile iretilen oksidanlarla temas etmesinden kaynaklanir
(Diao vd., 2004; Drees vd., 2003; Drogui, 2001; Ghernaout vd., 2008). Tim bu hususlar,
hibrit elektrot birlestirme sisteminin kullaniminin E. coli inaktivasyonunda oldukca etkili
olmasi1 gerektigi hipotezine yol agmaktadir. Caligmada, E. coli inaktivasyonunun etkili

bir sekilde gerceklestigi gozlemlenmistir.

Al/PC/TiPbO> hibrit elektrot baglant1 turiinin kullanildig1 elektrokimyasal proseste E.
coli 'nin farkli akim yogunluklart altindaki kinetik parametrelerinin modellenmesi

Cizelge 4.6’te verilmistir.
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Cizelge 4.6. Al/PC/TiPbO: hibrit elektrot baglanti turtiniin kullanildig: elektrokimyasal proseste inaktivasyon modelleri ve katsayilari

4D
Model Cu(';:;e 4 R? RZadj a b kmax c Log10(No) c reduction is
reached at
. 0.05 0.92 0.91 0.2856 0.5344 0.52 0.05 0.75 0.29 +17.82
Log-linear
0.94 0.93 0.2294 0.4790 0.65 0.06 0.15 0.28 +14.22
4D
Current reduction
A) R? R2agj a b Delta c Log1o(No) c P c Log1o(Nres) c is
reached
at
Albert 0.05 0.98 0.97 0.0883 0.2971 9.94 1.21 -0.01 0.19 2.01 0.35 -14.23 10x108 +19.8
er
0.1 0.94 0.91 0.3058 0.5530 3.47 1.89 0.17 0.51 0.99 0.34 -16.08 15x10%° +14.22
Cu(;\r)e nt R? R2adij a b Alpha c Deltal c P c Logi0(No) c Delta2 ¢
Coroll 0.05 0.99 0.99 0.0301 0.1736 1.40 0.23 8.61 0.59 4.26 0.68 -0.02 0.10 16.07 0.95
oroller
0.1 0.97 0.95 0.1615 0.4019 2.29 0.44 4.80 0.76 3.84 1.62 -0.07 0.31 13.66 193
Current 4D
A) R? R2adij a b kmax c Logio(No) c Sl c reduction is
reached at
Geeraerd 005 097 096 01275 03571 0.70 0.07 -0.04 0.21 6.84 1.36 +20.02
Shoulder 0.1 0.94 0.92 0.2619 05117  0.65 0.09 0.12 0.50 0.21 2.55 +14.4
Current 4D
A) R? R2agj a b kmax c Logio(No) c Log1o(Nres) c reduction is
reached at
0.05 0.92 0.90 0.3174 0.5634 0.52 0.07 0.75 0.33 -14.49 18x10° +17.82
Geeraerd
; +
Tail 01 094 092 02622 05120 065 0.09 0.15 0.33 1494 750108 1422
4D
Current reduction
A) R? R2agj a b kmax c Logio(No) c Log1o(Nres) c Sl c is
reached
at
Csaﬁer?grd 0.05 0.97 0.96 0.1435 0.3788 0.70 0.11 -0.04 0.22 -15.27 25x109 6.84 1.61 +20.02
oulder
Tail 0.01 0.94 0.90 0.3055 0.5527 0.65 0.13 0.12 0.54 -15.31 20x109 0.21 3.0 +14.4

58



4D

Cu(;r)e nt R? R2adj a b Delta c Log10(No) c p c reduction is
reached at
Weibull 0.05 0.98 0.97 0.0784 0.2801 9.94 0.99 -0.01 0.17 2.01 0.25 +19.8
eipu
0.1 0.94 0.92 0.2621 0.5119 3.47 1.54 0.17 0.46 0.99 0.24 +14.22
Current 4D
A) R? RZagj a b Delta c Log1o(No) c p c reduction is
Reached at
Weibull 0.05 0.92 0.90 0.3046 0.5519 4.58 2.04 0.72 0.47 1.02 0.26 +17.82
fixed 0.1 0.94 0.92 0.2628 05126  3.67 1.58 0.12 0.45 1.02 0.25 +14.4
4D
Current reduction
) R? R2adij a b f c Log10(No) c kmax1 c kmax2 c is
Reached
at
Biphasi 0.05 0.92 0.88 0.3570 0.5975 0.8052 79x1013 0.75 0.33 0.52 13x108 0.52 56x10° +17.82
Iphasic
P 0.1 0.94 0.91 0.3039 0.5513 0.5320 3.91 0.23 0.52 0.85 2,60 0.61 0.47 +14.04
Cu(;\r;ant R? R2adij a b f c Log10(No) c kmax1 c kmax2 c Sl c
Biphasic 005 096 094 01640 04049  1.00 - -0.04 0.70 - 0.70 - 6.84 -
shoulder 0.1 094 090 0.3190  0.5648 0.7813 0.61 0.04 0.56 1.78 3.75 0.64 0.14 2.44 2.95
c:standart
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Al/PC/TiPbOz2 hibrit elektrot baglant: turuniin kullanildig: elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon modellerinin grafik dagilimlar1 Sekil 4.7

ve Sekil 4.8’de gosterilmektedir.

) Weibull Fixed

g) Albert

h) Double Weibull (Coroller)

1)Biphasic

i)Biphasic Shoulder
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Sekil 4.7. 0,625 mA/cm? akim uygulanan Al/PC/TiPbO: hibrit elektrot baglant: tiriiniin kullan1ldig: elektrokimyasal proseste E. coli

inaktivasyon modellerinin grafik dagilimlar
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f) Weibull Fixed g) Albert h) Double Weibull (Coroller) 1)Biphasic i)Biphasic Shoulder

Sekil 4.8. 1,25 mA/cm?akim uygulanan Al/PC/TiPbO; hibrit elektrot baglant: tiiriiniin kullanildig: elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon

modellerinin grafik dagilimlar
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4.1.7. Al/PC/TilrOz2 Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proses i¢cin Deneysel

Bulgular

Al/PC/TilrO2 baglantili elektrokimyasal siirece 1,25 mA/cm? (0,1 A), 3,75 mA/cm? (0,3
A) ve 6,25 mA/cm? (0,5 A) akim uygulanmustir. Calismanin deneysel sonuglar1 Cizelge
4.7'te verilmistir. Baslangictaki E. coli sayis1 37x107 ile 39x10’arasinda degismistir. Suya
40 dk. boyunca 1,25 mA/cm? bir akim uygulandiginda, E. coli 'nin 4D bozulmasi 20,24
dk. icinde elde edilmistir. 3,75 mA/cm?de 10 dk. akim uygulandiginda E. coli 'nin 4D
bozulmas1 4,95 dk. icinde elde edilmistir. 6,25 mA/cm? akimda ise ¢ok kisa siirede
giderim elde edildiginden 4D bozunma siiresi yakalanamamistir. Akim yogunlugu

arttikca prosesin inaktivasyon etkinliginin arttig1 gézlemlenmistir.

Cizelge 4.7. Deneysel sonuglar (Al/PC/TilrO; elektrot tiri)

1,25 mA/cm? (0.1 A) 3,75 mA/cm2 (0.3 A) 6,25 mA/cm? (0.5 A)

@) | o | L0ONNo | CGET | B | S | LogNNo | G | S | Saven | i | 8)

0 | 39x107 0 0 0 | 3907 0 0 | s9x107 0o |o

2 | 320 | -008s01 | 1704872 | ' |21xa07 | -026885 4615385 1 | 3x10t | -4,11394 | 99,99231

4 | 29107 | -012867 | 2564103 | ° |14x10°| -1.44494 |96a1026| ° | 1x10' | -4,59106 | 99,99744

6 | 21x107 | -006885 | 4615385 | ° | ax10°| -2980 |oogeraa| B 50 |-6,89209 | 99,99999

8 | 19x07 | 031231 | 5128205 | * | 1x10° | -350106 | 9997436 * 0 100

10 | 17510 | -036062 | 5641026 | ° | 5x10 | -3:89209 |99,98718| ° 0 100

12 | 11,0 | 054967 | 7170487 | ° 0 489209 | 99,99872| ° 0 100

14 | 7x10" | -0,74597 | 82,05128 ! 0 551188 | 99,99969 | 0 100

16 | 53x107 | -086679 | 8641026 | ° 0 -7,89209 | 100 8 0 100

18 | 4x10° | -2,989 go80744 | ° 0 -8,59106 | 100 S 0 100

20 | 4x10° | -321085 | 9993846 | ° 0 -8,59106 | 100 10 0 100

22 170 | -6,36062 | 99,99996

24 0 100

26 0 100

28 0 100

30 0 100

32 0 100

34 0 100

36 0 100

38 0 100

40 0 100
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4.1.8. Al/PC/TilrO2 Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proseste E. coli’nin

Koloni Optik Yogunlugunun Belirlenmesi

Al/PC/TilrO2 hibrit elektrot baglantili elektrokimyasal proses ile uygulanan 1,25
mA/cm?, 2,5 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? akim yogunluklari igin E. coli’nin koloni optik

yogunlugu degerleri Cizelge 4.8de verilmistir.

Cizelge 4.8. Al/PC/TilrO2 baglantili elektrokimyasal proses igin E. coli 'nin optik

yogunlugu
Uygulanan
AKkim
1,25 3,75
mA/cm? mA/cm? 6,25 mA/em?
(0.LA) 03 A) 05A)
Siire Abs Siire Abs Siire Abs
(dk.) | (600nm) | (dk.) (600nm) | (dk.) (600nm)
0 0
0 0,515 0,515 0,515
1 1
2 0,512 0,514 0,485
2 2
4 0,496 0,51 0,431
6 0,44 3 0,426 3 0,27
4 4
8 0,362 0,284 0,163
10 0,278 ° 0,169 ° 0,058
12 0,271 d 0,127 6 0,03
7 7
14 0,246 0,082 0,027
8 8
16 0,227 0,061 0,025
9 9
18 0,21 0,05 0,022
10 10
20 0,204 0,048 0,022
22 0,202
24 0,198
26 0,192
28 0,189
30 0,188
32 0,188
34 0,185
36 0,185
38 0,182
40 0,18

Sekil 4.9'da ise Al/PC/TilrOz hibrit elektrot baglant tiiriiniin kullanildig: elektrokimyasal
proseste OD600’de 6lgiilen E. coli 'nin inaktivasyon degerleri 0 ile 2. dakika arasinda
uygulanan 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? akim degerleri igin neredeyse ayni olmasina
karsin 6,25 mA/cm? akimda inaktivasyon degeri daha yiiksektir. 2. dakikadan sonra 1,25
mA/cm2 akimin inaktivasyon etkisi 3,75 mA/cm? ve 6,25 mA/cm? akima gore daha az

etkili olmustur. E. coli'nin 4D inaktivasyonu 1,25 mA/cm2 akim i¢in 20,24 dakika iken
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3,75 mA/cm? igin 4,95 dakikalik bir siirede belirlenmistir. 6,25 mA/cm? igin ise

inaktivasyon ¢ok kisa siirede gerceklestigi i¢in 4D bozunma siiresi hesaplanamamustir.

0.

=

0.6
Al/PC/Ti/IrO,
0.5 m1.25mA/cm2 m3.75 mA/lcm2 6.25 mA/cm2
E
S o4
S
L,
-
= 03
g
=
an
o
>
~ 02
j=
| | | |
0 ‘ 18

01 2 3 45 6 7 8 9 1011 12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24
Elektroliz Siresi (dk.)

Sekil 4.9. 1,25 mA/cm?, 3,75 mA/cm? ve 6.25 mA/cm? akim yogunluklar igin E.
coli’nin OD 600 degerlerinin zamanla degisimi (Al/PC/Ti/IrOz2 hibrit elektrot baglanti

tara)

4.1.9. Al/PC/TilrO2 Hibrit Elektrot Baglantih Elektrokimyasal Proseste E. coli

Inaktivasyonunun Modellenmesi

Modellerin yeterliligini belirlemek igin R? ve diizeltilmis R? degerleri kontrol edilmistir.
Log-lineer modelin R? degeri 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? icin sirasiyla 0,65 ve 0,97
olarak belirlenirken, RZ%q degerleri sirasiyla 0,61 ve 0,97 olmustur. Log-lineer

inaktivasyon modelinin 2D grafigi Sekil 4.10a ve Sekil 4.11a’de verilmistir.

Geeraerd Shoulder modelinin 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin R? degerleri sirasiyla
0,96 ve 0,97 olarak belirlenmistir, Rzadj degerleri ise sirastyla 0,95 ve 0,97'dir. Geeraerd
Shoulder modelinin 2D grafigi Sekil 4.10b ve 4.11b’de verilmistir.

Weibull modelinin 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? icin R? degerleri sirasiyla 0,97 ve 0,98
olarak belirlenmistir, R%q; degerleri ise sirastyla 0,96 ve 0,97'dir. Weibull modelinin 2D
grafigi  Sekil 4.10c ve 4.11c’de verilmistir. Weibull inaktivasyon modelini

gOstermektedir.
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Geeraerd Shoulder Tail modelinin R? degerleri 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin
sirasiyla 0,96 ve 0,97 olarak belirlenirken, R2qj degerleri sirasiyla 0,94 ve 0,96'dir. Ancak
oOlgiilebilecek minimum deger Logl0(Nres) degerinden daha diistiktiir. Bu veriler igin

kuyruklu model olas1 degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

Geeraerd Tail modelinin R? degerleri 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? icin sirastyla 0,65 ve
0,97 olarak belirlenirken, R?qj degerleri sirasiyla 0,57 ve 0,96'dir. Ancak élgilebilecek
minimum deger Log10(Nres) degerinden daha diisiiktiir. Bu veriler i¢in kuyruklu model

olas1 degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

Weibull Fixed modelinin 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin R? degerleri sirasiyla 0,65
ve 0,97 olarak belirlenmistir, R%qj degerleri ise sirastyla 0,58 ve 0,97'dir. Weibull Fixed
modelinin 2D grafigi Sekil 4.10f ve Sekil 4.11f’de verilmistir.

Albert modelinin R? degerleri 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin sirastyla 0,97 ve 0,98
olarak belirlenirken, R%q degerleri sirastyla 0,96 ve 0,96'dir. Ancak olgiilebilecek
minimum deger Log10(Nres) degerinden daha diistiktiir. Bu veriler i¢in kuyruklu model

olas1 degildir ve bulgular modele uymamaktadir.

Double Weibull (Coroller) modelinin 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? icin R? degerleri
sirasiyla 0,97 ve 0,99 olarak belirlenmistir, R%gj degerleri ise sirasiyla 0,96 ve 0,99'dur.
Double Weibull modelinin 2D grafigi Sekil 4.10h ve Sekil 4.11h’de verilmistir. Double
Weibull modelinin yiiksek bir sinyale sahip oldugu ve bunun da E. coli inaktivasyonu

icin elektro dezenfeksiyon siirecini acikladig: diistiniilmektedir.

Bifazik modelin R? degerleri 1,25 mA/cm? ve 3,75 mA/cm? igin sirasiyla 0,65 ve 0,97
olarak belirlenirken, RZ%gj degerleri sirasiyla 0,51 ve 0,96'dir. Bununla birlikte, 1,25
mA/cm? akimda f degeri sifirdir. Bu durum, Bifazik modelin bu veriler igin olasi
olmadigin1 gostermektedir ayrica 3,75 mA/cm? akimda kmax1 iGin parametre tahmini
Kmaxz'ye esittir. Bu da bifazik modelin bu durumda gergeklere uyma ihtimalinin diisiik

oldugunu gostermektedir.

Bifazik Shoulder modelinin 3,75 mA/cm? igin R? degerleri 0,97 olarak belirlenmistir,
RZqqj degerleri ise 0,95'dir. 1,25 mA/cm? akimda f degeri 1°dir. Bu durum Bifazik modelin
bu veriler igin olasi olmadigini gosterir. 3,75 mA/cm? akimda kmaxi Ve Kmaxz iGin
parametre tahminleri aynidir. Bu durum, bifazik modelin bu durumda gerceklere uyma

thtimalinin diisiik oldugunu gostermektedir.
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Inaktivasyon modellerinin 2 boyutlu grafikleri Sekil 4.10 ve Sekil 4.11°de verilmistir.
RMSE ve R? parametreleri modelin uyumunu degerlendirmek igin kullanilmistir. Son
olarak GlnaFit'te yer alan matematiksel kinetik modeller ile hibrit elektro-baglantili
elektro-dezenfeksiyon stirecini ve E. coli giderim modelini agiklayacak model se¢ilmistir.
Calismada elde edilen inaktivasyon egrilerinin Cift Weibull modeline uydugu
goriilmistiir. Etkin akim degerini belirlemek igin mikrobiyal populasyonun 4 log

azalmasi i¢in gereken siire Cift Weibull modeli ile birlikte belirlenmistir.

Al/PC/TilrOz hibrit elektrot baglant: tiiriiniin kullanildig1 elektrokimyasal proseste E. coli
'nin farkli akim yogunluklar altindaki kinetik parametrelerinin modellenmesi Cizelge

4.9’te verilmistir.
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Cizelge 4.9. Al/PC/TilrO2 hibrit elektrot baglant tiriintn kullanildig: elektrokimyasal proseste inaktivasyon modelleri ve katsayilari

4D
Model Current R? R2adj a b kmax c Log10(No) c reduction is
A reached at
0.1 0.65 0.61 1.4348 1.1978 0.49 0.12 1.03 0.65 +18.7
Log-linear
0.3 0.97 0.97 0.2691 0.5188 2.19 0.13 0.38 0.30 +4,23
4D
Current reduction
*) R? R2adj a b Delta c Log10(No) c p c Logio(Nres) c is
reached
at
Alb 0.1 0.97 0.96 0.1486 0.3855 15.74 0.90 -0.18 0.16 5.36 1.30 -15.20 12x108 +20.46
ert
0.3 0.98 0.96 0.3068 0.5539 1.48 0.51 0.01 0.48 1.18 0.23 -17.88 25x108 +4.86
c
Cu(r;)e nt R? R2adj a b Alpha c Deltal c p c Logio(No) c Delta2
Coroll 0.1 0.97 0.96 0.1409  0.3753 0.0 0.89 2.48 2.16 5.57 0.87 0.04 0.40 1597 079
oroller
0.3 0.99 0.99 0.1167 0.3416 2.63 0.52 1.72 0.26 2.52 0.53 -0.01 0.30 4.36 0.75
Current 4D
R? R2ag; a b kmax c Logio(No) c SI c reduction is
(A)
reached at
Geeraerd 0.1 096 095 02040 04517 195 0.26 -0.30 0.16 15.41 0.65 +20.24
Shoulder 0.3 0.97 0.97 0.2818 0.5308 2.27 0.17 0.06 0.52 0.54 0.71 +4,68
Current 4D
A) R? R2adj a b kmax c Logio(No) c Logio(Nres) c reduction is
reached at
0.1 0.65 0.57 1.5942 1.2626 0.49 0.16 1.03 0.75 -14.85 26x10° +18.7
Geeraerd
Tail 03 097 096 03076 05546 2.19 0.17 0.38 0.34 1755 16x10° +4.23
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4D

Current reduction
) R? RZagj a b kmax c Log10(No) c Log10(Nres) c Sl c is
reached
at
Cs;ﬁer?(ejrd 0.1 0.96 0.94 0.2296 0.4791 1.95 0.46 -0.30 0.17 -17.11 16x1010 1541 0.81 +20.24
oulder
Tail 0.3 0.97 0.96 0.3288 0.5734 2.27 0.24 0.06 0.56 -18.52 13x10° 0.54 0.80 +4.68
Current 4D
R? R2adij a b Delta c Logio(No) c p c reduction is
A reached at
Weibull 0.1 0.97 0.96 0.1321 0.3634 15.74 0.67 -0.18 0.15 5.36 0.71 +20.46
eibu
0.3 0.98 0.97 0.2630 0.5128 1.48 0.42 0.01 0.43 1.18 0.18 +4.86
Current 4D
A) R? R2agj a b Delta c Log1o(No) o p c reduction is
Reached at
Weibull 0.1 065 058 15701  1.2530  4.80 4.98 1.02 1.07 1.02 0.63 +18.7
fixed 0.3 0.97 0.97 0.2975 0.5454 1.10 0.38 0.33 0.48 1.02 0.16 +4.32
4D
reduction
Current R? R2adj a b f c Log10(No) c kmax1 c kmax2 c is
(A)
Reached
at
Biohasi 0.1 0.65 0.51 1.7935 1.3392 0.0 - 1.03 - 32.33 - 0.49 - +18.7
iphasic
P 0.3 0.97 0.96 0.3588 0.5990 0.9370 12x1014 0.38 0.35 2.19 6.8x108 2.19 10x 107 +4.23
Cu(;l:)e nt R? R2agj a b f c Logio(No) c kmax1 c kmax2 c Sl
Biphasic 0.1 - - - - 1.00 - 0 - 3233 - 0.49 - 15.41
shoulder 0.3 0.97 0.95 0.3945  0.6281 1 - 0.06 - 2.27 - 2.27 - 0.54
c:standart
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Al/PC/TilrOz hibrit elektrot baglant: turuniin kullanildig: elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon modellerinin grafik dagilimlart Sekil 4.10
ve Sekil 4.11°de gosterilmektedir.
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f) Weibull Fixed g) Albert h) Coroller 1) Biphasic i) Biphasic Shoulder

Sekil 4.10. 1,25 mA/cm? akim uygulanan Al/PC/TilrO; hibrit elektrot baglant: tiiriiniin kullanildig1 elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon
modellerinin grafik dagilimlari
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Sekil 4.11. 3,75 mA/cm?akim uygulanan Al/PC/TilrOz hibrit elektrot baglant: tiriiniin kullanildig: elektrokimyasal proseste E. coli inaktivasyon

modellerinin grafik dagilimlar
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4.2.0. Farkh Hibrit Elektrot Baglant1 Turlerinin Kullamldigi Elektrokimyasal

Prosesler icin E. coli inaktivasyon Modellerinin Degerlendirilmesi

Uygulanan hibrit elektrokimyasal islemde E. coli inaktivasyon verilerine en iyi uyumu
saglamak ve dezenfeksiyonu icin ortalama kinetik degerin hesaplanmasi amaciyla
dogrusal matematiksel bir model olan GlnaFIT yazilimi kullamlmistir (Geeraerd vd.,
2005). Mikrobiyal inaktivasyon siireci kareler yontemine dayanan bilisim araglar
vasitasiyla basitlestirilmis ve gelistirilmis olan bu yazilim Geeraerd vd. (2005), tarafindan
gelistirilen bir Microsoft Excel aracidir. Bu model, deneysel mikrobiyal hayatta kalma
modelleri verilerinin ayarlanmasi i¢in biiyiik kolaylik saglar.
Genellikle E. coli inaktivasyonu literatiirde (Baram vd., 2009; Benabbou vd., 2007)
tarafindan {i¢c asama olarak belirtilmistir. Bu fazlar;
e “Shoulder” olarak adlandirilan ilk faz, serbest radikallerin mikroorganizmaya
saldirmaya basladig ilk inkiibasyon dénemiyle ilgilidir.
e Ikinci faz, bakteriyel inkiibasyonun daha hizli oldugu dénemi temsil eder
e “Tail” faz1 olarak adlandirilan tiglincii faz inaktivasyonun daha yavas oldugu son
donemdir. ikincisi, E. coli inaktivasyonunun yavaslamasi, elektroliz ortaminda
uretilen yan urunlerin serbest oksidan radikallerin (%OH) tuketimi (zerinde
rekabetgci etkisi ile agiklanabilir. Bu duruma gore E. coli’nin inaktivasyon kinetigi
hesaplanmustir. (Geeraerd vd., 2005), tarafindan 6nerilen modele gére (Denklem
(4.1)) Coroller yani Double Weibull modeline uydurulmustur. Bununla birlikte,
bu arastirmada gozlemlenen sag kalim egrilerinin elektrokimyasal dezenfeksiyon
parametreleri kuyruklar, omuzlar ve inaktivasyon oranlar1 gdstermistir.
Kullanilan model asagidaki gibi tanimlanmagtir:

N(t) = (L) : <(10‘(a_t1)n1+a + 10‘%)“2) (4.1)

(1+10%)
Burada, N (t) (CFU ml™?) hayatta kalanlarin sayis1, No (CFU ml?) baslangigtaki
mikroorganizma sayisi, a1 Ve a; 0lgek parametresi, nz sekil parametresi ve a ilk alt
populasyonun toplam popllasyon iginde kalan kismini ifade eder. a, f’nin
(basglangigtaki ana alt popUlasyonun fraksiyonu) logaritmasi olarak tanimlanir ve
a=10g10 (Noi/No2) ile esdegerdir ve a degeri, loglO0 (No) ile bukulmenin
gbzlemlendigi populasyon biiylikliigiiniin logaritmasi arasindaki grafik farkina

yakindir.
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Uyum modelinin kalitesini degerlendirmek icin, R?, diizeltilmis belirleme katsay1s1 (Rres)
ve RMSD gibi ii¢ parametre dikkate alinmistir. Ayrica GlnaFit yazilimi ile farkli
kinetiklerde model parametrelerinin standart hatalarini da tahmin edebilir.

Bu parametrenin iki elektrokimyasal siire¢ kullanilarak E. coli ’nin inaktivasyonu
tizerindeki etkisini incelemek i¢in kontamine ortama farkli akim degerleri uygulanmistir.
Sonuglar Sekil 4.12, Sekil 4.13 ve Sekil 4.14’te gosterilmektedir ve incelenen bu (g
durumda yiiksek akim yogunluklarin kisa siirede canli E. coli hiicrelerinde azalmaya
neden oldugunu agikca gostermektedir. Bununda 6tesinde, hiicresel inaktivasyon orani

uygulanan akima gore daha belirgindir.

1.00
AIIPCIPC

Elektroliz Suresi (dk.)

-3.00

Log10(N)-AI/PC/PC

-4.00

-5.00
(@)

-6.00
O Measured 1.25 mA/cm2 == |dentified_1.25 mA/cm2 A Measured 2.5 mA/cm2
- |dentified_2.5 mA/cm2  © Measured 3.75 mA/cm2 = |dentified 3.75 mA/cm2
—_—AD
Sekil 4.12. AI/PC/PC hibrit elektrot tiiriiniin kullanildig1 elektrokimyasal proses ile E.

coli inaktivasyonun zamanla logaritmik degisimi (Double-Weibull)
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1.00

Al/PC/Ti/PbO,
Elektroliz Suresi (dk.)
0.00 ; ; ‘ ‘
0. 10.00 15.00 20.00 25.00

o -1.00 -
o]
a3
=
S -2.00 -
a
< 300 -
z
=1
2 -4.00
| O

-5.00 - \ \Q

A
-6.00 -
[0 Measured 0.625 mA/cm2 = |dentified 0.625 mA/cm2
A Measured 1.25 mA/cm2 = |dentified 1.25 mA/cm2
4D = |_inear (4D)

Sekil 4.13. Al/PC/TiPbO> hibrit elektrot tiiriiniin kullanildig1 elektrokimyasal proses ile

E. coli inaktivasyonun zamanla logaritmik degisimi (Double-Weibull)

Loo AI/PC/Ti/lrO,

0.00
-1.00
-2.00
-3.00
-4.00
-5.00
-6.00
-7.00
-8.00 A
-9.00

-10.00

Elektroliz Suresi (dk.)

18 20 22

18

Log10(N)-Al/PC/Ti/lrO2

O Measured 1.25 mA/cm2 — |dentified 1.25 mA/cm2
A Measured 3.75 mA/cm2 — |dentified 3.75 mA/cm2
—14D
Sekil 4.14. Al/PC/TilrO hibrit elektrot tiiriiniin kullanildig1 elektrokimyasal proses ile

E. coli inaktivasyonun zamanla logaritmik degisimi (Double-Weibull)

Al/PC/TiPbO> hibrit elektrot kullanilarak 0,625 mA/cm?’lik diisiik akim yogunlugunda
E. coli hiicrelerinin en diisiik inaktivasyonu logaritmik olarak -5,1’ e ulasmasi sadece 22
dakika siirmiistiir. Yine AlI/PC/PC hibrit elektrotlar: kullanilarak 1,25 mA/cm?’lik diisiik
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akim yogunlugunda E. coli hiicrelerinin en diisiik inaktivasyonu logaritmik olarak -3,2’
ye ulagsmasi 40 dakikadir. Al/PC/TilrO2 hibrit elektrot kullanilarak yapilan ¢alismada 1,25
mA/cm?’lik diisiik akim yogunlugunda E. coli hiicrelerinin en diisiik inaktivasyonu
logaritmik olarak -6,36’ya ulasmas1 22 dakikadir.

Bununla birlikte AI/PC/PC, Al/PC/TiPbO2 ve AI/PC/TilrO2 hibrit elektrot tlrtinde
uygulanan yiiksek akimlar sirastyla 3,75 mA/cm?, 1,875 mA/cm? ve 6,25 mA/cm? olarak
uygulandiginda canli E. coli hucrelerinin  maksimum inaktivasyona ulastigi
gorulmektedir. (Kourdali vd. (2018), tarafindan da benzer sonuglar bulunmustur. Ayrica
Al/PC/PC hibrit elektrot kullamlarak uygulanan 3,75 mA/cm? en yiiksek akim
yogunlugunda — 5,4 logaritmik inaktivasyon oranina ulagsmak 22 dk’dir. Buna karsin
Al/PC/TiPbO2 hibrit elektrot kullanilarak uygulanan 1,875 mA/cm? en yiiksek akim
yogunlugunda — 3,8 logaritmik inaktivasyon oranina ulagsmak 4 dk. ve Al/PC/TilrOz hibrit

elektrot kullanilarak uygulanan 6,25 mA/cm?

en yiksek akim yogunlugunda — 6,89
logaritmik inaktivasyon oranina ulasmak 3 dk. gibi ¢ok daha kisa siirede gerceklestirerek
daha fazla etkinlik gosterdigi goriilmektedir.

Ayni akim yogunlugunda (1,25 mA/cm?) E. coli inaktivasyonu igin logaritmik olarak -
3,25’¢ (Al/PC/PC elektrot tiirii i¢in) ulasmasi 40 dk., logaritmik olarak -55%
(Al/PC/TiPbO, elektrot tarl icin) ulasmasit 18 dk. ve logaritmik olarak -6,36’ya
(AI/PC/TilrOz elektrot tiirii i¢in) ulagmas1 22 dk.’dir. Al/PC/TiPbO2 ve AI/PC/TilrO;
elektrot turleri neredeyse Al/PC/PC elektrot tiirinden zamansal olarak iki katindan daha
fazla kisa siirede dezenfeksiyon verimine ulastig1 goriilmektedir.

Long vd. (2015), tarafindan optik yogunluk ¢alismasi yapilmis ve ODgoo ’lin hiicresel
bilesenlerin bozunmasinin bir gostergesi oldugu sonucuna varmislardir. Benzer sekilde
Sekil 4.1, Sekil 4.5 ve Sekil 4.9°da ODeoo degeri farkli akim yogunluklarinda zamana bagl
olarak azalmistir. Bu azalmanin yiiksek akim uygulandiginda daha da fazla oldugu
gorulmektedir (Kourdali vd., 2018).

Kinetik modelleme (i¢ deney grubu i¢in akim yogunluklart hakkinda bilgi vermektedir.
E. coli’in aktivasyonu i¢in farkli akim yogunluklarinda uygulanan matematiksel modelin
uyum parametreleri Cizelge 4.3, Cizelge 4.6 ve Cizelge 4.9°da verilmistir. Daha 6ncede
belirtildigi gibi E. coli inaktivasyonuna Double Weibull modelinin iyi bir sekilde uydugu,
R? ve diizeltilmis R? degerlerinin istatistiksel olarak ¢ok anlamli oldugu (> 0.96)
baslangigta biiyiik bir alt populasyonun oldugu yani strese daha duyarli ilk dalganin
oldugu, ikinci dalganin ise strese karsi daha direngli kiigiik alt popllasyonun oldugu

gorulmektedir. Bu da ¢calismanin Double Weibull modeline uyum sagladigini bir kez daha
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kanitlamis olmaktadir. Burada dikkat edilmesi gereken husus egrilerde bakteri
hiicrelerine verilen hasarin inaktivasyonu oldugu zaman omuzlar olusmaktadir aksi halde
omuzlar olugsmayacagi unutulmamalidir. Mevcut durumda, bakteri hiicrelerinin diisiik
akim yogunluklar1 i¢in bir miktar elektrik direncine sahip oldugu goriilmektedir. Bu
durum, oOzellikle sadece elektrik akimina dayali elektro-kimyasal siireglerde zayif
inaktivasyon orani ve ylksek omuz uzunlugu ile agiklanir. Bu yiizden
mikroorganizmalarin total inaktivasyonuna ulasmasi igin yiiksek akim uygulamak ¢ok
daha etkili olacaktir. Bu ¢alismada elde edilen sonuglar (Gusmao vd., 2010) tarafindan
gerceklestirilen fotokatalitik sistemler ve daha yiiksek akim yogunluklarinda daha yiiksek
bir E. coli inaktivasyonunun gergeklesebilecegini bildiren (Li vd., 2010), tarafindan
gerceklestirilen calismalar ile benzerlik gostermektedir. Deney sirasinda kabarcik olusum
hizi akim yogununun artmasi ile artmistir, bu da ¢dzeltinin homojen hale gelmesini ve

molekiillerin daha fazla temas etmesine olanak saglamistir.
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5. SONUC VE ONERILER

E. coli, 6zellikle igme suyu igin bakteriyolojik olarak degerlendirilmesi gereken bir
parametredir. Patojenik bir mikroorganizma oldugu i¢in igme suyundan uzaklastiriimasi
cok Onemlidir. Bu ¢alismada, yeni bir yaklasim olan hibrit elektrot baglant1 sistemi
kullanilarak elektro-dezenfeksiyon islemi ile E. coli 'nin aktivasyon verimliligi ve E.

coli'nin inaktivasyon modelleri belirlenmistir.

Bu c¢alismanin sonuglari genel olarak (¢ farkli hibrit elektrot tiri (Al/PC/PC,
Al/PC/TiPbO2 ve Al/PC/TilrO) kullanilarak E. coli inaktivasyonunda basarili oldugunu
gostermistir. Dolayisiyla, akim yogunlugu, elektrolitik yapi incelenmesiyle asagidaki

sonuclar elde edilmistir.

Uygulanan akim yogunlugundaki artig, E. coli hiicre inaktivasyonu ve parcalanmasi
(OD600) agisindan onemli etkinlik gostermektedir. E. coli inaktivasyonunun kinetik
modelleme sonuglari, kurulan modelin iyi uyum sagladigin1 ve bu parametre arttik¢a

inaktivasyon oraninin arttigini ortaya koymaktadir.

Calismada uygulanan tiim hibrit elektrot baglant tiirleri i¢in kinetik modelleme Double

Weibull modeli ile uyumlu oldugu tespit edilmistir.

Al/PC/PC hibrit elektrot baglantili elektrokimyasal proseste uygulanan 1,25 mA/cm? ve
2,5 mA/cm? akimda E. coli'nin 4D inaktivasyonuna ulasilamamustir. Uygulanan 3,75
mA/cm? akimda ise 21,12 dakikalik bir elektroliz siiresinde E. coli 'nin 4D degradasyonu

gerceklesmistir.

Al/PC/TiPbO- hibrit elektrot baglant1 sisteminin kullanildig1 elektrokimyasal proseste
uygulanan 0,625 mA/cm? akim’da E. coli’nin 4D bozunmas1 20,24 dakikada elde
edilirken, 1,25 mA/cm? akim’da 4D bozunma 15,84 dakikalik elektroliz siiresinde
gerceklesmistir. Inaktivasyon modelinin Double Weibull modeli ile uyumlu oldugu tespit
edilmistir. 1,875 mA/cm? akimda ise giderim ¢ok kisa siirede gerceklesmistir. Bu sebeple
GlnaFit yazilimi ile modelleme yapilamamigtir. OD600 ile olgiimlerde kisa slrede
inaktivasyonun gerceklestigi tespit edilmistir. Mikrobiyolojik analizler ile besiyerlerine

ekilen orneklerde lireme olmamasi bu verileri destekler niteliktedir.

Al/PC/TilrO2 hibrit elektrot baglanti sisteminin kullanildigi elektrokimyasal proseste
uygulanan 1,25 mA/cm? akim’da E. coli’nin 4D bozunmasi 20,24 dakikada elde
edilirken, 3,75 mA/cm? akim’da 4D bozunma 4,95 dakikalik elektroliz siiresinde
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gerceklesmistir. Inaktivasyon modelinin Double Weibull modeli ile uyumlu oldugu tespit
edilmistir. 6,25 mA/cm? akimda ise giderim ¢ok kisa siirede gerceklesmistir. Bu sebeple
GlnaFit yazilimi ile modelleme yapilamamistir. OD600 6l¢imlerinde ki degerlere gore
kisa siirede inaktivasyonun gerceklestigi tespit edilmis ve mikrobiyolojik analizler ile

besiyerlerine ekilen drneklerde iireme olmamasi yapilan dl¢timleri destekler niteliktedir.

Ug calisma grubu karsilastirildiginda AI/PC/TiPbO> hibrit elektrot prosesinde Al/PC/PC
hibrit elektrot prosesine gore yaklasik 6 kat daha diisiik akim verilerek daha kisa siirede
daha yiiksek giderim verimi elde edilmistir. Benzer sekilde Al/PC/TiPbO- hibrit elektrot
prosesi Al/PC/TilrOz hibrit elektrot prosesine gore ise 2 kat daha diisiik akim verilerek

ayni siire igerisinde ¢ok daha yiiksek giderim verimi elde edilmistir.

Uc deney grubu sonucunda da goriildiigii iizere akimim artmasi E. coli inaktivasyonunu
artirir. Akim yogunlugundaki artisa bagli olarak E. coli'nin inaktivasyonundaki artig
birka¢ faktore baglanabilir. Ilk olarak, akim yogunlugunun arttirilmasi hiicresel
membrandaki potansiyel farkini arttirir ve iyonlarin hiicre duvarindan hareketini kisitlar,
bu da hiicredeki temel fizyolojik fonksiyonlar1 yok eder (Ghernaout vd., 2008). Ikinci
olarak, canlilarin fosfolipidik membranindaki proteinler hiicre elektrik akimi tarafindan
kolayca oksitlenebilir, bu da canli hiicrelerin inaktivasyonuna yol acar (Drees vd., 2003).
Son olarak, tiretilen koagiilant iyonlarinin sayis1 akim yogunlugundaki artigla birlikte
artar, bu da giderim verimliligini artirir. Al/PC/PC elektrotlar1 kullanilarak 5 mA/cm?
(0,4 A) akim, Al/PC/TiPbO; elektrotlar kullamlarak 2,5 mA/cm? (0,2 A) akim ve
Al/PC/TilrO; elektrotlar kullanilarak 7,5 mA/cm? (0,6A) akim uygulamanin daha kisa

stireli bir 4D inaktivasyon firsat1 sunabilecegi diisiiniilmektedir.

Sonug olarak, hibrit elektrot baglantili elektro-dezenfeksiyon prosesi, E. coli
inaktivasyonunu etkin bir sekilde gergeklestirmesinin yaninda, kimyasal metotlara gore
kimyasal {iretimi, taginmasi, depolanmasi gibi sorunlarinin olmamasi, fiziksel metotlara
gore, giines enerji panelleri ile entegre edildiginde enerji tiiketiminin olmamasi1 gibi
onemli avantajlara sahip olmasi nedeniyle yeni nesil bir dezenfeksiyon prosesi, E. coli
inaktivasyonu i¢in giivenilir bir yaklasim ve geleneksel yontemlere alternatif olabilecek

nitelikte bir proses oldugu disiiniilmektedir.
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