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ÖZET 

 

Bu çalıĢmada genellikle bitkisel hormon ve kiĢisel bakım ürünlerinin hammaddesi 

olarak kullanılan önemli ilaç endüstrisi ürünlerinden birisi olan salisilik asitin elektro-

Fenton yöntemi ile arıtımı araĢtırılmıĢtır. Su ve atıksuların arıtımı konusunda yapılan 

çalıĢmalar incelendiğinde özellikle ilaç etken maddelerinin giderimi konusunda son 

yıllarda dünya genelinde artan bir ilgi olduğu ve pek çok araĢtırmacının önemle 

üzerinde yoğunlaĢtığı bir konu olduğu anlaĢılmaktadır. Elektro-Fenton (EF) yönteminin 

farklı türlerde pek çok kirletici için kullanıldığı bilinmektedir. Bu çalıĢmada Fenton 

reaksiyonlarının gerçekleĢtirilebilmesi için gerekli H2O2‟in sistem içerisinde (in-situ) 

üretimi için grafit ve karbon kumaĢ gibi karbon esaslı katot materyaller ve ayrıca düĢük 

miktarda demir üretimi için SS316-L paslanmaz çeliğin anot olarak kullanıldığı sistem 

modifikasyonu tercih edilmiĢtir. Ayrıca pek çok anodik oksidasyon çalıĢmasında anot 

materyal olarak kullanıldığı bilinen SS316-L paslanmaz çelik oksidasyon etkisine sahip 

olması nedeniyle bu çalıĢmada salisilik asit arıtımı açısından ilave bir avantaj 

sağlamaktadır. ÇalıĢma dâhilinde saf su ortamında SS316-L paslanmaz çelik ve ayrıca 

grafit veya karbon kumaĢ elektrot çiftlerinin kullanıldığı kontrol deneyleri ile ortamda 

in-situ üretilen Fe
+2

 katalizör ve H2O2 reaktiflerinin üretimlerinin araĢtırıldığı model 

denemelere de yer verilmiĢtir. ÇalıĢma sonuçlarına göre optimize edilmiĢ koĢullarda 

elde edilen toplam organik karbon (TOK) ve salisilik asit giderimleri %30,5 ve %68,8 

Ģeklindedir.  ÇalıĢma sonuçlarına göre kullanılan EF sistem modifikasyonu, salisilik asit 

gibi ilaç endüstrisi atıklarının arıtımında iĢletimi kolay, düĢük maliyetli ve etkin bir 

arıtım alternatifi olarak önerilebilir. 

 

Anahtar kelimeler: Elektro-Fenton, SS316-L, grafit, karbon kumaĢ, salisilik asit 
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ABSTRACT 

 

In this study, the treatment of salicylic acid (SA), one of the important pharmaceuticals 

and widely used in plant hormone and personal care products, by using electro-Fenton 

(EF) method was investigated. Reviewing the literatures related to water and wastewater 

treatment, an increasing interest is showed on the treatment of pharmaceuticals in recent 

decades. It is well known that the EF process has been employed to treat vast pollutants 

in many different species. In general, carbon-based cathode materials such as graphite 

and carbon fiber for in situ production of H2O2 and SS316-L stainless steel anode for 

low iron production are preferred in the study as an efficient system modification. 

SS316-L, an excellent anodic oxidation material in many anodic oxidation studies, is 

used as anode material in this study; it is believed that the oxidation effect of anodic 

oxidation can be responsible for partial removal of salicylic acid. In this study, SS316-L 

stainless steel and graphite or carbon cloth electrodes were employed in aqueous 

solutions, and some model trials were also made to investigate the in-situ production 

performance of Fe
2+

 and H2O2.  According to the results, total organic carbon (TOC) 

and salicylic acid removals achieved in the optimized conditions are 30.5% and 60.8%, 

respectively. The EF system modification used in the study can be proposed as an easy, 

low-cost and effective treatment alternative for the treatment of pharmaceutical industry 

wastes such as salicylic acid. 

 

Keywords: Electro-Fenton, SS316-L, graphite, carbon fiber, salicylic acid 
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GĠRĠġ 

 

Son günlerde özellikle endüstri alanlarındaki ham madde sarfiyatındaki artıĢ, artan kent 

nüfusu, sağlıklı yaĢam için gereken asgari koĢulların yerinde/zamanında uygulamaması 

gibi etmenlere bağlı olarak sağlıksız ve kirlenmiĢ çevre koĢullarının oluĢması 

hızlanmıĢtır. Antropojenik faaliyetlerin hızla artıĢı paralelinde ürettiğimiz atıklar 

nedeniyle toprak, yeraltı suyu ve kullandığımız su ile de akarsular, göller ve denizler 

sorumsuzca kirletilmiĢtir. Bu kirletme süreçlerinde özellikle geliĢmekte olan ülkelerin 

endüstriyel alanlarının payı oldukça fazladır.  

 

Günümüz dünyasında, endüstrileĢmiĢ ülkeler toplamda dünya nüfusunun yaklaĢık 

%23‟ü ile kaynakların %78‟lik kısmını kullanmakta ve atıkların neredeyse %82 gibi 

ağırlıklı kısmını üretmektedir [1,2]. Sözü edilen endüstrileĢmiĢ ülkelerin bu konudaki 

tutumu baĢka bir deyiĢle kontrolsüz yönetim, canlılar için gerekli yaĢam faaliyetlerini 

sürdürmelerine engel teĢkil etmekte ve böylece bütün dünya bu yönetimlerce kirletilmiĢ 

kaynakları kullanma mecburiyeti ile karĢı karĢıya bırakılmaktadır. 

 

Bilimsel olarak günümüze dek suların tasfiyesini hedef alan birçok çalıĢma zaman 

içerisinde evsel ve endüstriyel ana baĢlığı altında çeĢitli kirleticilerin bertarafını ele 

almıĢtır. GeçmiĢte giderimi sağlanan birçok konvansiyonel kirleticiler ise günümüzde 

yerini, insan etmenlerinin ve sanayileĢmenin yol açtığı tıbbi atıklar, ağır metaller, ilaç 

etken maddeleri, yüzey aktif maddeler, mikro kirleticiler gibi daha kompleks 

kirleticilere bırakmıĢtır.  

 

Son yıllarda çok güçlü bir oksitleyici olan hidroksil radikalinin (OH•) oluĢmasına 

dayanan ileri oksidasyon teknikleri dirençli, toksik ve tehlikeli organik/inorganik 

atıkların arıtımında yaygın olarak kullanılmaktadır. Hidroksil radikali oluĢumuna 

dayanan prosesler arasında ozonlama, Fenton, perokson (O3 ve H2O2), O3, H2O2 ya da 

TiO2 ve ZnO gibi katalistlerle Ultraviyole (UV)‟nin kombinasyonunu sayabiliriz [3-7]. 
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Ġleri oksidasyon prosesleri arasında uygulama kolaylığı, maliyet ve renkli atıksularda 

baĢarılı olarak uygulanabilirliği açısından Fenton prosesi dikkat çekmektedir. 

 

Bu çalıĢmada günümüzde sıkça kullanılan ilaç etken maddelerinden olan salisilik asit ile 

hazırlanmıĢ sentetik atıksu örneklerinde, Elektro-Fenton oksidasyonu prosesi yardımı 

ile salisilik asit giderimi üzerinde durulmuĢtur. Denemelerde ilk olarak karbon kumaĢ 

ve grafit elektrotlar yardımı ile Elektro-Fenton prosesinin en önemli girdisi olan H2O2 

üretimi üzerinde durulmuĢ, daha sonra genel olarak Elektro-Fenton proses etkinliği 

bakımından farklı pH, akım yoğunluğu, iletkenlik ve elektrot türü gibi değiĢkenlerin 

proses verimine etkileri farklı elektrot çifti alternatifleri ile değerlendirilmiĢtir. 

Literatürde bu konu ile (SS316-L ve platinin grafit ve karbon kumaĢ kombinasyonları) 

ilgili çalıĢma sayısı yok denecek kadar azdır. Bu anlamda gerçekleĢtirilen tez 

çalıĢmasının ilgili çalıĢma alanına ve literatüre önemli bir katkı sağlayacağı 

düĢünülmektedir. 
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BÖLÜM 1 

GENEL BĠLGĠLER ve LĠTERATÜR ÇALIġMASI 

1.1. Mikrokirleticiler, Ġlaçlar ve Ġlaç Atıksuları 

 

Ġlaç, hastalıkları tedavi edici veya koruyucu özelliklere sahip kimyasal madde ve 

bileĢikler olarak ifade edilen geniĢ bir tanımlamadır. Organik iĢlevleri düzeltmek ve 

değiĢtirmek ya da tıbbi tanı ve diyet amacıyla verilen tüm maddeler de genel olarak ilaç 

tanımlaması içerisinde yer almaktadır [8]. 

 

Ġlaç etken maddeleri ve ilaç kalıntı maddelerinin son yıllarda dünya çerçevesinde 

araĢtırılması hızla önem kazanmıĢtır. Ġlaç aktif maddeleri vücuda girdikten sonra hedef 

noktaya ulaĢabilmesi için midenin asidik pH‟ı ve enzimlere karĢı dayanıklı olarak 

üretilmektedirler. Bu sebeple ilaç etken/kalıntı maddeleri biyolojik sindirime uğramadan 

karasal ve sucul ortam ekosistemlerine katılarak olumsuz bazı etkilere neden 

olmaktadır. Sürekli ve tekrarlı olarak çevreye salınan ilaç kalıntı maddeleri önemli ve 

ciddi bir çevre kirliliği sorunu yaratarak karĢımıza çıkmaktadır. Ġlaç etken/kalıntı 

maddelerinin kalıcı etkide olduğu düĢünüldüğünde, tamamıyla parçalanamaması ya da 

giderilememesi sebebiyle yerine sürekli yeni ilaç etken/kalıntı maddeleri gelerek karasal 

ve sucul ortam ekosistemlerinde birikime neden olmaktadır. Bilinçsiz ve aĢırı ilaç 

tüketim miktarı bu birikimin artmasında oldukça önemlidir. Avrupa Birliği ülkelerinde 

ağrı kesici ve antienflamatuvar ilaçlar, kontraseptivler (gebelik önleyici ilaçlar), 

antibiyotikler, beta-blokerler, nöroaktif bileĢikler ve daha baĢka birçok ilaç insanlar 

yaklaĢık 3000‟den fazla farklı ilaç türünden bazılarıdır. Bunlar arasında da 

antibiyotikler ve antienflamatuvar ilaçlar sayılabilir. Avrupa Birliği‟nde çok sık 

kullanılan ilaçların miktarı senede yüzlerce ton seviyesindedir [9]. 
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Ülkemizde en çok kullanılan ilaçlar sistemik antienfektiflerdir. Bu ilaçların baĢında 

antibiyotikler, antieflamatuvar ve antidiyabetik ilaçlar gelmektedir. Ülkemizde kullanım 

miktarının fazlalığı, bilinçsiz olarak aĢırı kullanım ve reçetesiz ilaç satımına bağlı olarak 

ilaç kalıntı maddelerinin de özellikle alıcı ortamlarda olumsuz etkide bulunması 

kaçınılmazdır. Son yıllarda bilinçsiz tüketim ve reçetesiz ilaç kullanımını engellemek 

için ülkemizde önemli yeni yaptırımlar uygulanmaya baĢlanmıĢtır [9]. 

 

Endokrin-üreme sistemini farklı Ģekillerde bozan kimyasallar (Endocrine-Disrupting 

Compound EDC), tıbbi ilaçlar ve kozmetik/bakım ürünleri (PPCP), hormonal olarak 

aktif maddeler (Hormonally Active Agent, HAA) ve antibiyotikler genel olarak 

mikrokirleticiler olarak adlandırılmaktadır [9]. 

 

Bilimsel çalıĢmalar göstermiĢtir ki sucul ortamda bulunan bazı mikrokirleticiler 

biyolojik organizmaların stabil hormonal fonksiyonlarını engelleyerek endokrin 

sistemlerini bozmaktadır. Son yıllarda geliĢmiĢ ülkelerde daha hassas ve düĢük 

konsantrasyonları analiz edebilen bilimsel metotların ve analitik ölçüm yöntemlerinin 

geliĢmesiyle, daha önce ölçülmemiĢ, mevzuatlarda henüz görülmemiĢ ve tespit 

edilememiĢ doğal ve içme suyu kaynaklarındaki mikrokirleticiler daha güncel duruma 

getirilmiĢtir [9]. 

 

Kimyasallar en çok sucul ortamları etkilemektedirler. Bu kimyasallardan mikrokirletici 

sınıfına giren EDC, PPCP ve HAA‟lar, evsel ve endüstriyel atıksulara karıĢmakta olup 

günümüzde bir hayli yaygın ve aktif olarak kullanılan konvansiyonel atıksu arıtma 

tesislerinde giderimi sağlanamayarak alıcı ortamlara deĢarj edilmekte olup yeraltı ve 

yüzeysel sularında, içme suyu kaynaklarında ve hatta beslenme zincirlerine kadar 

ulaĢarak biyolojik birikime neden olmaktadır. Bu kompleks bileĢikler inhibe edici 

özelliğe sahiptirler. Bu nedenle ileri biyolojik arıtım tesislerinde mikroorganizmalar 

tarafından arıtılamamakta ve metabolitleri oluĢmaktadır. Bazı mikrokirletici türleri 

biyolojik arıtımdaki aktif çamura geçerek giderilmiĢ algısı vermektedir. Ancak durum 

öyle değildir aktif çamurda bulunan mikrokirletici halen tehlike arz etmektedir. Bu 

durum bu zararlı kimyasalların kararlı ve kalıcı yapıda olmaları sebebiyle bozunmalarını 

zorlaĢtırır ve doğada yıllarca değiĢik formlarda kalmalarını sağlamaktadır [10]. 
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Artan dünya nüfusu ile birlikte ilaç tüketiminin de buna paralel olarak artmasıyla ilaç 

endüstrisi atıksularındaki mikrokirletici seviyesi de artmıĢtır. Bilimsel çevreler fazla 

miktarda mikrokirletici içeren bu atıksular alıcı ortama deĢarj edilmeden önce bir ön 

arıtıma tabi tutulmasının gerekli olduğunu belirtmektedir. Günümüzdeki arıtım teknoloji 

sistemleri mikrokirleticilerin gideriminde çoğunlukla membran ya da elektrokimyasal 

esaslı ileri oksidasyon prosesleri olarak karĢımıza çıkmaktadır [11]. 

 

1.1.1. Salisilik Asit ve Çevresel Etkileri 

 

Salisilik asit (SA) yüzlerce yıl önce eski Romalılar ve Amerikan yerlileri tarafından 

birbirlerinden bağımsız olarak keĢfedilmiĢtir. AraĢtırmacılar söğüt ağacının ve 

yapraklarının ağrılara ateĢe iyi geldiğini keĢfetmiĢ ve söğüt ağacının kabuk ve 

yapraklarını ateĢ düĢürücü ve ağrı kesici olarak kullanmıĢlardır [12]. SA ilk defa 1928 

yılında Raffaele Piria isimli bir araĢtırmacı tarafından laboratuvarda izole edilmiĢtir 

[13]. 

 

SA, bitkilerde birçok metabolik ve fizyolojik cevabı oluĢturan ve dolayısıyla bitki 

büyüme ve geliĢmesini etkileyen içsel bir bitki büyüme düzenleyicisidir [14]. SA, lokal 

patojen saldırısına karĢı bitki savunma cevaplarında (hipersensitif cevap) ve sistemik 

kazanılmıĢ dirençte önemli rol oynamaktadır [15]. SA stres koĢulları altında büyüme, 

geliĢme ve savunma cevaplarında önemli bir rol oynayan bitki sinyal molekülüdür [16]. 

Bitkilerde hastalık direncini sağlayabilen SA, birçok stres durumuna karĢı bitki 

cevaplarını da düzenleyebilmektedir [17]. 

 

Aspirin yapımında kullanılan salisilik asit, ilaç sanayinde, kozmetik ürünlerde ve 

parfümeri alanında kullanılan bir maddedir. Bu asidin metalik tuzları salisilat olarak 

tanımlanır. Bunlar önemli kimyasallardır. Sodyum salisilat tıp alanında, ağrı kesici, 

romatizma tedavisi, antiseptik olarak kullanılmakta, sanayi sektöründe boya üretimi ve 

koruyucu olarak kullanılmaktadır. Keklik üzümü içinde fazla miktarda bulunan metil 

salisilat, ilaç ve tatlandırıcı olarak kullanılmaktadır. Fenil salisilat ise, güneĢ yağı 

kremlerinin yapımında ve bağırsakta çözünen ilaçların üretiminde kullanılmaktadır. 

 

UyuĢturucu etkisi taĢıyan bu ilaç dünya çapında insani ve veteriner amaçlı tonlarca 

tüketilmektedir. Üstelik salilisik asit biyolojik bozunma sonrası üstüne elektron çeken 
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karbon grubuna dahil değildir. Böylece tedavi sonrasında ilaçlar arıtma süresince 

giderilemediğinde çevresel etkisi önemli olacaktır. Yer altı ve yüzey sularına hatta içme 

sularına karıĢarak hayvanlar ve insanlar üzerinde sağlık açısından olumsuz etkileri 

olacaktır. Bu sebeple olumsuz etkilerini gidermek amaçlı bazı yöntemler ve teknik 

süreçler geliĢtirilmiĢtir [18]. 

 

SA zeytinyağı damıtma endüstrisi, kimya ve ilaç endüstrisinde de kullanıldığından 

endüstriyel bir atık olarak da nitelendirilmektedir. Büyük miktarda SA tüketimi doğada 

büyük toksik etki demektir. Ġnsanlar üzerinde baĢ ağrısı, bulantı yapabilmekte karaciğer 

ve böbrekleri etkileyebilmektedir. Bu nedenle atıksulardan SA giderimi çevre 

mühendisliği uygulamaları açısından önemlidir. 

 

1.1.1.2. Salisilik Asitin Kimyasal Yapısı ve Özellikleri 

 

Salisilik asit, genellikle bir hidroksil grubu ya da onun fonksiyonel türevini taĢıyan, 

aromatik bir halkaya sahip bitki fenoliklerindendir. Salisilik asit, söğüt ağacının bilimsel 

ismi olan “Salix‟ten türetilmiĢtir. Amerikanlılar ve Eski Yunanlılar, söğüt ağaçları 

yapraklarının ve kabuklarının bir ağrı kesici ve ateĢ düĢürücü olarak kullanıldığını 

biliyorlardı. Laboratuvarda ilk kez 1928 yılında Raffaele Piria isimli bir araĢtırmacı 

tarafından izole edilen asetil salisilik asit (ASA), ticari olarak aspirin denilen ve insanlar 

tarafından en iyi bilinen ve kullanılan antistres bileĢiklerden biridir. Kimyasal formülü 

C7H6O3 olan Salisilik asit, renksiz kristal yapıda bir organik asit olup açık formülü ġekil 

1.1’de verilmektedir [13]. 

 

 

ġekil 1.1 Salisilik asit‟in açık kimyasal formülü [13]. 

 

Salisilik Asitin Özellikleri: [13] 

Molekül Formülü: C7H6O3  

Mol Kütlesi: 138,12 g/mol 
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ġekil: Kristal 

Renk: Beyaz (Renksiz) 

Yoğunluk (20 
o
C): 1.44 g/cm

3
 

Erime Noktası: 159,0 °C  

Kaynama Noktası: 211°C (20 mm-Hg basınçta) 

Çözünürlük (Suda 20 
o
C): 0,2 g/100 ml 

Zehirli Bozunma Ürünleri: Bozunma amaçlı ısıtılırsa fenol ve CO oluĢabilir. 

 

1.1.2. Salisilik Asit Giderimi Ġçin Yapılan ÇalıĢmalar 

 

Essandoh ve diğer araĢtırmacıların 2015 yılında yaptıkları çalıĢmada, çam odunun 

prolizi ile elde ettikleri aktif karbon ile sulu çözeltilerden adsorbiyon çalıĢması 

yürütmüĢlerdir. AraĢtırmacılar çalıĢmada; pH 2-10, adsobent miktarını 25-100 mg/L ve 

sıcaklığı 298-318 ºK aralığında değiĢtirerek uygulamıĢlardır. SA için adsorbsiyon 

kapasitesini Langmuir izotermi kullanılarak 22,70 mg/g olarak hesaplamıĢlardır. 

ÇalıĢmada SA giderme verimi ise %93 olarak rapor edilmiĢtir [19]. 

 

Fu ve arkadaĢları tarafından 2014 yılında yapılan bir baĢka çalıĢmada ise modifiye 

edilmiĢ ticari reçine kullanarak, SA giderimi araĢtırılmıĢtır. Bu çalıĢmada araĢtırmacılar 

adsorbsiyon kapasitesini 198,2 mg/g olarak elde etmiĢlerdir. Bir baĢka modifiye edilmiĢ 

adsorbent çalıĢması ise 2015 yılında Meng ve arkadaĢları tarafından gerçeklĢetirilmiĢ 

olup, araĢtırmacılar amonyum tuzu kullanarak Na-montmorolitin adsorbsiyon 

kapasitelerini incelemiĢlerdir. ÇalıĢmada iki türlü amonyum tuzu ile modifikasyon 

yapılmıĢ ve modifikasyon sonucu SA adsorlama kapasiteleri cetyltrimethyle ammonium 

bromide (CTAB-Mont) ve tetramethyle ammonium bromide (TMAB-Mont) için 

sırasıyla 202,1 mg/g ve 10,2 mg/g olarak tayin edilmiĢtir [20].  

 

Kouki ve arkadaĢları 2014 yılında yaptıkları çalıĢmada sulu çözeltilerden salisilik asit 

gideriminde düz-destekli sıvı zar (membran) organik yapıda bir tabaka kullanarak etki 

eden faktörleri ele almıĢlardır. Aliquat® 336 kullanılarak yapılan çalıĢmada sistem 9 

gün devamlı çalıĢtırılarak %50 civarında verim elde edilmiĢtir. %10„luk Aliquat® 336 

kullanımı ile %90 verim gözlemlenmiĢtir. Bu çalıĢmada SA giderimini etkileyen en 

önemli operasyonel değiĢiklikler; Aliquat® 336 konsantrasyonu, baĢlangıçtaki SA 

konsantrasyonu,  viskozite, polimerik destek türü, membran stabilitesi sıyırma ve pH 
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olarak belirlenmiĢtir. ÇalıĢmada sonuç olarak yüksek SA gideriminde Aliquat® 

kullanılabilirliği belirtilmiĢtir [21]. 

 

1.2. Elektrokimya 

 

Elektrokimya, elektrik enerjisinin doğrudan kullanıldığı redoks reaksiyonlarını içine 

alan bir bilim dalıdır. Elektrik akımının kimyasal reaksiyonlarla iliĢkisini açıklamak bu 

bilim dalının ana amaçları arasında ye alır. Her elektrokimyasal reaksiyon bir redoks 

reaksiyonudur: bu reaksiyon sırasında ya elektrik üretilir ya da elektrik kullanılır. 

Bilindiği üzere redoks reaksiyonları yükseltgenme ve indirgenme adıyla bilinen iki yarı 

reaksiyondan ibarettir. Sözü edilen redoks reaksiyonda kullanılacak ana girdi elektrik 

akımıdır. Elektrik akımı ise bir metalik iletkene eĢlik eden bir elektrolit iletken yardımı 

ile elde edilir. Bu konudaki önemli bir diğer ifade ise elektrokimyasal pillerdir. 

Elektrokimyasal pil, elektrik akımı üreten ya da üretilen akım yardımıyla kimyasal bir 

prosesin gerçekleĢtiği sistemlerin genel adıdır [22]. 

 

Bir pilde akımın geçiĢini sağlayan kısım elektrolit kısım olarak adlandırılır. Elektrik 

akımının oluĢmasına olanak sağlayan ve çözeltiye batırılmıĢ halde bulunan kısım ise 

elektrotları ifade eder. Elektrotlar metal ya da grafit malzemeden yapılmıĢ olabilirler. 

Tüm bu bilgilere ek olarak, bir de bu elektrotlara verilen özel isimler vardır. Bu 

adlandırmalar; yükseltgenme reaksiyonunun gerçekleĢtiği elektrot olan anot, indirgenme 

reaksiyonunun gerçekleĢtiği elektrot olan katottur. Kullanılan bu elektrotlar inert 

maddelerden yapılmıĢ ise anottan kopan parçalar katot üzerinde birikecektir [22].  

 

Ġstemli redoks reaksiyonlarında, reaksiyonlar yazıldığı Ģekilde ürünler vermek üzere 

yürümektedir. Eğer bu istemli redoks reaksiyonlarının elektrokimyasal hücre olarak 

nitelendirdiğimiz uygun düzeneklerde yürümeleri sağlanırsa, sahip oldukları kimyasal 

enerjinin bir kısmı elektrik enerjisine dönüĢür. Ġstemsiz bir redoks reaksiyonunun bir 

elektrokimyasal hücrede yazıldığı Ģekilde yürümesi, ancak reaksiyona bir dıĢ kaynaktan 

elektrik enerjisi verilerek mümkün olmaktadır. Ġstemsiz redoks reaksiyonlarının 

dıĢarıdan elektrik enerjisi verilerek yürütülmesi olayına "Elektroliz" denir [23]. 
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1.2.1. Faraday Yasası 

 

M. Faraday 1833 yılında gerçekleĢtirdiği ve elektrokimyasal reaksiyonları açıklamayı 

amaçladığı çalıĢmalarında, hücreden geçen elektrik miktarıyla kimyasal değiĢme 

arasında nicel bir iliĢki olduğunu ortaya koymuĢtur. Faraday‟ın iddiası elektrotlarda 

açığa çıkan maddelerin kütlelerinin devreden geçen yük miktarıyla doğru orantılı 

olduğu ve devreden geçen aynı miktarda elektrik yüküne karĢı farklı maddelerin aynı 

eĢdeğer kütlesinin açığa çıktığı yönündedir. Buradan hareketle bir elektrokimyasal 

hücrede elektrik yükünü taĢıyan elektronları bir reaksiyondaki girenler veya ürünler gibi 

düĢünüp hesaplamalar yapılabilir [24,25]. Sözü edilen çıkarımlarına dair Faraday‟ın 

tespitleri, elektroliz yasaları olarak adlandırılır ve aĢağıdaki gibi özetlenebilir [26]. 

 Faraday’ın 1. Elektroliz Kanunu 

Bir elektroliz devresinde açığa çıkan madde miktarı, devreden geçen elektrik yük 

miktarı ile doğru orantılıdır. 

 

 

m : Elektrotlarda değiĢen madde miktarı 

Q : Elektrik yük miktarı 

A : Elementin kütlesi 

n : Alınan veya verilen elektron sayısı 

 Faraday’ın 2. Elektroliz Kanunu 

Aynı miktar elektrik yükü farklı elektrolitlerden geçirilirse, elektrotlarda değiĢen madde 

miktarları, bu maddelerin eĢdeğer kütleleriyle doğru orantılıdır. Buna göre devreden 1 

faradaylık elektrik miktarı geçerse, elektrotlarda 1 eĢdeğer – gram madde açığa çıkar. 

 

Q = I . t 

Q : Yük miktarı (Coulomb) 

I : Akım Ģiddeti (Amper) 

t : zaman (saniye) 
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Elektrik yükünün birimi Coulomb (C) olup, “1.0 C, 1.0 amperlik (A) bir akımın 

saniyede taĢıdığı elektrik yükü” olarak tanımlanır. Elektrik katılarda elektronlar 

tarafından iletildiğinden 1.0 mol elektronun taĢıdığı yük 96485 C‟dur ve bu miktarlar 

elektrik yükü “1.0 Faraday (F)” olarak bilinmektedir [25, 27]. 

 

1.2.2. Elektrokimyasal Hücre Potansiyeli 

 

Elektrokimyasal reaksiyonlar, elektronların bir dıĢ iletken varlığında elektrotlar arası 

hareketi ile açıklanır. Bu hareketin temel sebebi anot ve katot adı verilen iki elektrot 

arasındaki gerilim farkıdır. Bu fark sayesinde katottan daha yüksek negatif gerilime 

sahip olan anot, elektron akıĢının baĢlangıç noktasını oluĢturur. BaĢka bir deyiĢle 

elektronlar, anottan katota doğru akar [23].  

 

Bir kimyasal hücre, iki yarı hücreden oluĢur ve bu iki yarı hücre arasındaki potansiyel 

farka “elektro motor kuvveti (EMK)” veya “elektrokimyasal hücre potansiyeli” adı 

verilir. EMK‟nın birimi volt olup, değeri sıcaklık ve reaksiyona giren bileĢenlerin 

deriĢimi ile değiĢir. Bunun yanında EMK‟nın değeri elektrolit hacminden ve 

elektrotların boyutlarından bağımsızdır [23]. Yükseltgenme ve indirgenme 

reaksiyonlarına ait EMK‟lar, hücreyi oluĢturan yarı-reaksiyonların elektrot gerilimleri 

kullanılarak hesaplanmaktadır. Kendiliğinden bir redoks reaksiyonun standart EMK‟sı 

daima pozitif iĢaretli olur (E°>0). Bir reaksiyonun standart EMK‟sının negatif bir 

değerde olması (E°<0)  ise reaksiyonun bu koĢullarda kendiliğinden olmayacağını 

göstermektedir [16].  

Standart EMK hesaplamaları için kullanılan standart elektrot gerilimleri standart basınç, 

sıcaklık ve deriĢimler için çeĢitli kısıtlar içeriyor olsa da standart olmayan EMK‟ların 

hesaplanması için Nerst eĢitliği olarak bilinen eĢitlik kullanılır [23]. 

 

     
        

  
             (1.0) 

 

Burada;  

    : Standart elektro motor kuvveti (pil gerilimi), 

R  : Gaz sabiti,  

T  : Mutlak sıcaklık,  



11 

F  : Faraday sabiti,  

n  : Reaksiyon sırasında alınan verilen elektron sayısı,  

Q  : Kütlelerin etkisi ifadesidir. 

 

1.3. Elektrokimyasal Arıtım 

 

Elektrokimyasal tepkimeler, elektrolitten elektrik enerjisi yardımıyla ayrılan iyonların 

anotta ve katotta yükseltgendiği veya indirgendiği redoks tepkimeleridir. Bu 

tepkimelerde anot veya katot olarak genellikle metal, karbon veya bir yarı iletken 

malzeme kullanılır [28]. 

 

Suların elektrokimyasal arıtımına dair, alüminyum ve demir elektrot kullanılarak 

tamamlanan ilk patent, 1990 yılında Amerika‟da alınmıĢ olsa da suyun elektrokimyasal 

yolla arıtılması fikri 1980‟li yıllara dayanır. Elektrik akımı üreten sistemlere genel 

olarak elektrokimyasal pil adı verilir. Bu pilin kısımları; iyon akımının geçirildiği 

elektrolit, elektrolite batırılmıĢ olan ve elektron akımının sağlandığı elektrotlardan 

ibarettir. Redoks tepkimelerinden yükseltgenme reaksiyonunun gerçekleĢtiği elektrota 

anot, indirgenme reaksiyonunun gerçekleĢtiği elektrota katot adı verilir [28, 29]. 

 

Elektrokimyasal proseslerin genel mekanizmasında konvansiyonel arıtma 

tekniklerinden olan koagülasyon, adsorpsiyon, absorpsiyon ve flotasyon gibi prosesler 

bulunur. Son yıllarda elektrokimyasal arıtım prosesleri çök yönlü ve çevreyle uyumlu 

olmalarından dolayı dikkat çekmektedirler. Elektrokimyasal teknolojiler son yıllarda 

daha temiz çevre ve temiz üretim anlayıĢlarıyla çevresel elektrokimya teknolojilerine 

yönelmektedir. Çevresel elektrokimya teknolojileri, çevresel kirliklerini minimuma 

indirmek ve önlemek için; hava, su ve toprak ortamlarından kirliliklerin gideriminde 

kullanılan teknik ve yöntemleri içerir [28, 30]. 

 

Elektrokimyasal arıtım baĢlıca Ģu üç yöntemden oluĢur. Bu yöntemler 

elektrooksidasyon (EOx), elektroflotasyon (Ef) ve elektrokoagülasyon (EC) olarak 

sıralanır. Bir elektroarıtım sürecinde bu yöntemler ayrı ayrı kullanılabildiği gibi 

hepsinin kombine kullanılması da mümkündür. Örneğin elektrokoagülasyon prosesinde 

gaz çıkıĢı olur ve bu gaz çıkıĢı ile aynı zamanda kısmen de olsa elektroflotasyon prosesi 
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gerçekleĢir. Bu gibi durumlar elektrokimyasal proseslerde arıtımın daha etkin bir 

Ģekilde ve daha kısa sürelerde gerçekleĢmesini sağlar [31]. 

 

1.3.1. Elektrooksidasyon (EOx) 

 

Çevre mühendisliğinde sıkça kullanılan en önemli mekanizmalardan biri olan ve 

organik madde giderimlerinde kullanılan ileri oksidasyon prosesleri genel olarak, alıcı 

ortamdaki mevcut organik kirleticileri gidermek için kullanılan yükseltgenme 

reaksiyonları ile açıklanır [31].  

 

Ġleri oksidasyon proseslerinin en yaygın kullanılanları ozon ile oksidasyon, hidrojen 

peroksit ile oksidasyon, fenton reaktifleri ile oksidasyon, ıslak hava oksidasyonu, 

ultraviole (uv) ıĢın ile oksidasyon ve elektooksidasyon (EOx) prosesleridir [31].  

 

Elektrooksidasyon yöntemi de elektrokimyasal yöntemlerden olup bu proseste elektrot 

olarak Ti, Pt, Ru, Au, paslanmaz çelik vb. gibi çözünmeyen inert elektrotlar kullanılır. 

Elektrooksidasyon prosesinde bu elektrotların yükseltgeme ve indirgemeye uğramaları 

sonucunda açığa çıkan O2 ve H2 gazları ile istenilen oksidasyon sağlanır. Bazı 

kirleticilerin konvansiyel bir oksidasyon prosesinde giderimi oldukça güçtür. 

Elektrooksidasyon prosesi ile alıcı ortamdaki giderilmek istenen maddeler oksidasyona 

tabi tutulurken biyolojik olarak bozunabilirliği zor olan bileĢikler de tıpkı biyolojik 

olarak bozunabilirliği kolay olan organik bileĢikler gibi H2O ve CO2 olan son ürünlere 

kadar dönüĢtürülmektedir. EOx prosesinde aktif rolü üstlenen elektrot tipi anottur. 

Proseste etkili parametre anodun katalitik aktivitesidir. Ayrıca akım, sıcaklık, pH, 

organik bileĢikler ve diğer oksidantların difüzyon hızı da EOx prosesinde etkili 

parametrelerdir. Eğer anot yeterli potansiyele sahipse atıksuda bulunan klorür iyonları 

klora dönüĢebilir veya organik bileĢiklerin direkt oksidasyonu gibi ikincil oksidatif 

reaksiyonlar oluĢabilir [31].  

 

2Cl
– 
→ Cl2 + 2e

–         
(1.1) 

 

Klorun güçlü oksidantlar arasında olduğunu söylemek mümkündür. Bu yüzden bazı 

organikleri oksitleyebilir. Elektrooksidasyon prosesinin % 90 oranında kimyasal oksijen 

ihtiyacı (KOĠ) giderim verimi sağladığı düĢünülmektedir. Bu oran iĢlem gören atıksu 

türüne göre değiĢiklik gösterir [31, 32]. 
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Elektrokimyasal arıtımın anot bölgesinde oluĢan oksidatif faaliyetin katot bölgesinden 

daha baskın olduğu arıtım Ģekli EOx olarak ifade edilir. 

 

Elektrotların bulunduğu ortama göre iki tip oksidasyon söz konusudur [33]: 

 

1. Direkt Oksidasyon: 

Direkt oksidasyon prosesinde en önemli etken parametre anottur. Fe, Al, Pt, Ti, TiO2, 

IrO2, Ti/IrO2, Pb/PbO2, poroz karbon, cam karbon, karbon fiber, grafit, gibi materyaller 

anot olarak kullanılır. Katot için genellikle Ti, Pt ve paslanmaz çelik metalleri 

kullanılmaktadır. Katalitik aktivitesi yüksek anotlar sayesinde suyun hidrolizi 

sağlanarak OH• radikalleri üretilir ve atıksudaki kirleticiler bu üretilen OH• radikalleri 

ile bozunmaya uğrarlar. 

 

2H2O → 2OH
-
 + 2H

+
 + 2e

-        
(1.2) 

 

Anotta ve katotta meydana gelen katalitik aktivite, organik veya inorganik kirliliğin 

türü, iyon ve gazların difüzyon oranı ve akım yoğunluğu direkt oksidasyonu etkileyen 

baĢlıca parametrelerdir. 

 

2. Ġndirekt Oksidasyon: 

Elektrotlar arasında su ortamında meydana gelen oksidasyon indirekt oksidasyon olarak 

ifade edilir. O2, Cl2 gibi birincil oksidantlar ile ClO2, O3, H2O2 gibi ikincil oksidantların 

su ortamına difüzyon olması ile bu oksidantların organik bileĢiklerin daha küçük 

bileĢenlerine parçalanmasını sağlar. Ġndirekt oksidasyonu pH, sıcaklık, difüzyon oranı 

gibi parametreler etkilemektedir. 

 

1.3.2. Elektroflotasyon (Ef) 

 

Elektrokimyasal arıtımın bir diğer türüdür. Elektroflotasyon kolloidlerin elektrolitik 

Ģartlarda oluĢan gaz kabarcıkları tarafından adsorplanıp su yüzeyine doğru hareketi ile 

toplanması sonucu oluĢan prosestir [32]. Bu proseste anotta ve katotta meydana gelen 

reaksiyonlarla aĢağıdaki gibi açıklanabilir: 

 

Anot: 2H2O → O2(g) + 4H
+
 + 4e

-       
(1.3) 

Katot: 4H
+
 + 4e

-
 → 2H2(g)        (1.4) 
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Ef prosesi tek baĢına kullanımından ziyade daha çok baĢka bir elektrokimyasal proses 

ile kombine sistem halinde kullanılır. Ef prosesinde gerçekleĢen yüzeyde toplama iĢlemi 

literatürde bilinen flotasyon iĢlemi ile benzeĢmektedir. Flotasyon prosesleri genellikle 

akıĢkanlardan askıda katı madde (AKM)‟leri ayırmak için kullanılırken Ef proseslerinde 

bu iĢlem boyut sınırlaması olmadan yapılmaktadır [32]. 

 

Ef prosesinde üretilen kabarcıkların sayısı elektrotların yüzey alanları ile değiĢiklik 

gösterebilir ve kabarcık sayısı ortalama 10-20 milyon/cm
2
 arasındadır. Proseste üretilen 

kabarcıkların çapları ise 5-100 µm arasında değiĢkenlik gösterir. Ef hücresi içerisinde 

elektrotların yerleĢtirilme biçimleri prosesin iĢleyiĢi açısından oldukça önemlidir. 

Genellikle Ef hücresinde anot alt kısma yerleĢtirilirken katot ise anottan 10-50 mm uzak 

olacak Ģekilde üst kısma yerleĢtirilir [32]. 

 

Ef‟da gaz kabarcıklarının optimum yoğunluğunu tespit etmek amacıyla sistemde etkili 

olan parametrelerin optimize edilmesi için yapılan çalıĢmalar Ef reaktöründe 

gerçekleĢtirilir. Reaktör üzerinde toplanan floklar köpük sıyırıcılar kullanılarak 

filtrasyon prosesine gönderilir [32]. 

 

Ef‟un verimi; sistemde oluĢan kabarcıkların hacmine ve sayısına, kabarcıkların 

boyutları ise; elektrotların cinsi, elektrotların yüzey alanı, akım yoğunluğu ve 

elektrotların geometrik Ģekline bağlı olarak değiĢir. Ef‟da elektrot materyali, akım 

yoğunluğu, reaktör tipi, pH ve sıcaklık gibi parametreler değiĢtirilebildiği için sistemde 

oluĢan kabarcık sayısı ve kabarcık büyüklüğü kontrol edilebilir. Bu sayede Ef‟un hızı 

artırılabilmektedir [32]. 

 

Ef‟da deĢarj edilecek atıksuyun Kimyasal Oksijen Ġhtiyacını (KOĠ) veya Biyolojik 

Oksijen Ġhtiyacını (BOĠ) düĢürmek için atıksu içindeki emülsiyonların, yağların, AKM,  

kolloidal partiküllerin ve diğer organik maddelerin sistemden uzaklaĢtırılması Ef‟a 

uygulanan baĢlıca iĢlemler arasındadır [33]. 

 

Ef yönteminin avantajı atıksu içeriğindeki yağlar ve emülsiyonlar giderilerek problem 

oluĢturan KOĠ‟nin de belirli bir kısmının giderilmiĢ olmasıdır. Ef bu sebeplerle birçok 

sanayi kolunda etkili Ģekilde kullanılmaktadır. Biyolojik arıtım tesisleri, Tekstil, kimya, 

metal, yiyecek-içecek, et, süt sanayileri Ef‟un etkili kullanıldığına iyi birer örnektir [33]. 
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1.3.3. Elektrokoagülasyon (EC) 

 

Elektrokoagülasyon (EC) prosesi anot materyalinin elektroliz sonucu çözünerek 

arıtılmak istenilen atıksu içerisinde metal hidroksit floklarının oluĢturulmasıyla 

gerçekleĢtirilen bir elektrokimyasal prosestir [34]. EC prosesinin prensibi koagülasyon, 

adsorpsiyon, flotasyon ve sedimantasyon gibi giderme mekanizmalarının bir veya bir 

kaçına dayanır. Fe ve Al gibi metalik anotların Anodik çözünmeye uğraması ve 

hidrolizi ile çözünürlüğü az olan Fe(OH)2, Fe(OH)3 ve Al(OH)3 gibi metal hidroksitleri 

oluĢur [34]. 

 

EC prosesi üç adımda gerçekleĢir; 

 

 EC prosesinde bulunan elektrotların yüzeyinde oluĢan elektrolitik reaksiyonlar 

 Elektroliz ile elektrotların çözünmesiyle sıvı fazdaki koagülantların oluĢumu 

 Adsorpsiyon, koagülasyon, sedimantasyon veya flotasyon mekanizmaları ile 

çözünebilir ve kolloidal formdaki kirleticilerin sistemden giderilmesi 

 

Ortamın kimyasal özelliği ve iletkenliği EC prosesinin mekanizmasını önemli ölçüde 

etkilemektedir. Buna ilaveten pH, kimyasal türlerin konsantrasyonu ve ortamdaki 

kolloidal partiküllerin boyutları gibi parametreler de EC prosesi üzerinde oldukça 

etkilidir. 

 

EC prosesinde en çok tercih edilen elektrotlar Demir (Fe) ve Alüminyum (Al) 

elektrotlardır. Su arıtımında genellikle Al elektrotlar, atıksu arıtımında ise Fe elektrotlar 

sıklıkla tercih edilmektedir [34].  

 

EC prosesinde Alüminyum elektrot kullanıldığında Al
+3

 iyonları hidroliz ile Al(H2O)6
+3

, 

Al(H2O)5OH
+2

, Al(H2O)4OH
+2

, oluĢturmakta ve hidroliz ürünleri geniĢ bir pH 

aralığında Al(OH)
+2

, Al(OH)
+3

, Al2(OH)2
+4

, Al(OH)4
-3

, Al6(OH)15
+3

, Al7(OH)17
+4

, 

Al8(OH)20
+4

, Al13(OH)34
+5

 gibi birçok polimerik ve monomerik hidroksi kompleksleri 

oluĢturur [34]. 

 

Elektrolitik çözeltide Al anot ürünleri düĢük pH‟da Al
+3

 ve Al(OH)
+2

 gibi türlerdir. 

Bunlar uygun pH değerlerinde önce Al(OH)3‟e ve sonuçta Aln(OH)3n‟e polimerleĢme 

göstermektedir [34]. 
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Alüminyum elektrot kullanıldığında; 

 

Anotta: 

Al
0
 → Al

+3
(aq) + 3e

-
         (1.5) 

Al
+3

(aq) + 3H2O →Al(OH)3 + 3H
+

(aq)       (1.6) 

nAl(OH)3 → Aln(OH)3n        (1.7) 

 

Katotta: 

6H
+
 + 3e

-
 → 3H2(g)         (1.8) 

 

Reaksiyonları meydana gelmektedir. Bunun yanında sulu ortamın pH‟sına bağlı olarak 

Al(OH)
+2

, Al(OH)
+3

 ve Al(OH)
-4

 gibi iyonik türler de ortamda bulunabilmektedir. 

Al(OH)
-4

 katodun kimyasal olarak H2 gazı ile birlikte yüksek pH‟larda oluĢan OH
-
 

iyonları tarafından kuĢatılması sonucu,  

 

2Al
0
 + 6H2O + 2OH

-
 → 2Al(OH)4

-
 + 3H2(g)      (1.9) 

 

reaksiyonu sebebiyle oluĢmaktadır. 

 

EC prosesinde demir elektrot kullanıldığında ferrik (Fe
+3

) iyonları çözelti pH‟ına bağlı 

olarak Fe(OH)3 gibi monomerik hidrokompleks türleri ve Fe(H2O)6
+3

, Fe(H2O)4(OH)
+2

, 

Fe(H2O)
5
(OH)

+2
, Fe2(H2O)6(OH)2

+4
 ve Fe2(H2O)8(OH)2

+4
 gibi polimerik hidroksi demir 

kompleksleri oluĢur [34]. 

 

Elektrolitik çözeltide Fe anot ürünleri düĢük pH‟da Fe(OH)
-4

 gibi türlerdir. Bunlar 

uygun pH değerlerinde önce Fe(OH)3‟e ve sonuçta ise aĢağıdaki mekanizmalardaki 

reaksiyonlara göre Fen(OH)2n-3n‟e polimerleĢme göstermektedir [34]. 

 

Fe için reaksiyon mekanizmaları: 

Mekanizma I 

Anotta: 

4Fe
0
→ 4Fe

+2
 (aq) + 8e

-
        (1.10) 

4Fe
+2

(aq) + 10H2O(s) + O2(g) → 4Fe(OH)3(k) + 8H
+

(aq)    (1.11) 

Katotta: 

8H
+

(aq) + 8e
-
 → 4H2(g)         (1.12) 

 

Toplamda: 

4Fe
0
 + 10H2O(s) + O2(g) → 4Fe(OH)3(k) + 4H2(g)     (1.13) 
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Mekanizma II 

Anotta: 

Fe
0
 → Fe

+2
(aq) + 2e

-
         (1.14) 

Fe
+2

(aq) + 2OH
-
(aq) → Fe(OH)2(k)       (1.15) 

 

Katotta: 

2H2O(aq) + 2e
- 
→ H2(g) + 2OH

-
(aq)        (1.16) 

 

Toplamda: 

Fe
0
 + 2H2O(s) → Fe(OH)2(k) + H2(g)       (1.17) 

 

Ģeklindedir. 

 

Bir EC reaktöründe genellikle anodun aĢınımı ile koagülant katyonların çözeltide 

oluĢumu sağlanır. EC prosesinde elektrotlara uygulanan potansiyel fark sonucu metal 

anotlarında; anotların çözünmesiyle polimerik hidroksitleri oluĢturacak metal 

iyonlarının oluĢumu ve suyun elektrolizi ile anotta oksijen, katotta ise hidrojen 

kabarcıklarının oluĢumu gibi genel iki ayrı reaksiyon meydana gelir. Floküle olmuĢ 

partiküller ile oluĢan kabarcıklar su yüzeyinde dururlar. ġekil 1.1‟de EC ünitesinde 

oluĢan reaktif faaliyetler gösterilmiĢtir [35]; 

 

ġekil 1.1. EC ünitesinde meydana gelen reaksiyonlar [35]. 

EC prosesinde tüm elektrota DC güç kaynağı ile doğru akım verildiğinde anot elektrot 

elektron verir ve yükseltgenir, Katot elektrot ise elektron alarak indirgenir. Metal 
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katyonlarının katot yüzeyinde doğrudan indirgenmesi ile katotta hidroksit iyonları 

oluĢur. EC ünitesinde anotta ve katotta gerçekleĢen reaksiyonlar aĢağıdaki Tablo 1.1‟de 

verilmiĢtir [36]. 

 

Tablo 1.1. Anotta ve Katotta meydana gelen reaksiyonlar [36]. 

ANOT REAKSĠYONLARI KATOT REAKSĠYONLARI 

Anot elektron verir Katot elektron alır 

Anotta yükseltgenme meydana gelir Katotta indirgenme meydana gelir 

Anodik çözünme gerçekleĢir 

Al
0
 → Al

+3
 + 3e

-
 

Katodik çözünme gerçekleĢir 

Cu
+2

 + 2e
-
 → Cu

0
 

Anotta anyonlar toplanır Katotta katyonlar toplanır 

Anolit bölge oluĢur Katolit bölge oluĢur 

Anotta O2 gazı açığa çıkar 

2H2O + 4e
- 
→ O2 ↑ + 4H

+
 

Katotta H2 gazı açığa çıkar 

2H2O + 2e
- 
→ H2 ↑ + 2OH

-
 

Klor varsa 

2Cl
-
 + 2e

-
 → Cl2 ↑ 

Gazın indirgenmesi 

O2 + 4H
+
 + 4e

- 
→ 2H2O 

 

EC prosesinde alüminyum elektrot kullanılarak yapılan çalıĢmalarda istenmeyen 

çökeltilerin oluĢtuğu görülmüĢtür. EC esnasında oluĢan bu çökeltiler ana sebebi aĢırı 

miktarda metal hidroksitlerinin oluĢumudur. OluĢan bu çökeltiler ağır metal kirliliğine 

neden olduğundan dolayı demir elektrotlar fazla tercih edilmez [35]. 

 

EC prosesinde yaygın olarak alüminyum ve demir elektrotların tercih edilmesinde 

uygulanabilirliklerinin kanıtlanmıĢ olmasının yanı sıra ucuz ve kolay temin edilebilir 

olmalarıdır [35]. 

 

EC reaktörlerinde iki tip akım uygulanmaktadır; 

 Doğru akım (DC) 

 Alternatif akım (AC) 

DC, EC teknolojisinde; oksidatif faaliyet sonucu anot materyalinde çözünme meydana 

gelirken katot materyalinde su geçirmez bir oksit tabakası oluĢumuna neden olur. Bu 
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durum EC‟da verimin düĢmesine neden olur. Doğru akım kayıpları EC reaktörüne 

çözünen paralel plaka elektrotlar eklenerek önemli ölçüde düĢürülür. Fakat DC‟dan 

daha çok EC‟da AC tercih edilmektedir. 

 

EC uygulamalarının sanayi üretimindeki bazı operasyonel avantajlar aĢağıda verildiği 

Ģekilde özetlenebilir [35,36]: 

 Çok yönlülük 

 Çevresel uyum 

 Otomasyon uyumluluğu 

 Enerji verimliliği 

 Maliyet etkinliği 

 

1.3.4. Fenton ve Ġlgili Prosesler 

 

1.3.4.1. Fenton Prosesi (FO)(Fe
+2

/H2O2) 

 

Fenton kimyasının tarihi 1984‟e dayanmaktadır. Henry J. Fenton H2O2‟nin Fe
+2

 tuzları 

ile birlikte aktifleĢtirilebileceğini ve tartarik asidi oksitleyebileceğini rapor etmektedir. 

O zamandan beri Fenton ve ilgili reaksiyonları biyolojik kimya, sentez, doğal suların 

kimyası ve tehlikeli atıkların arıtımı gibi pek çok konuda büyük bir ilgi uyandırmıĢtır 

[37,38].  

 

1934‟de Haber ve Weiss, Fenton reaksiyonları ile oluĢan aktif oksidantların en güçlü 

oksidantlardan birisi olan (E
o
=2.73 V) ve OH• radikallerini meydana getirdiğini 

bildirmiĢlerdir. 1975‟de Walling, Fenton oksidasyonu ile organik maddelerin 

parçalanması ile ilgili etkileyici bir çalıĢma sunarak kimyanın çeĢitli alanlarında 

araĢtırmacılar arasında Fenton kimyası konusunda yeni bir ilgi uyandırmıĢtır [38]. 

Günümüzde çok karmaĢık bir kimyasal sisteme sahip olan Fenton sistemleri detaylı 

olarak araĢtırılmaktadır. Diğer ileri oksidasyonu proseslerle birlikte Fenton prosesi ve 

çeĢitli modifikasyonlarının kullanımı da oldukça yaygındır [37,39]. 

 

Fenton oksidasyonu (FO) endüstriyel atıksuların arıtımı ve ön arıtım amaçlı olarak 

kullanılan en yaygın ve iyi bilinen ileri oksidasyon proseslerinden biridir. FO prosesi 

yüksek elektrokimyasal oksidant potansiyeline sahip olan OH• (Hidroksil) serbest 

radikallerinin oluĢumunu esas alır [38]. FO prosesi ile oksidasyonu iĢlemlerindeki temel 
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reaktifler Fe
+2

 iyonları, Hidrojen peroksit (H2O2) ve asidik sulu çözeltilerde katalitik 

olarak parçalanan H2O2‟in oluĢturduğu OH• radikalleridir. FO‟da OH• radikali organik 

substratların oksidasyonunda etkili temel ara üründür. AĢırı asidik ve yüksek organik 

içeriğe sahip çıkıĢ sularında aĢağıdaki gibi kompleks redoks reaksiyonları meydana 

gelir [37,38]. 

 

Fe
+2

 + H2O2 →  Fe
+3

 + OH• + OH
-
       (1.18) 

RH + OH• → H2O + R
.
        (1.19) 

R
.
 + H2O2 → ROH + OH•        (1.20) 

 

Bu reaksiyonlar oluĢurken sisteme Fe
+2

 iyonlarının ilave edilmesi H2O2‟in oksidatif 

etkisini önemli ölçüde artırmaktadır. FO‟da OH• radikallerinin oluĢumu için gerekli pH 

aralığı 3-5 (genellikle kuvvetli asidik)‟tir [38]. 

 

FO sistemi içerisinde Fe
+3

‟ün Fe
+2

‟ye indirgenmesi H2O2 ile ya da reaksiyon sistemi 

içinde oluĢan H2O2‟ten meydana gelen HO2
.
 ile gerçekleĢir. Bu sebeple ortamda H2O2 

olduğu müddetçe demir iyonlarının redoks döngüsü içerisinde Fe
+2

 ve Fe
+3

 sürekli 

olarak birbirine dönüĢür. Böylece OH• radikallerinin üretimi sürekli olarak devam eder. 

Tam bu noktada önemli olan atıksudaki organik bileĢiklerin etkin bir biçimde 

bozunumunu sağlamak için döngünün sürdürülebilir halde tutulmasıdır. FO prosesi ile 

gerçekleĢen mineralizasyonun arıtım sürecinin sonlarına doğru yavaĢlama eğilimi 

gösterir. Bu yüzden FO prosesi biyolojik olarak parçalanabilirliği artırmak ve ileri 

biyolojik arıtım sistemleri için çıkıĢ suyu toksisitesinin güvenli düzeylere çekilmesi için 

bir ön arıtım prosesi olarak tavsiye edilmektedir [37,38]. 

 

pH ve sıcaklık değiĢimleri ile demir sülfat ve H2O2 miktarlarındaki değiĢiklikler FO 

prosesinin arıtma verimliliğini önemli ölçüde etkileyen parametrelerdir [38]. 

 

1.3.4.2. Elektro-Fenton Prosesi (EF)(Fe
+2

/H2O2) 

 

Elektro-Fenton (EF) dolaylı EOx proseslerinden biridir. EF prosesi kullanılan karbon 

katot sayesinde oksijenin iki elektron indirgemesi ile proseste sürekli olarak H2O2 

oluĢan sistemdir. Fenton ve onunla ilgili reaksiyonlar peroksit ile (genellikle H2O2) 

demir iyonlarının ortamda bulunan organik ve inorganik maddeleri oksitleme 

kapasitesine sahip aktif oksijen türlerinin oluĢumunu kapsar [39]. 
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Son yıllarda su ve atıksu arıtımında özellikle elektrokimyasal teknolojiler ve bunların 

uygulamaları konusunda büyük bir ilgi vardır. Özellikle kirleticinin anodik veya katodik 

olarak dönüĢümünü sağlayan doğrudan elektrokimyasal yöntemlerinin ya da 

elektrokimyasal olarak üretilen OH• radikali gibi güçlü oksidantların oluĢumuna neden 

olan dolaylı elektrokimyasal yöntemlerin kullanımı giderek daha fazla önem 

kazanmaktadır [39, 40]. 

 

Hidroksil radikalleri güçlü oksidantlar (2.84 eV) olup çevre ile ilgili pek çok kirletici ile 

seçici olmayarak reaksiyona girebilmektedir. 

 

OH• + H
+
 + e

-
 ↔ H2O (E

o
=2.73 V)       (1.21) 

 

Kimyasal olarak bu radikaller Fenton reaktifleri olarak adlandırılmaktadır. Asidik 

koĢullar altında H2O2 ve Fe
2+ 

iyonlarının ilavesi ile üretilmektedirler. ġekil 1.2‟de OH• 

radikallerinin oluĢum mekanizması verilmiĢtir [41]: 

  

ġekil 1.2. Elektro-Fenton yöntemiyle OH• radikallerinin üretim Ģeması [41]. 

 

Reaksiyon mekanizması aĢağıdaki reaksiyonlarla açıklanabilir; 

 

Başlangıç adımı 

Fe
+2

 + H2O2 → Fe
+3

 + OH• + OH
-
   k= 51 M

-1
s

-1
   (1.22) 

İlerleme  adımı 

RH + OH• → H2O + R•    k= 10
7
†10

10
 M

-1
s

-1
  (1.23) 
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R• + Fe
+2

 → R
+
 + Fe

+2
        (1.24) 

R• + H2O → ROH + H
+
        (1.25) 

 

FO yalnızca oksidasyon ve koagülasyon prosesi olmamakla birlikte aynı zamanda 

sudaki oksijen miktarını da arttırabilen bir ileri oksidasyonu prosesidir [41]. 

 

EF prosesinde H2O2‟in elektrokimyasal olarak üretimi aynı zamanda oksijen difüzyon, 

ağsı cam karbon, grafit, karbon-keçe ve civa banyolu katot gibi farklı katot materyaller 

de kullanılarak moleküler oksijenin iki elektron indirgenmesiyle de üretilebilmektedir 

[42]. 

 

OH• radikali oluĢumu ile ilgili zincir reaksiyonlar aĢağıdaki gibidir; 

 

OH• + H2O2 → H2O + OOH•       (1.26) 

Fe
+2

 + H2O2 → Fe
+2

 + H
+
 + OOH•       (1.27) 

Fe
+3

 + R
.
  → Fe

+2
 + R

+
        (1.28) 

Fe
+3

 + OOH• → Fe
+2

 + H
+
 + O2       (1.29) 

 

Hidrojen peroksitin asidik koĢullar altında demir katalizli ayrıĢması, aktif ara ürünlerin 

(OH•, OOH•, R
+
) oluĢumuna neden olmaktadır. Fenton reaksiyonlarında oksitatif ara 

ürün olarak yüksek aktiviteye sahip demir-oxo komplekslerinin (ferril iyonu, Fe
IV

O
+2

) 

oluĢumu da söz konusudur [42]. 

 

Fe
+2

 + H2O2 → Fe
IV

O
+2

 + H2O       (1.30) 

 

H2O2 üretimi için yaygın olarak kullanılan katot materyal karbondur. Karbonun 

kullanılmasının ana sebepleri Ģunlardır; oksijen indirgenmesinde elektrokimyasal bir 

aktivite aralığına sahip olması, hidrojen oluĢumu için yüksek aĢırı potansiyeli ve H2O2 

için düĢük katalitik aktivite göstermesidir [42]. 

 

H2O2 + 2H
+
 + 2e

-
  → 2H2O        (1.31) 

 

Bu özellikler elektrot yüzeyinin yapısına bağlı olarak kimyasal veya elektrokimyasal 

yüzey ön iĢlemler ile arttırılabilir veya azaltılabilir. Fenton ilerleme reaksiyonları aynı 

zamanda katot yüzey üzerindeki Fe
+2

 iyonlarının elektrokimyasal rejenerasyonu ile de 

arttırılabilir [37, 39]. 
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Fe
+3

 + e
-
  →  Fe

+2
         (1.32)  

 

EF prosesi, Fenton reaksiyonlarının oluĢması için elektrokimyasal reaksiyonları 

kullanır. Fenton reaktiflerinin birisini veya her ikisini sistem içerisinde kendiliğinden 

oluĢturur. Reaktiflerin oluĢumu; hücre potansiyeli, çözelti koĢulları ve elektrotların 

yapısı ile sıkı sıkıya iliĢkilidir. Tablo 1.2‟de farklı tipteki EF reaksiyonları 

tanımlanmaktadır [39]. 

 

Tablo 1.2. Elektrokimyasal Fenton Reaksiyon Tipleri [39]. 

Tip Anot reaksiyonu Katot reaksiyonu 
DıĢarıdan ilave edilmesi 

gereken reaktif 

1 Fe
0
 → Fe

+2
 + 2e

- 
2H2O+2e

-
 → H2 + 2OH

-
 H2O2 

2 
Fe

0
 → Fe

+2
 + 2e

- 
O2 + 2H

+
 + 2e

-
 →  H2O2 

Fe
+3

 + e
-
 → Fe

+2
 

- 

3 2H2O → 4H
+ 

+ O2 + 2e
-
 O2 + 2H

+
 + 2e

-
 → H2O2 Fe

+2
 

4 2H2O → 4H
+ 

+ O2 + 2e
-
 Fe

+3
 + e

-
 → Fe

+2
 H2O2 

Not: Sistemde oluĢan Fenton reaktifleri kalın karakterle gösterilmektedir. 

 

Fe
+2

, demir metali veya titanyum + demirin kurban anot olarak kullanılarak oksitatif 

çözünme ile üretilebilmektedir [43]. 

 

Fe
0
 → Fe

+2
 + 2e

-
         (1.33) 

 

Elektrotlar, optimum çözünmüĢ iyon konsantrasyonuna ulaĢabilmek için yüksek 

spesifik yüzey alanına sahip olmalıdır. Fe
+3

 iyonları aynı zamanda platin gibi inert bir 

katot üzerinde Fe
+3

 iyonlarının indirgenmesi ile de oluĢabilmektedir [43]. 

 

Fe
+3

 + e
- 
→ Fe

+2
         (1.34) 

 

EF prosesinde görev alan OH• radikallerinin sadece FO ile oluĢmaz. OH• radikalleri 

aĢağıda verilen reaksiyon gereği anot yüzeyinde meydana gelen suyun hidrolizi ile de 

oluĢur. Proses içerisinde Fenton reaktiflerinin elektroliz ortamında oluĢumu, O2‟nin ve 

Fe
+3

‟ün redüksiyonu ile katot yüzey üzerinde H2O2 ve Fe
+2

‟ye dönüĢümüdür. Ancak 
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sistemde anotta çözünebilir elektrot kullanılması durumunda EOx verimi oldukça 

sınırlıdır [44]. 

 

H2O  →  OH• + H
+
 + e

-
         (1.35) 

 

Sonuçta, EF reaktöründeki OH• radikallerinin miktarı Fenton oksidasyon (FO) 

sistemine göre daha yüksek olacaktır. Bu olay, EF yönteminin verimliliğini arttıran en 

önemli unsurlardan birisidir. Sistemde, Fenton reaksiyonları sonucu oluĢan Fe
+3

 

iyonlarının katot yüzeyinde Fe
+2

‟ye indirgenmesi mümkündür. Bu durum, Fenton zincir 

reaksiyonlarını tetiklemesinden dolayı, EF sistemlerinde klasik FO‟ya oranla daha 

yüksek arıtma verimlerine ulaĢılması sağlanmaktadır [44]. 

 

1.3.4.2.1. Elektro-Fenton Prosesine Etki Eden Faktörler 

 

Elektrot tipi: 

 

Elektrot tipi EF prosesinin sonucunu etkileyen en önemli parametreler arasında yer alır. 

Bu seçim, kirletici giderim verimini de doğrudan etkilemektedir. Elektrot tipi 

elektrokimyasal arıtım türünü belirlemektedir. Elektrot tipine bağlı olarak farklı 

oluĢumlar gerçekleĢmektedir. Örneğin, EC yöntemi için seçilen elektrot türleri akım ile 

birlikte ortamda çözünürken, EOx ve EF proseslerinde ise H2O2 ve OH• radikalleri 

oluĢup çözünme gerçekleĢmemektedir. EC yöntemi için demir ve alüminyum elektrotlar 

yaygın Ģekilde kullanılırken EOx ve EF‟da bu elektrotların yerini, Ti, Pt, Ru, grafit vb. 

elektrotlar da alabilir [45]. 

 

Elektrotların yerleĢimi: 

 

Elektrotların reaktör içerisindeki yerleĢimi, elektrot boyutu gibi kavramlar da elektrot 

seçimi kadar önem taĢımaktadır. Tek kutuplu ve çift kutuplu elektrotlar yardımı ile 

farklı proses dizaynlarına sonrası daha yüksek giderim verimleri elde edilebilir.  Anot 

ve katot çok farklı Ģekillerde yerleĢtirilebilmektedir [45]. 

 

Akım yoğunluğu/Akım Ģiddeti: 

 

Akım yoğunluğu da önemli iĢletme parametreleri arasındadır. Akım yoğunluğunun 

optimizasyonu elektrokimyasal arıtım yöntemi için çok önemlidir. Fazla akım 

yoğunluğu ile yüksek maliyet ve aĢırı çamur artıĢı gibi sorunlar oluĢur. Bunun yanında 
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akım yoğunluğu ile arıtım süresi ters orantılı olarak değiĢir. Yani yüksek akım 

yoğunluğu daha kısa süren bir arıtım çalıĢması anlamına gelmektedir [45]. 

 

pH: Reaktör ortamındaki elektrokimyasal reaksiyonları direkt olarak etkileyen 

parametredir. Bu sebeple pH elektrokimyasal reaksiyonlar için büyük öneme sahiptir. 

pH EOx‟da OH• radikallerinin oluĢumunda ve EC‟de metal hidroksitlerin oluĢumunda 

birinci dereceden etkilidir. Belirli pH değerleri koagülantların ve OH• radikallerinin 

oluĢmasında etkili rol oynamaktadır. Proses sonunda pH‟da değiĢim meydana 

gelmektedir. EC‟nun yoğun olduğu durumlarda pH giderek artarken, EOx 

çalıĢmalarında pH‟nın giderek düĢtüğü görülmektedir [45]. 

 

Arıtım süresi: Tüm arıtım çalıĢmalarında arıtım süresi önemlidir. EF prosesinde de 

arıtım süresinin optimizasyonu gereklidir. Arıtım süresi ile verim doğrudan iliĢkilidir. 

Uzun süreli çalıĢmalarda maliyet açısından, çamur ve köpük oluĢumu bakımından 

uygun olmamaktadır [45]. 

 

Ġletkenlik: Elektrokimyasal proseslerde genelde iletkenliğin yüksek olması istenir. Su 

veya atıksuyun arıtımında iletkenliği artırmak için genelde tuz mineralleri kullanılır. 

Tuz minerallerinden elde edilen çözeltiler yüksek iletkenlik değerlerine sahip oldukları 

için destek elektrolit olarak kullanılırlar. Ortama ilave edilen destek elektrolitler (NaCl, 

Na2SO4, NaNO3 vb.) suyun iletkenliğini, dolayısıyla ortamdaki iyonik Ģiddeti arttırarak 

elektrik sarfiyatının azalmasına neden olur [45]. 

 

Sıcaklık: EF prosesinde çözeltinin sıcaklığı arttıkça EF reaksiyon hızıları da diğer 

kimyasal reaksiyonlar gibi artmaktadır. Sıcaklık arttığı zaman üretilen iyonlar 

hareketlilik kazanmakta ve EF reaksiyon kinetiği de doğru orantılı bir Ģekilde 

artmaktadır. Bu durumda iyonların yumaklaĢma ve metal hidroksit flokları oluĢturma 

Ģansı azalmaktadır. Ancak EF prosesinde sıcaklık artıĢı çok fazla olmamaktadır. Sonuç 

olarak sıcaklık artıĢı proses veriminde artıĢ meydana getirmektedir [45]. 

 

Güç kaynağı: Elektrokimyasal bir reaktöre uygulanan akım; denge potansiyel farkını, 

anot ve katot potansiyelini ve çözeltinin potansiyel ihtiyacını karĢılayacak değerde 

olmalıdır. EC sistemlerinde genellikle DC güç kaynağı kullanılmaktadır. Elektrot yüzey 

oksidasyonunu veya pasifleĢmesini mümkün olduğu kadar azaltmak için güç kaynağının 

yönü belirli zaman aralıklarında değiĢtirilir [45]. 
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1.3.4.2.2. Elektro-Fenton Prosesinin Avantaj ve Dezavantajları 

 

EF prosesinin bilinen ve en çok değinilen avantajları aĢağıdaki gibi sıralanabilir. 

 

 Fe
+2

 tuzları ve H2O2 toksik etki gösteren maddeler değildir. 

 Sistemde çözünen demirin katalitik miktarı kullanılır. 

 Kullanılmayan Fe
+2

 iyonları çözeltiden kolaylıkla uzaklaĢtırılabilir. 

 Hidrojen peroksit (H2O2) yine kendisi gibi toksik etkisi olmayan H2O ve O2 gibi yan 

ürünlere dönüĢür. 

 Fenton reaksiyonları sonucu oluĢan hidroksil (OH
.
) radikallerinin sudaki mevcut 

kirleticileri mineralize etmesindeki etkisi çok yüksektir. 

 H2O2 ve Fe
+2

 tuzlarının kolay bulunabilir olmasından dolayı sistem maliyeti oldukça 

düĢüktür ve bu yüzden sistem ekonomiktir. 

 Oksidasyon prosesi sırasında ozonlama ve klorlama iĢlemelerindeki gibi klorlu 

organik bileĢikler oluĢmaz. 

 Organik kirleticiler istenirse tamamıyla oksidasyon ile yapı taĢları olan CO2 ve 

H2O‟ya kadar dönüĢtürülebilirler. 

 H2O2 ihtiyaç duyuldukça yerinde ve sürekli üretilebilir. Bu nakliye ve depolamayı 

ortadan kaldırır [46]. 

 

EF prosesinin yukarıda özetlenen avantajlarına karĢın dezavantajları da mevcuttur. Bu 

dezavantajlar da aĢağıdaki gibi sıralanabilir. 

 

 Fenton reaksiyonlarının oluĢması için pH‟nın düĢük olması gereklidir. Bu yüzden 

sistemde sürekli pH kontrolü gerekir. 

 pH‟nın düĢük tutulması için harcanan kimyasallar maliyeti artırır. 

 Sistemde oluĢan Fe
+2

 iyonları indirgenerek Fe
+3

 iyonlarına dönüĢür ve Fe
+3

 iyonları 

da Fe(OH)3‟e dönüĢerek sistemde çamur oluĢumuna neden olabilir. 

 Harcanan elektrik enejisi fazla maliyet oluĢturabilir. 

 H2O2 katot ara yüzeyinde birikebilir ve belki kısmen bozunabilir [47]. 
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1.3.4.3.Elektro-Fenton Prosesi Ġle Yapılan ÇalıĢmalar 

 

EF prosesi farklı modifikasyonları ile pek çok endüstriyel atıksu türü için birçok 

araĢtırmacıya konu olmuĢtur. Yapılan çalıĢmalarda genellikle anot materyali olarak 

platin veya titanyum kaplı RuO2/IrO2 ve katot materyali olarak da grafit veya karbon 

keçe kullanıldığı, diğer taraftan pH 3 ve ortama O2 kazandırmak amacıyla sistem 

içerisine elektroliz öncesi hava verildiği görülmektedir. ÇalıĢma sonuçları göstermiĢtir 

ki birçok farklı atıksu türü için yüksek oranlarda mineralizasyon verimleri elde 

edilebilmektedir. Bu çalıĢmaların bazılarına örnek verilecek olursa; 

 

Zhou ve diğ., 2012, ters ozmos konsantresini EF prosesi ile arıtmak amacıyla platin tel 

anot ve karbon keçe katot kullandıkları çalıĢmada 180 dakikalık elektroliz süresinde 

%62‟lik KOI giderimine ulaĢtıklarını rapor etmektedirler [48]. 

 

De Luna ve diğ., 2012, acetaminophen isimli bir ilaç türü atıksuyundan EF prosesi ile 

titanyum kaplı RuO2/IrO2 anot ve paslanmaz çelik katot materyali kullanarak ortam 

koĢulları olarak oda sıcaklığında, 3500 ml‟lik reaktör hacmi ile 120 dakikalık elektroliz 

süresinde %98 TOK ve %43 KOI giderimine ulaĢtıklarını belirtmektedirler [49]. 

 

Babuponnusami ve diğ., 2012, fenolün ileri oksidasyon yöntemlerinden birisi olan EF 

prosesi ile arıtılabilirliğini araĢtırdıkları çalıĢmalarında paslanmaz çelik anot ve katottan 

oluĢmuĢ 1000 lt hacimli bir EF hücresinde 60 dakikalık elektroliz süresinde %89,5‟lik 

fenol giderimi ve %60‟lık KOI giderimine ulaĢılabildiğini ifade etmektedirler [50]. 

 

1.3.4.3.1. Elektro-Fenton Yöntemiyle Salisilik Asit Gideriminde Yapılan Bazı 

ÇalıĢmalar 

 

George ve arkadaĢları yaptıkları çalıĢmada, sulu çözeltilerden grafit elektrot sisteminin 

kullanıldığı Elektro-Fenton (EF) ve Elektroflotasyon (Ef) ile SA giderimi yapılmıĢtır. 

EF iĢleminde Fenton reaktifleri olarak Fe
0
, Fe

+2
, Fe

+3
 iyonları kullanılırken 

elektroflotasyonda benzer görevde Cu
+2

, Mn
+2

, Ni
+2

 kullanılmıĢtır. ÇeĢitli çalıĢma 

koĢullarının EF üzerine etkisi incelenmiĢtir. Ayrıca SA gideriminde adsorpsiyon ve 

elektrosorpsiyonun katkısı da araĢtırılmıĢtır. Sonuçlara göre yöntem uygun çalıĢma 

koĢullarında SA giderimi üzerinde etkili olduğu görülmüĢtür. Fe
+2

 iyonları metal iyonlar 

arasında en iyi etkiyi sağlamıĢtır. Maksimum giderim verimi uygun çalıĢma 
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koĢullarında 8 saat elektroliz ile %75,13 olarak elde edilmiĢtir. Ef prosesinde de benzer 

iĢlemler uygulansa da SA gideriminde, EF prosesinin daha etkili ve verimli olduğu 

belirlenmiĢtir. ÇalıĢma sonunda ek olarak SA sulu çözeltilerden elektroliz ile 

gideriminde optimum koĢullarda gaz kromotografisi-kütle spektrometrisi (GC-MS) 

parçalanma yöntemi için önerilmiĢtir [51]. Ancak bu çalıĢmada kullanılan anot katot 

kombinasyonu bildiğimiz kadarıyla daha önce herhangi bir çalıĢmada denenmemiĢ olup 

Fenton reaksiyonları için ihtiyaç duyulan harici Fe
+2

 reaktifi sistemde anot materyal 

olarak kullanılan SS316-L paslanmaz çelik elektrot marifetiyle üretilmektedir. Ayrıca 

paslanmaz çelik klasik demir elektroda göre elektrolitik ortamda daha az çözünme 

göstererek Fenton reksiyonları için gerek duyulacak miktarda (katalitik düzeyde) demir 

oluĢturarak gerçek Fenton reaksiyonlarını doğrudan temsil edebilecek katalizör 

miktarının sulu çözeltide oluĢmasını sağlayacaktır. 
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BÖLÜM 2 

YÖNTEM ve MATERYAL 

ÇalıĢmalarda kullanılan SA‟in, deney öncesi ve sonrasında pH, iletkenlik, TOK 

(Toplam Organik Karbon), ölçümleri standart metotlara göre enstrümental olarak 

yapılmıĢtır [52].  

 

H2O2 ölçümleri potasyum titanyum oksalat metodu ile gerçekleĢtirilmiĢtir. Bu 

yöntemde, örnek alüminyum klorür ve sodyum hidroksitle berrak hale getirilir ve sarı 

pertitanik asit kompleksi oluĢturmak için hidrojen peroksit asit çözeltide potasyum 

titanyum oksalat ile reaksiyona girer. Renkli kompleks 400 nm‟de spektrofotometrik 

olarak ölçülür. Bu metot sıvı atıksularda ve ham kanalizasyon sularında 0,1 – 50 mg/L 

(H2O2 olarak) aralığında hidrojen peroksit miktarlarının belirlenmesi için uygundur 

[53].  

 

Fe
+2

 analizleri standart metotlara göre (3500-Fe B.) yapılmıĢtır. 1-10 fenantrolin 

çözeltisi kullanılarak pH 3,2-3,3 de çözeltideki demirin fenantrolinle reaksiyonu 

sonunda 3 molekül fenantrolin, 1 atom ferro demir ile portakal kırmızı renginde 

kompleks meydana getirir. OluĢan renkli çözelti 510 nm‟de spektrofotometrik olarak 

ölçülür. 

 

2.1. Deneysel ÇalıĢma 

 

EF uygulamaları ve H2O2 üretimi için 10 mm malzeme kalınlığına sahip plexiglass 

malzemeden reaktör imal edilmiĢtir. EF uygulamaları ve H2O2 üretimi 120 x 90 x 90 

mm ebatlarında 500 ml etkili hacme sahip plexiglass malzemeden imal edilmiĢ reaktör 

içerisinde gerçekleĢtirilmiĢtir. EF çalıĢmalarında gerek duyulan elektrolitik iletkenlik 

stok konsantrasyonu 2M Na2SO4 farklı konsantrasyonlarda destek elektrolit ile 
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sağlanmıĢtır. H2O2 üretim çalıĢmalarında olduğu gibi çalıĢma elektrodu olarak 110 x 75 

x 7 mm ebatlarında 2 adet karbon kumaĢtan yapılmıĢ plaka katot, bir iletken vasıtasıyla 

birbirine bağlı Ģekilde kullanılmıĢtır. KarĢıt elektrot olarak ise 150 mm uzunluğunda 

platin bir tel karbon kumaĢ levhaların arasında yatay Ģekilde konumlandırılmıĢtır. EF 

prosesi için yapılan reaktör ġekil 2.1‟de gösterilmektedir. 

 

  

  
 

ġekil 2.1. EF denemeleri için plexiglass malzemeden yapılan reaktör 

 

Elektrotlar, bir dijital güç kaynağına bağlanmıĢ ve sabit akım koĢullarında 

kullanılmıĢtır.  Aynı Ģekilde denemeler katot olarak SS316-L çelik için de yapılmıĢtır. 

EF çalıĢmalarına ait ön denemelerde düĢük akım Ģiddetleri uygulandığı için önemli bir 

ısı artıĢı gözlemlenmemiĢtir. Reaktör ortamında Fenton reaksiyonlarının 

gerçekleĢebilmesi için atıksuyun doğal pH değeri elektroliz iĢlemi öncesinde 0,1N 

H2SO4 veya 0,1N NaOH çözeltileri kullanılarak asidik Ģartlara ayarlanmıĢtır [54].  

Sonrasında H2O2 üretimi için gerekli doygun oksijen ortamının temini amacıyla çözelti 

içerisinden 15 dakika süreyle saf oksijen geçirilmiĢtir [55].  Aynı zamanda EF 

reaksiyonlarının sürekliliği açısından H2O2 üretimi için elektroliz iĢlemi süresince 
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devamlı olarak grafit plakaların yakınından Ģamandıralı gaz debimetreye bağlı difüzör 

düzeneğine sahip ince pvc boru vasıtasıyla 0,3 L/dk sabit debide saf O2 verilmiĢtir.  

 

FO reaksiyonları açısından önem arz eden diğer bir reaktif ise Fe
+2

 iyonlarıdır [56]. 

Ancak EF çalıĢmalarında demir iyonları anodik ve katodik sürekli olarak Fe
+2

 ve Fe
+3

 

dönüĢümü içerisinde olup hiçbir zaman tek bir form halinde kalmamaktadır. Dolayısıyla 

klasik FO uygulamalarında olduğu gibi yüksek miktarlarda değil yalnızca FO 

reaksiyonlarını baĢlatacak düzeyde (katalitik miktarda) gereklidir. Bu nedenle elektroliz 

öncesinde, pH ayarlaması sonrasında FO reaksiyonlarının gerçekleĢmesi için gerekli 

Fe
+2

 veya Fe
+3

,  (NH4)2(FeSO4)2.6H2O formunda çözeltiye ilave edilmiĢtir.  Ġstenilen 

katalitik miktardaki Fe
+2

‟yi sağlamak amacıyla SS316-L çeliği anot olarak da 

kullanılmıĢtır. EF deneylerinde kullanılan SS316-L çeliği ġekil 2.2‟de gösterilmektedir. 

 

 
 

ġekil 2.2. EF deneylerinde kullanılan SS316-L çelik anot materyal 

 

Elektroliz iĢlemleri esnasında oluĢan reaktiflerin çözelti ortamında homojen dağılımının 

gerçekleĢebilmesi için IKA C-MAG HS7 manyetik karıĢtırıcı vasıtasıyla 200 dev/dak. 

karıĢtırma hızında sürekli karıĢtırılmıĢtır. EF reaksiyonları 200 dakikalık periyotlarla 

yürütülmüĢ olup, elektroliz esnasında her 10 dakikada bir reaktör ortamının pH, 

iletkenlik, sıcaklık, Hach-Lange HQ40D bir multiparametre ölçer kullanılarak 

ölçülmüĢtür. EF deney düzeneği ġekil 2.3‟de verilmektedir. 
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ġekil 2.3. Elektro-Fenton prosesi deney düzeneği 

 

2.1.1. Hidrojen Peroksit (H2O2) Üretimi 

 

ÇalıĢmanın bu aĢamasında EF reaksiyonlarında H2O2 üretim miktarını arttırmak üzere 

sistem performansını geliĢtirmek amaçlanmıĢtır. EF çalıĢmalarında olduğu gibi karĢıt 

elektrot olarak 110 x 75 x 7 mm ebatlarında 2 adet grafit plaka ve 2 adet karbon kumaĢ 

plaka katot, bir iletken vasıtasıyla birbirine bağlı Ģekilde kullanılmıĢtır. ÇalıĢma 
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elektrodu olarak ise 150 mm uzunluğunda Pt (Platin) bir tel grafit ve karbon kumaĢ 

plakaların arasında yatay Ģekilde konumlandırılmıĢtır. Elektrotlar, bir dijital güç 

kaynağına bağlanmıĢ ve sabit akım koĢullarında kullanılmıĢtır. Reaksiyonlar 500 

mL‟lik çözelti ortamında gerçekleĢtirilmiĢ olup iyonik Ģiddeti sağlamak amacıyla 

çözeltiye 50 mM Na2SO4 ilave edilmiĢtir. Deneylerde reaksiyon ortamına 0,3 L/dk sabit 

debide O2 verilmiĢtir. Deneysel çalıĢmalarda anot materyali olarak platin tel ve katot 

materyali olarak grafit plaka ve karbon kumaĢ plaka kullanılmıĢ olup anot-katot arası 

mesafe 40 mm olarak sabit tutulmuĢtur. Çözeltinin homojenize edilmesi için IKA C-

MAG HS 7 marka bir manyetik katıĢtırıcı kullanılarak 200 dev/dak.‟da sabit karıĢtırma 

iĢlemi uygulanmıĢtır. Ayrıca çalıĢmalarda tüm elektroliz süreleri 100 dk olarak 

seçilmiĢtir. Deneylerde pH, akım, destek elektrolit konsantrasyonu, hava debisi 

parametrelerinde farklı denemeler yapılmıĢtır. Ġlk parametre olan pH‟da; pH 2, pH 3, 

pH 4, pH5 ve pH 6‟da, akımda; 20 mA, 40 mA, 60 mA, 80 mA ve 100 mA‟de, destek 

elektrolit konsantrasyonunda; 25 mM, 50 mM, 75 mM, 100 mM, ve 125 mM‟da grafit 

ve karbon kumaĢ gibi iki farklı katot materyalleriyle ayrı ayrı denemeler yapılmıĢtır. 

Grafit plaka ve karbon kumaĢ plakalara ait deney düzenekleri ve H2O2 üretim 

çalıĢmaları ġeki1 2.4, ġekil 2.5 ve ġekil 2.6‟da gösterilmektedir. 

 

 
 

ġekil 2.4. H2O2 üretim deneylerinde kullanılan grafit plakalı deney düzeneği 
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ġekil 2.5. H2O2 üretim deneylerinde kullanılan karbon kumaĢ plakalı deney düzeneği 

  

 
 

ġekil 2.6. H2O2 üretim çalıĢmalarında baĢlangıç ve son durumdaki değiĢim 

 

ġekil 2.7‟de H2O2 üretim çalıĢmalarında kullanılan grafit katot materyale ait bir 

görünüm verilmektedir. Kullanılan katot materyalin elektrokimyasal çalıĢmalar 

açısından en önemli özelliği sahip olduğu karbon içeriğidir. 
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ġekil 2.7. Elektrokimyasal H2O2 Üretimi ÇalıĢmalarında Kullanılan Grafit Katot 

Materyalin Görünümü. 

 

Karbonun kristal biçimli allotropu olan grafit diğer ametallerin aksine elektrik akımını 

iyi iletme özelliğine sahiptir. Bu nedenle çalıĢmalarımızda yüksek karbon içeriğine 

sahip (> %99,9) grafit ve karbon kumaĢ katot materyali tercih edilmiĢtir. 

 

2.2. Kullanılan Materyal 

 

EF çalıĢmasında anot olarak düĢük karbon içerikli SS316-L çeliği, katot olarak yüksek 

saflıkta grafit ve karbon kumaĢ elektrotlar kullanılmıĢtır. Deneyler sonucu yapılan Fe
+2

 

ve SA analizlerinde Hach-Lange DR3800 ve UV bölge taramaları için DR6000 model 

spektrofotometreler kullanılmıĢtır. ġekil 2.8‟de SA için 200-600 nm (UV bölgede) 

arasında yapılan absorbans taraması verilmiĢtir. Bu absorbans taraması sonucunda 

deneysel çalıĢmalarda kullanılacak maks. dalga boyu 297 nm olarak belirlenmiĢtir. 
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ġekil 2.8. SA için Maks. Absorbans veren dalgaboyunun belirlenmesi. 

 

2.2.1. Grafit ve Karbon KumaĢ Katot Materyallerinin Özellikleri 

 

EF sisteminin oksidasyon kapasitesi temelde elektrolizde kullanılan katot materyalle 

iliĢkilidir. EF prosesi için ilk olarak göz önüne alınması gereken kriter katot 

materyalinin H2O2 üretim miktarıdır. Kullanılan katot materyalin H2O2 üretebilme 

kapasitesi kirletici maddenin giderimi açısından oldukça önemlidir [57]. Deneysel 

çalıĢmalarda kullanılan grafit katot materyal Türkiye‟de faaliyet gösteren SKC Karbon 

San. ve Tic. A.ġ.‟den temin edilmiĢtir. Grafit katot materyale ait teknik özellikler Tablo 

2.1‟de verilmektedir [50]. 

 

Tablo 2.1. Grafit katot materyale ait teknik özellikler. 

PARAMETRE BĠRĠM DEĞERLER 

Serbest 

Yoğunluk 
g/cm

3
 1,63 - 1,72 1,66 - 1,76 1,67 - 1,77 1,68 - 1,77 

Spesifik 

Elektriksel 

Ġletkenlik 

μΩm 4,9 - 7,5 4,9 - 5,7 4,5 - 5,5 4,0 - 5,5 

Termal 

Ġletkenlik 
W/(K.m) 160 - 210 220 - 270 250 - 280 250 - 300 

Termal 

GenleĢme 

Katsayısı 

μm/(K.m) 0,7 - 1,8 0,3 - 0,7 0,3 - 0,6 0,3 - 0,6 

 

λmax = 297 

nm 

Salisilik Asit 
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Deneysel çalıĢmalarda kullanılan karbon kumaĢ materyal Türkiye, Denizli‟de faaliyet 

gösteren Spinteks Tekstil firmasından temin edilmiĢtir. Karbon kumaĢ materyale ait 

teknik özellikler Tablo 2.2‟de verilmektedir [58]. 

 

Tablo 2.2. Karbon kumaĢ katot materyale ait teknik özellikler. 

PARAMETRE DEĞERĠ 

Yoğunluk 1,8 g/cm
3
 

Isıl Ġletkenlik 20 w/k.m 

Germe- Çekme Dayanımı Germe modülü 220-240 GPa 

Germe dayanımı 3450-4850 MPa 

Lif Çapı 5,8 µg 

Kopma Uzaması % 1,6 - 1,22 

Elektriksel öz direnç 1650 µΩ 

 

EF çalıĢmalarında H2O2 üretim çalıĢmalarında kullanılan Grafit ve Karbon kumaĢ 

materyallerine ait SEM çekimi görüntüleri ġekil 2.9 ve ġekil 2.10‟da verilmektedir. 
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ġekil 2.9. Grafite ait 1 µm ve 100 µm uzaklık birimlerinde SEM görüntüleri. 
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ġekil 2.10. Karbon kumaĢa ait 1 µm ve 100 µm uzaklık birimlerinde SEM görüntüleri. 

 

SEM görüntülerinden de anlaĢılacağı gibi karbon kumaĢın lifli yapısı itibariyle grafite 

göre daha yüksek spesifik yüzey alanına sahip olduğu görülmektedir. Karbon kumaĢın 

spesifik yüzey alanının grafitten daha yükesk olması H2O2 üretim kapasitesinin de 

grafite göre daha yüksek olmasını sağlamaktadır. 
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2.3. Kullanılan Kimyasallar 

 

EF deneylerinde stok demir çözeltisi için demir (II) amonyum sülfat (Merck %99) 

kullanılmıĢtır. EF denemelerinde reaktör içerisinde demir (II) analizleri için 1:10 

Fenantrolin monohidrat (Aldrich %97), Sülfürik asit (Merck %97) ve pH tamponlayıcı 

olarak amonyum asetat (Merck %96) çözeltisi kullanılmıĢtır. Elektrokimyasal hidrojen 

peroksit üretimi denemelerinde ise sodyum sülfat (Merck %99) destek elektrolit olarak 

kullanılmıĢ ve oluĢan hidrojen peroksit miktarının ölçümünde ise potasyum titanyum 

oksalat (Alfa Aesar) kullanılmıĢtır. 
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BÖLÜM 3 

BULGULAR 

3.1. Elektrokimyasal Olarak H2O2 Üretim ÇalıĢmalarına Ait Bulgular 

 

Tez çalıĢması dâhilinde ön denemeler olarak farklı pH, akım Ģiddetleri, destek 

elektrolit konsantrasyonları ve saf O2 hava debilerinde H2O2 üretim denemeleri 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Bu denemelerde 2 adet grafit plaka ve 2 adet karbon kumaĢ 

plakadan oluĢan bir katot çifti ve bu katot çifti arasına 3‟er cm eĢ uzaklıkta yer alan 

bir adet platin tel anot kullanılmıĢtır. Aynı parametreler karbon kumaĢın H2O2 üretim 

kapasitesi için de kullanılmıĢtır. Reaktör ortamında Fe
+2

 iyonlarının bulunması 

durumunda FO reaksiyonu gerçekleĢeceğinden üretilen H2O2‟nin parçalanması 

sebebiyle analizler saf su ortamında yürütülmüĢtür. Grafit plaka ve karbon kumaĢın 

H2O2 üretim kapasitelerinin karĢılaĢtırılması sağlanmıĢtır. 

 

3.1.1. Hidrojen Peroksit (H2O2) Üretiminde Akım Yoğunluğunun Etkisi 

 

Akımın optimum değerlerinin belirlenmesi amacıyla katot materyali olarak grafit plaka 

(110 x 75 x 7 mm) ve karbon kumaĢ (110 x 75 x 7 mm) kullanılarak 20 mA, 40 mA, 60 

mA, 80 mA ve 100 mA akım Ģiddetlerinde 500 ml‟lik çözelti hacmi ile 100 dakikalık 

H2O2 üretimi ön denemeleri yürütülmüĢtür. Belirtilen Ģartlarda denemelere ait sonuçlar 

ġekil 3.1 ve ġekil 3.2‟de verilmektedir. 
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ġekil 3.1. Grafit plaka ile farklı akım değerlerinde H2O2 üretiminin araĢtırılması 

[Koşullar:  (pH: 3, Destek elektrolit kons.: 50 mM Na2SO4, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 400 nm)] 

 

 
 

ġekil 3.2. Karbon kumaĢ plaka ile farklı akım değerlerinde H2O2 üretiminin 

araĢtırılması 
[Koşullar:  (pH:3, Destek elektrolit kons.: 50 mM Na2SO4, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 400 nm)] 
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ġekil 3.1‟e bakıldığında Grafit plakanın uygulanan tüm akım Ģiddetlerinde peroksit 

üretimi elektrokimyasal olarak gerçekleĢmesine rağmen 60 mA akım Ģiddetinin en iyi 

peroksit konsantrasyonlarını sağladığı görülmektedir. ġekil 3.1‟den de görüleceği üzere 

özellikle 100 mA gibi yüksek akım Ģiddetlerinde elektrolizin ilerleyen sürelerinde 

peroksit üretimi sabit bir platoya ulaĢmakta ve hatta 80. dakikadan sonra azalıĢa 

geçmesine rağmen optimum 60 mA akım Ģiddeti uygulanarak gerçekleĢtirilen denemede 

tüm elektroliz süresi boyunca hidrojen peroksit üretiminde lineer bir artıĢ 

gözlemlenmiĢtir. Konuyla ilgili literatür araĢtırmaları incelendiğinde Xia ve arkadaĢları 

(2015) fırça yapılı karbon kumaĢ katot ile poliakrilonitril giderimi üzerine yürüttükleri 

çalıĢmada artan akım Ģiddetleri ile H2O2 elektro-üretiminin lineer bir Ģekilde artıĢ 

gösterdiğini rapor etmektedir. Ancak çalıĢmalarında uyguladıkları 50-350 mA akım 

Ģiddetleri ile 300 mA‟e kadar artıĢ elde ettikleri, diğer taraftan, 350 mA akım değerinde 

H2O2 üretiminde bir azalıĢ meydana geldiğini belirtmektedir. Bu azalıĢın muhtemel 

sebebi, yüksek akım Ģiddeti değerlerinde H2O2‟in anot bölgesinde parçalanması ayrıca 

H2O2‟in kendi kendini parçalaması olarak yorumlanmaktadır [59]. 100 dakikalık 

elektroliz süresi sonucunda grafit katot ile elde edilen maksimum hidrojen peroksit 

konsantrasyonu 270,25 mg/L‟dir. ġekil 3.2‟ye bakıldığında Grafit plakanın uygulanan 

tüm akım Ģiddetlerinde peroksit üretimi elektrokimyasal olarak gerçekleĢmesine rağmen 

60 mA akım Ģiddetinin en iyi peroksit konsantrasyonlarını sağladığı görülmektedir. 

ġekil 3.2‟den de görüleceği üzere özellikle 100 mA gibi yüksek akım Ģiddetlerinde 

elektrolizin ilerleyen sürelerinde peroksit üretimi sabit bir platoya ulaĢmakta ve hatta 

60. dakikadan sonra azalıĢa geçmesine rağmen optimum 60 mA akım Ģiddeti 

uygulanarak gerçekleĢtirilen denemede tüm elektroliz süresi boyunca hidrojen peroksit 

üretiminde lineer bir artıĢ gözlemlenmiĢtir. 100 dakikalık elektroliz süresi sonucunda 

karbon kumaĢ katot ile elde edilen maksimum hidrojen peroksit konsantrasyonu 331,50 

mg/L‟dir. 

 

3.1.2. Hidrojen Peroksit (H2O2) Üretiminde pH’ın Etkisi 

 

pH‟ın optimum değerlerinin belirlenmesi amacıyla katot materyali olarak grafit plaka 

(110 x 75 x 7 mm) ve karbon kumaĢ (110 x 75 x 7 mm) kullanılarak pH 2, pH 3, pH 4, 

pH 5 ve pH 6 değerlerinde 500 ml‟lik çözelti hacmi ile 100 dakikalık H2O2 üretimi ön 
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denemeleri yürütülmüĢtür. Belirtilen Ģartlarda denemelere ait sonuçlar ġekil 3.3 ve 

ġekil 3.4‟de verilmektedir. 

 

 

ġekil 3.3. Grafit plaka ile farklı pH değerlerinde H2O2 üretiminin araĢtırılması 
[Koşullar: (Akım:60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM Na2SO4, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 400 

nm)] 

 

 

ġekil 3.4. Karbon kumaĢ plaka ile farklı pH değerlerinde H2O2 üretiminin araĢtırılması 
[Koşullar: (Akım:60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM Na2SO4, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 400 

nm)] 
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ġekil 3.3‟e bakıldığında Grafit plakanın uygulanan tüm pH değerlerinde H2O2 üretimi 

elektrokimyasal olarak gerçekleĢmesine rağmen pH 2‟de en iyi peroksit 

konsantrasyonlarını sağladığı görülmektedir. EF reaksiyonları genellikle pH 2-4 

arasında meydana gelir. OH• üretimi için optimum pH değeri 2,8‟dir. Çünkü daha 

yüksek pH değerinde +3 değerlikli demir iyonları Fe(III) hidroksitler formunda 

çökelmeye baĢlayacaktır. Diğer taraftan daha düĢük pH değerlerinde ise +3 değerlikli 

demir, H2O2 ile stabil kompleksler oluĢturma eğilimindedir [60]. Bu nedenle çalıĢma 

kapsamında elde edilen optimum pH değeri literatür değerleriyle önemli ölçüde 

paralellik göstermektedir. ġekil 3.3‟ten de görüleceği üzere özellikle tüm pH 

aralıklarında H2O2 üretimi gerçekleĢmesine rağmen optimum 60 mA akım Ģiddeti 

uygulanarak gerçekleĢtirilen denemede tüm elektroliz süresi boyunca hidrojen peroksit 

üretiminde lineer bir artıĢ gözlemlenmiĢtir. 100 dakikalık elektroliz süresi sonucunda 

grafit katot ile elde edilen maksimum hidrojen peroksit konsantrasyonu 270,25 

mg/L‟dir. ġekil 3.4‟e bakıldığında Karbon KumaĢ plakanın uygulanan tüm pH 

değerlerinde H2O2 üretimi elektrokimyasal olarak gerçekleĢmesine rağmen pH 3‟te en 

iyi peroksit konsantrasyonlarını sağladığı görülmektedir. ġekil 3.4‟ten de görüleceği 

üzere özellikle tüm pH aralıklarında H2O2 üretimi gerçekleĢmesine rağmen optimum 60 

mA akım Ģiddeti uygulanarak gerçekleĢtirilen denemede tüm elektroliz süresi boyunca 

hidrojen peroksit üretiminde lineer bir artıĢ gözlemlenmiĢtir. 100 dakikalık elektroliz 

süresi sonucunda karbon kumaĢ katot ile elde edilen maksimum hidrojen peroksit 

konsantrasyonu 331,50 mg/L‟dir. 

 

3.1.3. Hidrojen Peroksit (H2O2) Üretiminde Hava Debisinin Etkisi 

 

Hava debisinin optimum değerlerinin belirlenmesi amacıyla katot materyali olarak 

grafit plaka (110 x 75 x 7) mm ve karbon kumaĢ (110 x 75 x 7 mm) kullanılarak 0,1 - 

0,3 - 0,5 - 0,7 ve 1 L/dak değerlerinde 500 ml‟lik çözelti hacmi ile 100 dakikalık H2O2 

üretimi ön denemeleri yürütülmüĢtür. Belirtilen Ģartlarda denemelere ait sonuçlar ġekil 

3.5 ve ġekil 3.6‟de verilmektedir. 
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ġekil 3.5. Grafit plaka ile farklı saf O2 debi değerlerinde H2O2 üretiminin araĢtırılması 

[Koşullar: (pH: 2, Akım:60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM Na2SO4, λ: 400 nm)] 

 

 
 

ġekil 3.6. Karbon kumaĢ plaka ile farklı saf O2 debi değerlerinde H2O2 üretiminin 

araĢtırılması 

[Koşullar: (pH: 3, Akım:60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM Na2SO4, λ: 400 nm)] 
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ġekil 3.5‟e bakıldığında Grafit plakanın uygulanan tüm saf O2 debi değerlerinde H2O2 

üretimi elektrokimyasal olarak gerçekleĢmesine rağmen 0,3 L/dk debide en iyi peroksit 

konsantrasyonlarını sağladığı görülmektedir. ġekil 3.5‟ten de görüleceği üzere özellikle 

tüm saf O2 debi değerlerinde H2O2 üretimi gerçekleĢmesine rağmen optimum 0,3 L/dk 

debi uygulanarak gerçekleĢtirilen denemede tüm elektroliz süresi boyunca hidrojen 

peroksit üretiminde lineer bir artıĢ gözlemlenmiĢtir. 100 dakikalık elektroliz süresi 

sonucunda grafit katot ile elde edilen maksimum hidrojen peroksit konsantrasyonu 

270,25 mg/L‟dir. Saf oksijen akıĢ debisindeki artıĢ çözelti içerisinde oksijenin kütle 

transferine pozitif bir yönde katkı sunmaktadır. Bu nedenle çözeltinin çözünmüĢ oksijen 

konsantrasyonunun artması doğrudan H2O2 üretimini artırmaktadır. Xia ve arkadaĢları, 

anaerobik ve protozoa gibi bakterilerin neden olduğu enfeksiyonların tedavisinde 

kullanılan metronidazole isimli antibiyotiğin EF prosesi ile giderimi için uygun 

koĢulları araĢtırdıkları bir çalıĢmada H2O2 üretiminin 0,21 L/dk sabit hava akıĢında 

optimum değere ulaĢtığını rapor etmektedir. Sözü geçen hava akıĢ debisinin üzerinde 

ise kullandıkları gaz difüzyon elektrodunun yüzeyinin aĢırı miktarda hava kabarcıkları 

ile kaplandıklarını, bu nedenle H2O2 üretiminin dramatik bir Ģakilde azaldığını ifade 

etmektedir [61]. Tez çalıĢmasında kullanılan her iki katot materyal için yüksek hava 

akıĢ debilerinde benzer durumlar gözlenmiĢtir. ġekil 3.4‟e bakıldığında Karbon KumaĢ 

plakanın uygulanan tüm saf O2 debi değerlerinde H2O2 üretimi elektrokimyasal olarak 

gerçekleĢmesine rağmen 0,3 L/dk debide en iyi peroksit konsantrasyonlarını sağladığı 

görülmektedir. ġekil 3.3‟ten de görüleceği üzere özellikle tüm saf O2 debi değerlerinde 

H2O2 üretimi gerçekleĢmesine rağmen optimum 0,3 L/dk debi uygulanarak 

gerçekleĢtirilen denemede tüm elektroliz süresi boyunca hidrojen peroksit üretiminde 

lineer bir artıĢ gözlemlenmiĢtir. 100 dakikalık elektroliz süresi sonucunda karbon kumaĢ 

katot ile elde edilen maksimum hidrojen peroksit konsantrasyonu 331,50 mg/L‟dir. 

 

3.1.4.  Hidrojen Peroksit (H2O2) Üretiminde Destek Elektrolit Konsantrasyonunun 

Etkisi 

 

Destek elektrolit konsantrasyonunun optimum değerlerinin belirlenmesi amacıyla katot 

materyali olarak grafit plaka (110 x 75 x 7) mm ve karbon kumaĢ (110 x 75 x 7) mm  

kullanılarak 25 mM, 50 mM, 75 mM, 100 mM ve 125 mM değerlerinde 500 ml‟lik 

çözelti hacmi ile 100 dakikalık H2O2 üretimi ön denemeleri yürütülmüĢtür. Belirtilen 

Ģartlarda denemelere ait sonuçlar ġekil 3.7 ve ġekil 3.8‟de verilmektedir. 
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ġekil 3.7. Grafit plaka ile farklı destek elektrolit kons. değerlerinde H2O2 üretiminin 

araĢtırılması 
[Koşullar: (pH: 2, Akım:60 mA, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 400 nm)] 

 

 

 
ġekil 3.8. Karbon kumaĢ plaka ile farklı destek elektrolit kons. değerlerinde H2O2 

üretiminin araĢtırılması 
[Koşullar: (pH: 3, Akım:60 mA, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 400 nm)] 
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ġekil 3.7‟e bakıldığında Grafit plakanın uygulanan uygulanan tüm destek elektrolit 

konsantarsyonlarında H2O2 üretimi elektrokimyasal olarak gerçekleĢmesine rağmen 50 

mM Na2SO4 deriĢiminde en iyi hidrojen peroksit üretimini sağladığı görülmektedir. 

ġekil 3.7‟den de görüleceği üzere özellikle tüm destek elektrolit konsantarsyonlarında 

H2O2 üretimi gerçekleĢmesine rağmen optimum 50 mM Na2SO4 konsantrasyonu 

uygulanarak gerçekleĢtirilen denemede tüm elektroliz süresi boyunca hidrojen peroksit 

üretiminde lineer bir artıĢ gözlemlenmiĢtir. Destek elektrolitin çok düĢük 

konsantrasyonları yetersiz elektrolitik iletkenlik yaratacağı için arzu edilenden daha 

yüksek bir potansiyel gerekmektir. Diğer bir ifadeyle destek elektrolit doğrudan elektrot 

potansiyellerini etkilemektedir [62]. Karbon katot bazlı H2O2 üretimi çalıĢmalarında 

katot potansiyelinin doğrudan H2O2 üretimi üzerinde doğrudan önemli bir etkiye sahip 

olduğu bilinmektedir. Destek elektrolit konsantrasyonunun gereğinden fazla veya az 

kullanılması durumunda ihtiyaç duyulan katot potansiyeline ulaĢmak zorlaĢmaktadır ve 

bu da doğrudan H2O2 üretimine etki etmektedir. Ayrıca sülfat iyonlarının aĢırı kullanımı 

halinde katot yüzeyinde parazitik reaksiyonlara neden olduğu bilinmektedir. 100 

dakikalık elektroliz süresi sonucunda grafit katot ile elde edilen maksimum hidrojen 

peroksit konsantrasyonu maksimum 270,25 mg/L‟dir. ġekil 3.8‟e bakıldığında Karbon 

KumaĢ plakanın uygulanan tüm destek elektrolit konsantarsyonlarında H2O2 üretimi 

elektrokimyasal olarak gerçekleĢmesine rağmen 50 mM Na2SO4 deriĢiminde en iyi 

peroksit konsantrasyonlarını sağladığı görülmektedir. ġekil 3.8‟den de görüleceği üzere 

özellikle tüm tüm destek elektrolit konsantarsyonlarında H2O2 üretimi gerçekleĢmesine 

rağmen optimum 50 mM Na2SO4 konsantrasyonu uygulanarak gerçekleĢtirilen 

denemede tüm elektroliz süresi boyunca hidrojen peroksit üretiminde lineer bir artıĢ 

gözlemlenmiĢtir. 100 dakikalık elektroliz süresi sonucunda karbon kumaĢ katot ile elde 

edilen maksimum hidrojen peroksit konsantrasyonu maksimum 331,50 mg/L‟dir. 

 

3.1.5. Hidrojen Peroksit (H2O2) Üretiminde Elektrot Türünün Etkisi 

 

En uygun elektrot türünün belirlenmesi amacıyla daha önce yapılan pH, akım, destek 

elektrolit ve hava debisi parametrelerinin optimizasyonu sonucu elde edilen bulgularla 

katot materyali olarak grafit plaka (110 x 75 x 7 mm) ve karbon kumaĢ plaka (110 x 75 

x 7 mm) kullanılarak her iki plaka için optimum üretildiği parametreler baz alınıp her 

iki plaka için ayrı ayrı 500 ml‟lik çözelti hacmi ile 100 dakikalık H2O2 üretimi ön 
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denemeleri yürütülmüĢtür. Belirtilen Ģartlarda denemelere ait sonuçlar ġekil 3.9‟de 

verilmektedir. 

 

 
 

ġekil 3.9. Grafit ve karbon kumaĢ plaka ile optimum parametre değerlerinde H2O2 

üretiminin araĢtırılması 

[Koşullar (Grafit): pH: 2, Akım: 60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, 

λ: 400 nm); (Karbon Kumaş): pH: 3, Akım: 60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM, Saf O2 

debisi: 0,3 L/dk, λ: 400 nm)] 

 

ġekil 3.9‟a bakıldığında her iki elektrot türü için H2O2 üretimi elektrokimyasal olarak 

gerçekleĢmesine rağmen optimum parametre değerlerinde en iyi peroksit 

konsantrasyonlarını sağladıkları görülmektedir. ġekil 3.9‟dan da anlaĢılacağı üzere 100 

dakikalık elektroliz süresi boyunca her iki elektrotun hidrojen peroksit üretiminde 

lineer‟e yakın bir artıĢ gerçekleĢtirdiği gözlemlenmiĢtir. 100 dakikalık elektroliz süresi 

sonucunda grafit katot ile elde edilen maksimum hidrojen peroksit konsantrasyonu 

270,25 mg/L değerinde gerçekleĢirken karbon kumaĢ katot ile elde edilen maksimum 

hidrojen peroksit konsantrasyonu 331,50 mg/L değerinde gerçekleĢmiĢtir. Özcan ve diğ 

(2008), karbon kumaĢ ve karbon köpük elektrotları ürettikleri H2O2 konsantrasyonlarına 

göre karĢılaĢtırdıkları bir çalıĢmada sahip olduğu yüksek spesifik yüzey alanından 

dolayı karbon köpük elektrodun karbon kulaĢ elektroda göre daha yüksek H2O2 

konsantrasyonları sağladığını belirtmektedir [57]. Literatür bilgilerine bağlı olarak; 
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karbon esaslı katot materyalin yüzey alanının doğrudan H2O2 üretimi ile iliĢkili olduğu 

söylenilebilir. Fenton reaktiflerinin konsantrasyonları ise uygun molar oranlarda 

kirletici giderim verimi üzerinde önemli bir artıĢa neden olmaktadır. Elde edilen 

deneysel bulgular göstermektedir ki; optimum deneysel koĢullarda karbon kumaĢ, grafit 

katota göre %19 daha yüksek bir H2O2 üretimi sağlayabilmektedir. 

 

3.2. Elektro-Fenton Prosesi Ġle Salisilik Asit Giderimine Ait Bulgular 

 

Yapılan H2O2 üretimi deneyleri sonucunda; Grafit ve Karbon KumaĢın H2O2 üretimi 

performansları değerlendirildikten sonra SA giderimi için en uygun elektrot türünün 

karbon kumaĢ plaka olduğuna karar verilmiĢtir. Karbon kumaĢ materyal tercih sebepleri 

Ģu Ģekilde sıralanabilir: Karbon kumaĢın grafite kıyasla spesifik yüzey alanının daha 

fazla olması nedeniyle H2O2 üretim kapasitesinin grafite göre daha yüksek olması, 

saflığının grafite göre daha yüksek olması ve grafite göre daha esnek pH aralığında 

çalıĢmaya elveriĢli olmasıdır. 

 

3.2.1. Anot ve Katot SS316L Kullanılarak Çözelti Ortamında OluĢan Fe
+2

 DeğiĢimi 

 

ÇalıĢma üç aĢamada gerçekleĢtirilmiĢtir. Birinci AĢamada SS316-L çeliğinin EF 

reaksiyonları için gerekli olan Fe
+2

 katalizörü, farklı akım Ģiddeti değerlerinde çözelti 

ortamına hangi düzeylerde verdiği araĢtırılmıĢtır. Bu amaçla, anot ve katot elektrotları 

SS316-L çelik materyal olarak seçilmiĢ ve deneyler farklı akım değerlerinde saf su 

ortamında gerçekleĢtirilmiĢtir. Spektrofotometre ile 510 nm‟de yapılan Fe
+2

 analizlerine 

ait deney sonuçları ġekil 3.10‟da verilmektedir. 
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ġekil 3.10. Farklı Akım değerlerinde SS316-L anotun çözelti ortamına verdiği Fe
+2

 

miktarları 
[Koşullar: (pH: 3, Destek elektrolit kons.: 50 mM, λ: 510 nm)] 

 

SS316-L anotun saf su ortamına verdiği Fe
+2

 miktarları görülmektedir. Faraday 

kanununa göre sistemden geçen akım Ģiddetindeki artıĢla orantılı olarak anot 

materyalinin çözünme hızı da artmaktadır. Ancak sistme verilen akımın fazla olması 

H2O2 üretimini olumsuz yönde etkilediği için H2O2 üretimi açısından optimum değer 

olarak belirlenen 60 mA akım Ģiddetinde maksimum H2O2 üretimi sağlanmasından 

ötürü ġekil 3.10‟da görüldüğü üzere SS316-L anotun 60 mA‟de sisteme verdiği Fe
+2

 

miktarı Fenton reaksiyonları için yeterli olacaktır. 

 

3.2.2. Platin Anot ve SS316-L Katot Kullanılarak Çözelti Ortamında Bulunan 

Fe
+2

’nin DeğiĢimi 

 

SA gideriminin ikinci aĢamasında anot materyal olarak platin tel ve katot materyal 

olarak karbon kumaĢ plaka kullanılmıĢtır. Sisteme dıĢardan 0,3 L/dk debide saf O2 

sağlanmıĢtır. Saf su ortamında gerçekleĢtirilen deneysel çalıĢmalarda standart metodlar 

ile (NH4)2(FeSO4)2.6H2O‟dan hazırlanan stok çözelti ile 5 mg/L, 10 mg/L, 15 mg/L, 20 

mg/L ve 25 mg/L deriĢimlerinde reaktöre Fe
+2

 sağlaması için dıĢarıdan ilave edilmiĢtir. 

Burada amaç oksidasyon ile Fe
+2

 miktarının nasıl değiĢtiğini gözlemlemektir. 

Oksidasyon ile değiĢen farklı deriĢimlerdeki Fe
+2

 miktarlarındaki değiĢim ġekil 3.11‟de 
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verilmektedir. Platin anot ve SS316L katot kullanılarak oksidasyon sonrası çözelti 

ortamında bulunan Fe
+2

‟nin değiĢimi ġekil 3.12‟de gösterilmektedir. 

 

 

ġekil 3.11. Oksidasyon ile farklı deriĢimlerde reaktöre verilen Fe
+2

 değiĢimi 

[Koşullar: (pH: 3, Akım:60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk. λ: 510 

nm)] 

 
 

ġekil 3.12. Platin anot ve SS316-L katot kullanılarak oksidasyon sonrası çözelti 

ortamında bulunan Fe
+2

‟nin değiĢimi 
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ġekil 3.12‟den görüldüğü gibi reaktörde EF reaksiyonlarının Fe
+2

 ile katalizlenmesi için 

10 mg/L ve üstü konsantrasyonda stok çözeltinin reaksiyon ortamına verilmesinin 

uygun olduğu görülmektedir. çözelti ortamında bulunan Fe
+2

 konsantrasyonunun artıĢı 

ile birlikte oluĢan renkli kompleks daha koyu bir hale dönüĢmekte ve dolayısıyla 

spektrofotometrik olarak demir düzeylerinin hassas bir biçimde ölçümüne olanak 

sağlamaktadır.  

 

3.2.3. Elektro-Fenton Prosesinde Elektrot Türünün Salisilik Asit Giderimine Etkisi 

 

Salisilik asitin EF prosesi ile giderim çalıĢmalarının üçüncü aĢamasında farklı elektrot 

türlerinin giderime olan etkisi incelenmiĢtir. 50 mg/L baĢlangıç SA konsantrasyonuna 

sahip sulu çözeltide 200 dakikalık elektroliz iĢlemi sonrasında EF prosesi ile SA 

gideriminde SS316-L anot/Karbon kumaĢ katot olarak seçilen konfigürasyonda EF 

arıtım çalıĢmasında SA %50,71 oranında giderilmiĢtir ve ayrıca elektroliz sonrasında 

%23,20 oranında TOK giderimine ulaĢılmıĢtır. Platin anot/Karbon kumaĢ katot elektrot 

çiftinin kullanıldığı EF arıtım çalıĢmasında, SA 200 dk‟lık elektroliz sonrasında %68,80 

oranında giderilmiĢ ve TOK ise %30,50 azalmıĢtır. Elde edilen sonuçlara iliĢkin veriler 

ġekil 3.13 ve ġekil 3.14‟te verilmektedir. 

 

ġekil 3.13. Salisilik Asit Giderimi Üzerine Farklı Elektrot Türlerinin Kullanımının 

Etkisinin AraĢtırılması 
[Koşullar: (pH: 3, Akım: 60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 297 

nm)] 
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ġekil 3.14. EF prosesinde farklı elektrot türlerinin Salisilik Asit TOK giderim etkisinin 

araĢtırılması 
[Koşullar: (pH: 3, Akım: 60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 297 

nm)] 

 

ġekil 3.13 ve ġekil 3.14‟ten anlaĢılacağı üzere Platin/Karbon kumaĢ konfigürasyonlu 

EF sistemin SS316L-Karbon kumaĢ konfigürasyonlu EF sisteme göre salisilik asit ve 

TOK gideriminde daha etkin olduğu tespit edilmiĢtir. 
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BÖLÜM 4 

SONUÇLAR ve ÖNERĠLER  

4.1. Sonuçlar 

 

EF prosesi ile SA gideriminde SS316-L anot/Karbon kumaĢ katot olarak seçilen 

konfigürasyonda 50 mg/L baĢlangıç SA konsantrasyonundan 26,98 mg/L değerine 

azalmıĢ olup, %50,71 salisilik asit giderimi ve %23,20 TOK giderimi elde edilmiĢtir. 

Platin anot/Karbon kumaĢ katot konfigürasyonunda ise 50 mg/L baĢlangıç SA 

konsantrasyonu değerinden, EF arıtımı sonrasında 14,98 mg/L değerine düĢürülmüĢ 

olup, %68,80 SA giderimi ve %30,50 TOK giderimi elde edilmiĢtir. SA ve TOK 

giderim verimlerine iliĢkin sonuçlar ġekil 4.1, ġekil 4.2 ve ġekil 4.3‟te verilmektedir. 

 

 
 

ġekil 4.1. EF prosesi ile Salisilik Asit gideriminde farklı elektrot türlerinin etkisi 
[Koşullar: (pH: 3, Akım: 60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 297 

nm)] 
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ġekil 4.2. EF prosesi ile Salisilik Asit gideriminde farklı elektrot türlerinin TOK 

verimlerinin karĢılaĢtırılması 
[Koşullar: (pH: 3, Akım: 60 mA, Destek elektrolit kons.: 50 mM, Saf O2 debisi: 0,3 L/dk, λ: 297 

nm)] 

 

 

ġekil 4.3. Salisilik Asit kalibrasyon grafiği (λ: 297 nm) 

y = 0,3176x 

R² = 0,9991 
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ġekil 4.1 ve ġekil 4.2‟ye bakıldığında SS316L-karbon kumaĢ elektrot çiftinin, anot 

materyal olarak platin kullanılan ve demirin haricen dıĢarıdan verildiği konvansiyonel 

sisteme göre daha düĢük SA ve TOK giderim verimleri sağladığı görülmektedir. Ancak 

her iki konfigürasyon için verim farkları göz önüne alındığında ekonomik olarak fayda 

maliyet açısından paslanmaz çelik ve karbonlu katot konfigürasyonunun makul 

derecede tercih edilebilir bir seçenek olduğu düĢünülmektedir. Özellikle anot materyal 

olarak kullanılan platin malzeme sistemin iĢletim maliyetlerini önemli ölçüde 

etkilemekle birlikte gerçek ölçekli bir sistemin iĢletimi için demir katalizörün taĢınması 

ve depolanması da gör ardı edilmemesi gereken bir husus olarak karĢımıza çıkacaktır. 

Diğer taraftan paslanmaz çelik ve karbon esaslı katot kullanımının Elektro-Fenton 

prosesi ile salisilik asit gideriminde oldukça baĢarılı bir seçim olabileceği söylenebilir. 

Ancak sistemde katot materyalin etkisi oldukça büyüktür. Kullanılan katot materyalin 

aktif yüzey alanının fazla olması sistem içerisinde üretrilecek hidrojen peroksit 

miktarlarını doğrudan etkilemekte ve üretilen hidrojen peroksit ise dolaylı olarak 

giderim verimini artırmaktadır. 

4.2. Öneriler 

ÇalıĢma dahilinde iki farklı karbon esaslı materyal test edilerek salisilik asit giderim 

verimleri açısından değerlendirilmiĢtir. Bu değerlendirme neticesinde salisilik asit gibi 

ilaç etken maddelerin gideriminde paslanmaz çelik anot malzemenin etkili ve ucuz bir 

materyal olarak değerlendirilebileceği anlaĢılmaktadır. Ayrıca etkin yüzey alanının 

grafite göre daha fazla olması EF oksidasyonunda karbon kumaĢı daha uygun bir 

elektrot materyali olarak tercih sebebi yapmaktadır. 

Yapılan çalıĢmada H2O2 üretiminde karbon kumaĢ plakanın Grafit plakaya göre daha 

fazla H2O2 üretimi gerçekleĢtirdiği görülmüĢtür. EF prosesi ile SA gideriminde en 

uygun elektrot malzemesinin karbon kumaĢ plaka olduğu tespit edilmiĢtir. SS316-L 

anodun kısa sürede yeterli demir miktarını veremediği için dıĢarıdan Fe
+2

 ilavesi 

yapılmıĢtır. Ancak uzun deney sürelerinde grafit plaka ve SS316-L çeliğinin EF 

prosesinde maliyet ve ekstra bir demir içerikli kimyasal ilavesinin gerekli olmaması 

sebebiyle daha uygun olacağı öngörülmektedir. Gerçek endüstriyel atıksu artımında tez 

çalıĢmasında belirtilen EF konfigürasyonu uygun bir arıtım alternatifi olarak 

düĢünülebilir. DüĢük iĢletme maliyeti ve arıtım iĢlemi sonucu oluĢan daha az çamur 

miktarı söz konusu prosesi konvansiyonel arıtım sistemlerinden daha üstün kılmaktadır.  
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