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fcme sularinda arsenigin simr degerin {izerinde bulunmasi cesitli saglik sorunlarina sebebiyet
vermektedir. Bolgenin jeolojik yapist ve topragin arsenik¢e zengin olmasi durumunda su
kaynaklarinda dogal nedenlerle arsenik (As) kirliligi gdzlenirken, insan faaliyetleri neticesinde de
arsenik kontaminasyonlari vuku bulmaktadir. Diinya Saglik Orgiitii, yapilan arastirmalara dayanarak,
icme sularindaki maksimum arsenik miktarin1 10 pg/L olarak belirlemis ve bu degerin iizerinde
arsenik bulunduran sularin toksik oldugunu ilan etmistir. Sinir degerin lizerinde arsenik igeren
kullanma ve igme sularinda kirliligin giderilmesi gerekir. Bolgemizde bulunan Karaali jeotermal
sahasindaki akiskandan alinan su numunelerinde As konsantrasyonu 44 pg/L ile limit degerlerinin
lizerinde tespit edilmistir. Dolayisiyla bolgede sulardan As giderimini saglayan uygun bir metodun
arastirilmasi gerekliligi dogmustur. Bu baglamda mevcut ¢alismada, ucuz ve kolay bir yontem olarak
bilinen ve isletmedeki basitligi nedeniyle tercih edilen elektrokoagiilasyon (EK) yontemiyle sulardan
arsenik gideriminin arastirtlmasi amaglanmigtir. Elektrokoagiilasyon prosesi kirlenmis suyun
aritilmast i¢in uygulanan elektrokimyasal bir islemdir ve ¢ok cesitli kirleticileri uzaklastirmak igin
kullanilan bir su aritma teknolojisidir. Denemelerde, elektrokoagiilasyon yontemi ile sulu
cozeltilerden arsenigin giderimi ve sistem parametrelerinin giderim verimi iizerine etkileri
incelenmistir. Ozellikle ortami pH’s1, akim yogunlugu, iletkenlik ve tuz ilavesinin As giderim orani
tizerindeki etkileri yorumlanmistir. Proseste sentetik olarak hazirlanmis arsenik ¢ozeltisi
kullanilmistir. Elektrokoagiilasyon deneyleri icin 10 L’lik bir elektrokoagiilatér tasarlanmustir.
Sistemde bes adet ve her birinin yiizey alam1 189 cm? olan aliiminyum elektrot plaka kullanilmistir.
Her bir elektrot arasi aciklik 5 cm olarak secilmistir. Gii¢ kaynagi olarak maksimum 30 volt ve 3 A
akimda g¢alisan GPS-3303 6020 1200 Watt model segilmistir. Gerilim 1.5V-15V arasi ve akim 0.1A-
2A olarak belirlenmistir. Akim yogunlugunun artirilmast arsenik giderim miktarin1 ayni zamanda
enerji tilketimini de artirmustir. Cozeltiye ilave edilen destek elektrolit (NaCI), ortam iletkenligini ve
As giderim verimini (%15) arttirmistir. As gideriminde sistemde yiiksek akim uygulamasinin, yiiksek
pH’da sistemi isletmekten daha etkili oldugu goriilmiistiir. Bununla birlikte pH 10’un iizerine ¢ikinca
As gideriminde 6nemli bir artis goézlenmistir. Deneysel caligmanin sonucunda elektrokoagiilatdrde
1.29 mA/cm? akim yogunlugu i¢in 10 dk sonunda %99 ‘un iizerinde As giderimi saglanmustir.
Optimum akim sartlart 5 V ve 1A degerlerinde elde edilmistir. Bu degerin {izerinde aritma veriminde
onemli bir degisim olmadigindan, maliyeti arttirmamak agisindan 5 voltun agilmamasi 6nerilmistir.

ANAHTAR KELIMELER: Yeralt1 suyu kirlenmesi, elektrokoagiilasyon, arsenik giderimi



ABSTRACT

Master’s Thesis

INVESTIGATION OF THE ARSENIC REMOVAL BY ELECTROCOAGULATION
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The high arsenic concentration above the drinking water limit in cities causes various health problems.
Arsenic (As) contamination is observed in water resources due to human induced pollution and natural
reasons born of geological features and arsenic rich soils. The maximum amount of arsenic in drinking
water is determined as 10 pg/L by World Health Organization and above this value is declared toxic
water containing arsenic. The use of arsenic, which is above the limit value, should be eliminated in
the drinking waters. In Karaali geothermal area in our region As concentration in water was
determined as 44 pg/L above the admissible level. Therefore, it is necessary to assign a suitable
method that provides As removal for waters in the region. In this context, it is aimed to investigate
arsenic removal from waters by electrocoagulation (EK), which is known as a cheap and easy method
and preferred due to its simplicity in operation. The electrocoagulation is an electrochemical process
for the treatment of contaminated water and is a water treatment technology used to remove a wide
range of pollutants. In the experiments, the removal of arsenic from the aqueous solutions by
electrocoagulation method and the effects of the system parameters were investigated. In particular,
the effects of pH, current density, conductivity and salt amount on As removal rate were discussed.
Synthetic prepared arsenic solution was used in the process. A 10 L electrocoagulator was designed
for electrocoagulation experiments. Five electrode plates with a surface area of 189 cm2 each were
used in the system. Space between each electrode was 5 cm. As a power source, the GPS-3303 6020
1200 Watt model was used with a maximum of 30 volts and 3 A current. The voltage was between
1.5V-15V and the current was determined as 0.1A-2A. Arsenic removal increased with increasing
current density and increasing energy consumption. The support electrolyte (NaCl) added to the
solution increased the media conductivity and As removal efficiency (15%). It is seen that high
current application is more effective than high system pH. However, when the pH was above 10, a
significant increase in As removal was observed. As a result of the experimental study, over 99% of
As removal was achieved in 10 minutes for 1.29 mA/cm? current density in the electrocoagulator.
Optimum current conditions were obtained at 5 V and 1A values. Since there was no significant
change in the treatment efficiency above this value, 5 volts should not be exceeded in order not to
increase the cost.

KEYWORDS: Ground water contamination, electrocoagulation, arsenic removal
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1. GiRiS Yakup BAGCI

1. GIRIS

Konvensiyonel kirleticiler arasinda yer alan arsenik, dogada serbest halde
bulunabilmesi ve canli yapisinda olusturdugu degisik toksik etkiler nedeniyle canlilar
ve insan saglig1 acisindan onemlidir. Yeralti ve ylizey sularia arsenik karigimi;
mineral-kaya¢ ¢Ozlinmesi ve volkanik hareketlilik gibi dogal yollarin yani sira,
endistriyel atiklar, orman yanginlari, arsenik iceren tarim ilaglart ve kimyasal
maddelerin kullanimiyla da gergeklesebilmektedir. Agir metal grubunda yer alan
genellikle dogada kristal formda bulunan arsenik metaloid ya da metal olmayan
olarak siniflandirilmaktadir. “As” simgesi ile gosterilmekte ve yer kabugunda ¢okca
bulunmaktadir. Periyodik cetvelde VA grubunda olup, atom agirlig1 74,91 ve atom
numarasi 33’tiir (Bissen ve Fritz 2003). Arsenik elementin ii¢ allotropu mevcut olup
bunlar siyah, gri ve sar1 arseniklerdir. Gri halde bulunan arsenik elementi metalik
halde bulunmakta ve kararhdir, elektrigi ise bakirin %5°1 kadar iletir, 1s1y1 ¢ok iyi
iletir, dogrudan kat1 halden buhar haline gecer 613 °C’de (siiblimlesir), 36 atmosfer
basmn ve 817°C’de erir, 6zgiil agirhigr 5,7 g/cm’tiir. Sar1 arsenik elementi ametalik
halde bulunmakta olup dort atomlu molekiillerden meydana gelmektedir ve
ucucudur, buhariin ani sogutulmasi ile elde edilir. Amorf madde yapisina sahip olan
siyah renkli arsenik elementi ise 1s1 ile bozunan arsinin (AsHs)’den elde edilir

(Akdeniz, 2002).

Yazili kaynaklara gore 1649°da arsenigi ilk olarak serbest element olarak
tanimlayan kisi Alman Eczacit Johann Schroeder'dir (Yagmur ve Hanci, 2002).
Arsenik 0, -3, +3 ve +5 yiikseltgenme basamaklarinda yer almaktadir (Mohan ve
Pittman, 2007). Inorganik ve organik olmak iizere arsenik bilesikleri iki formdadir
(Pokhrel ve Viraraghavan, 2006). Inorganik arsenik, arsenik elementine hidrojen
karbon baglanmis haline denir (Erdogan, 2005). Organik arsenik tiirleri ise petrol ve
dogalgazda bulunur (USEPA, 2002). Deniz canlilarinda organik arsenik tiirleri
bulunur ki, insan viicudunda hizli sekilde ayrisir ve daha az zararlidir (Ranjan ve
ark., 2009). Bunlar, arsenik asit (H3AsOs4, H3AsOs, H3AsOs?), arsenoz asit

(H3AsO;, H3AsOs2, H3;AsOs), arsenatlar, arsenitler, dimetilarsinik asit, arsin
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metilarsenik asit gibi tiirlerdir. Dogal sularda yaygin olarak bulunan tiirler ikidir.
Bunlar; arsenat (AsO4*") ve arsenittir (AsOs3 >7) ve arsenik elementinin bes degerlikli
tiirleri genel olarak baskin ve aerobik oksijence zengin ortamda kararlidir. Arsenik
elementinin Ui¢ degerlikli olan1 ise anaerobik indirgen kosullarda bulunan yeralti
sularinda baskindir (Mohan ve Pittman, 2007). Inorganik arsenik; element halindeki
arsenik kiikiirt, oksijen veya klorla bilesik olusturmus haline denir. inorganik arsenik
tiirli dogada bulunan kayalarda, toprakta ve kursun ya da bakir igeren minerallerde,
yeralti ve yiizeysel sularinda ve cevherlerde bulunmaktadir. Inorganik arsenik
bilesikleri sodyum arsenit, arsenik trioksit, sodyum arsenat, arsenik pentaoksit,
metaarsenik asit ve arsenik triklorittir. Arsenik trioksit ekonomik degere sahip
olmasindan dolay1 arsenik bilesikleri icerisinde 6nemli yer tutar. Arsenik trioksit,
suda az ¢oziinmekte; arsenik trioksitin oksitlenmis formu olan arsenik pentaoksit ise
suda kolaylikla ¢oziinmektedir. Bu grup bilesiklerden arsinik asit ve arseniydz asit
cok kuvvetli oksitleyici maddelerdir. Baslica gaz formundaki bilesikler, trimetilarsin

ve arsin (AsH3) dir.

Arsenik kimyasimmin karmasik olmasi, ¢ok forma sahip olmasindan
kaynaklanir. Arsenik elementi dogada kimyasal formunu ve oksidasyon basamagini
kolay sekilde degistirir. Arsenik elementinin degerligini ve tiirlinii; mikrobiyal
aktivite ve redoks potansiyeli, kalsiyum, suyun pH degeri, demir ve siilfiir gibi
iyonlarin varlig1 etkilemektedir. Redoks potansiyeli (Eh) ve pH, arsenik elmentinin
tiiriinii kontrol eden 6nemli parametrelerdir (Shih, 2005). Arsenik dogada 0 ve -3
oksidasyon, +3 degerlikte arsenit ve +5 degerlikte arsenat basamaklarinda bulunur. 0
ve -3 degerlikte olan arsenikler dogada nadiren bulunmaktadirlar (Bissen ve Fritz,
2003). Dogada arsenik kolay bir sekilde kimyasal formunu ve oksidasyon
basamagini degistirir. Arsenigin tiiriinii ve degerligini redoks potansiyeli, suyun pH
degeri, stilflir, mikrobiyal aktivite ve kalsiyum ve demir gibi iyonlar etkilemektedir
(USEPA, 2002). As(IIl) Indirgen ortamlarda (HAsOs2, H3AsOs, H2AsOs ~, AsOs™)
iyonlarinin var oldugu bilinmekte ve As(V)’in ise yiikseltgen ortamlarda (H2AsOs™
H3As0s, HAsOs? ve AsOs?) iyonlarmin oldugu bilinmektedir (Kumar ve ark.,
2004). Ug degerlikli arsenik tiirlerinin pH’ya kars1 degisim grafigi Sekil 1.1.’de

sunulmustur.
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1,0

0,9 -
0,8 -
0,7 -
0,6 -
0,5 -
0.4
0,3 1
0,2 -

Arsenit-As(lll) tiirlerinin derisim kesirleri

0,1 -

0,0 -

Sekil 1.1. Ug Degerlikli Arsenik Tiirlerinin pH ile Degisen Bulunma Kesirleri (Can, 2010)

Toplam derisim suyun yaygin pH araligi olan 6 ve 9 degerleri arasinda anyonik
H2AsOs7, yliksiiz H3AsO; ve arsenit tiirleri tarafindan paylagilir. pH’s1 6 olan su
ortaminda tamamen H3AsOs tiirii bulunmakta, pH degeri yiikseldik¢ce HoAsO3™ tiirii
de ortaya ¢ikmaya baslar. pH 9 iken ortamda %30 oraninda H2AsO3  ve %70
oraninda H3AsO3 bulunmaktadir. Suyun degisen pH degerlerine karsilik arsenik

tiirlerinin dagilim1 Sekil 1.1°de grafiksel olarak sunulmustur.

Arsenat-As(V) tiirlerinin derigim kesirleri

Sekil 1.2. Bes Degerlikli Arsenik Tiirlerinin pH ile Degisen Bulunma Kesirleri (Can, 2010)
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pH degeri 6-9 arasinda olan sularda bes degerlikli arsenik (H2AsOs", HAsO47?)
anyonik tiirler halinde bulunur. Ikinci asitlik sabitine (pK.2=6.7) esit pH degerinde
ise tek degerlikli H2AsOs ve iki degerlikli HAsO42 anyon tiirlerinin dagilimlari
birbirine esittir. Anyonik tiirlerin dagilimi, pH degeri 7,4 olan sularda HyAsO4™ i¢in
%80 oluyorken, HAsO4? icin %20 olmaktadir.

Arsenik giderim yOnteminin se¢iminde +3 ve +5 degerlikli tiirlerinin
dagiliminin ayn1 pH degerine sahip suda bulunmalarina ragmen farkli olmasi arsenik
tirlendirmenin 6nemini ortaya koymaktadir. Belirli bir pH degerinde, yukaridaki
grafikler yardimiyla, hangi oranda ya da hangi tiiriin baskin oldugu kolaylikla
sOylenebilir. Yiikseltgenme gerilimi diizeyi dikkate alinmadigi zaman bu
degerlendirme yaniltic1 olabilir. Belirli ¢ozelti derisimlerinde, tiirlerin ne oranda
bulunduklar, belirli yiikseltgenme diizeyi ve sicaklikta, elektrokimyasal gerilimlerin
hesaplanmasiyla bulunabilinir. Elektrokimyasal denklemler yardimiyla ayni
yaklasimla, tiirlerin indirgenme ya da ylikseltgenme sonucunda ortaya cikan
dagilimlar1 da bulunur. Pourbaix diyagrami olarak bilinen bu arsenik tiirleri i¢in bir
ornegi Sekil 1.3’de verilmistir. Bu grafikte ¢ozeltinin pH degeri yatay eksende
verilmis ve Redoks potansiyeli (Eh) Volt biriminde dikey eksende verilmistir. +3
degerlikteki arsenit tiirleri (eksi gerilim degerlerinde) indirgen kosullarda baskindir.
+5 degerlikteki arsenat tiirleri art1 gerilim degerlerinde yani yiikseltgen kosullarda

baskindir.
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Sekil 1.3. Arsenik i¢in Eh-pH Grafigi (Can, 2010)

Yiikseltgenme basamagi, sulu ortamdan arsenigin uzaklastirilmasinin etkinligi
acisindan Onemli faktordir. Yiikli tirtin se¢imliligi bircok ayirma isleminde
verimliligi dogrudan etkilemektedir. Sulu ortamda baskin olan 3 degerlikli arsenigin
yiiksiiz tiirleri, iyonlar arasinda diisiik se¢imliligi nedeninden dolay1 bir¢ok ayirma

tekniklerinde biiyiik 6l¢iide verimi diistirmektedir (Gizli ve Demircioglu, 2009).

Arsenik bilesikleri elektronikte, tipta, ziraatta, gida katki maddelerinde,
metaliirjide ve endiistriyel uygulamalarda kullanilmaktadir (Gholami ve ark., 2006).
Arsenik ziraat, endiistri ve tipta bazi faydali amagclar i¢in kullanilmasina ragmen
cesitli organizmalar ve insanlar iizerinde kanserojen ve toksik etkisi vardir (Duker ve
ark., 2005). Arsenik bilesikleri; sediment, toprak, hava ve su gibi ortamlar arasinda,
metilleme, degradasyon, indirgenme-yiikseltgenme gibi biyo doniisiimlerle; makro
algler, mikroorganizmalar, baliklar, omurgasizlar, kuslar ve karasal bitkiler gibi

canlilarda ise biyoakiimiilasyonla yayilabilir (WHO, 2001).

Arsenik konsantrasyonu yerkabugunda ortalama 1,5-5 mg/kg araligindadir.
Toprakta dogal olarak bulunan arsenik icin tipik konsantrasyon degeri 0,1-40

mg/kg’dir (ortalama 5-6 mg/kg) (Ning, 2002). Volkanik faaliyetler arsenigin diisiik
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sicaklikta atmosfer ve diger alici ortamlara ulagsmasina saglayan dogal kaynaktir
(WHO, 2001). Arsenikli pestisitlerin kullanimi, ahsap koruyucu ajanlar ve metal
cevherlerinin islenmesi gibi faaliyetler sonucunda As dogrudan ¢evreye yayilabilir
(Choong ve ark., 2007). Arsenik elementinin yaklasik %80’1 1970’li yillarda zirai
amagh kullanilmaktaydi. Zirai amagla kullanimi son yillarda azalmistir ve arsenik
bilesiklerinin bir¢ok iilkede zirai alanda kullanim1 yasaklanmistir. DSMA (disodyum
metanearsonat) ve MSMA (mono-sodyum metanearsonat) gibi organik bilesikleri
hala pamuk bitkisi {iretim tarlalarinda herbisit ve insektisitlerin igeriginde

kullanilmaktadir (Shih, 2005).

Diisiik konsantrasyonlarda bile arsenigin insanlar iizerinde kronik zehirleyici
etkisi olmaktadir. Arsenigin biiyiik bir kismi1 igme sulari ile insanlar lizerinde etki
gostermektedir. (Guo ve ark., 2009). Icme suyundan kaynakli en biiyiik arsenik
facias1 Bengal Deltasinda (Bangladesh/West Bengal) insanlarin arsenik
konsantrasyonu yiiksek olan igme suyuna maruz kalmasiyla gerceklesmis bir olaydir
(Rott ve Bardossy, 2009). Sehirlerde igme sularinda siir degerin iizerinde arsenik
bulunmasi ¢esitli saglik sorunlarina sebebiyet vermektedir. Kullanma ve i¢gme sulari
arsenik icermese bile bolgenin jeolojik yapist topragin arsenik¢e zengin olmasi su
kaynaklarmin dogal nedenler sonucunda arsenik¢e kirlenmesine neden olmaktadir.
2006 yili UNDP (Birlesmis Milletler Kalkinma Programi)’nin Insani Gelisme
Raporunda Tiirkiye’nin, igme ve kullanma sularinda arsenik kirlenmesi ihtimali olan

tilkeler arasinda yer almaktadir (Serpen, 2008).

Sinir degerin lizerindeki konsantrasyonlarda arsenik i¢eren kullanma ve i¢me
sularinda kirliligin giderilmesi ve aritilmas1 dnemlidir. igme ve kullanma sularindan
arsenik gideriminde geleneksel aritim teknolojileri kullanilmaktadir. Icme ve
kullanma sularindan arsenik aritim proseslerinden bir kismi teknik olarak uygun
olmakla birlikte, maliyetleri agisindan bunlarin kullanimi kisithh  olmaktadir
(Spellman, 2003). Son yillarda arsenik giderimi i¢in kullanilan yontemler arasinda
elektrokoagiilasyon prosesi de yer almaktadir. Bu proses, koagiilasyon prosesine

benzemekte ancak ilave koagiilanta gerek bulunmamaktadir. Yiiksek adsorpsiyon
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kapasitesinin yani sira daha az alan gerektirmesi ve ek kimyasal gereksinimi

olmamasi avantajlar arasindadir (Lakshmanan ve ark., 2010)

1.1. Problemin Tanim ve Calismanin Onemi

Hizla artan diinya niifusunun igme suyu ihtiyacini karsilamak i¢in hem yiizey
hem de yeralt1 su kaynaklarindan faydalanilmaktadir. Ulkemiz dahil birgok iilkede
insanlar arsenik iceren yeralti sular1 tliketmektedir. Dolayisiyla, igme ve yeralti
sularinda arsenik kirlenmesi diinya ¢capinda 6nemli bir sorun olarak ¢evre ve insan
sagligini ciddi bir sekilde tehdit etmeye devam etmektedir. Arsenik akut toksisitesi
nedeniyle ve buna ek olarak arsenikli sulara uzun siireli maruz kalma sonucunda
birgok ciddi hastaliga sebebiyet vermektedir. Diinya Saglik Orgiitii tarafindan arsenik
icin igme sularinda miisaade edilen maksimum As konsantrasyonu 10 pg/L olarak
belirlenmistir. Dogal sularda bulunan arsenigin kokeni c¢ogunlukla jeojeniktir
(kayaclarin ayrismasi, jeotermal aktiviteler vb). Arsenik 200°den fazla mineralin
blinyesinde bulunmaktadir. Madencilik faaliyetleri ve tarimsal uygulamalarda

arsenik iceren herbisitlerin kullanimi ise diger 6nemli arsenik kaynaklaridir.

Yeralt1 sularinda arsenik, diisiik konsantrasyonlarda yiiksek toksisitesi ve ppb
seviyelerinde analiz edilmesindeki zorluk nedeniyle sorun olusturan bir kirleticidir.
Golet ¢okelleri, volkanik kayaclar gibi jeolojik olusumlara bagli olarak dogal
ortamlarda ve bazi bolge yeralti sularinda mevcuttur. Mart 2015 tarihinde Karaali
jeotermal sahasindan alinan su numunelerinin agir metal analizinde 10 pg/L limit
degerlerinin lizerinde 44 pg/L arsenik tespit edilmistir ve bu alandaki sicak suyun
kesinlikle i¢ilmemesi gerektigi rapor edilmistir. Elektrokoagiilasyon yonteminin As
gideriminde etkili bir metot olduguna dair literatiirde bazi c¢aligmalar vardir.
Isletmedeki basitligi nedeniyle bu ¢alismada 6zellikle EK ydntemi tercih edilmistir.
Elektrokoagiilasyon prosesi kirlenmis suyun aritilmasi ig¢in elektrokimyasal bir
islemdir ve cok c¢esitli kirleticileri uzaklastirmak i¢in kullanilan bir su aritma
teknolojisidir. Bu tez ¢aligmasi kapsaminda, bolgemizde jeotermal alandaki (Karaali)
yeralt1 sularinda 6nemli bir sorun olusturan arsenigin elektrokoagiilasyon yontemiyle

gideriminin arastirilmas1 ve farkli amper ve gerilim sartlarinin, pH ve zaman



1. GIiRIS Yakup BAGCI

degisiminin ve tuz ilavesinin As giderimi iizerindeki etkilerinin degerlendirilmesi

amaglanmustir.

1.2. Karaali Jeotermal Sahasi1 Arsenik Sorunu

Karaali jeotermal sahasi, Akgakale grabeni diye tanimlanan aliivyon
dolgulu diizliikler ile aralarinda ylizeylenen Eosen ve daha geng¢ ¢okellerden
meydana gelmektedir. Alanin disinda Paleozoyik’ten Eosene kadar degisik yas
ve tiiriinde kaya birimleri mevcuttur. Karaali jeotermal sahasit Sanliurfa ilinin
yaklasik 32 km giineydogusunda, Harran Ovasi'nda yer alan Yardimci Ilgesi'nin
dogusunda bulunan Karaali Kdyii'nde yer alir (Sekil 1.4.).
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Sekil 1.4. Karaali jeotermal sahasi lokasyon haritas1 (GAP, 2015)

Gap ileri jeotermal kaynaklar1 arastirma projesi kapsaminda Giineydogu
Anadolu Bolgesi'nde yer alan jeotermal sahalarin jeolojik, hidrojeolojik,
hidrojeokimyasal 6zellikleri, kullanim alanlar1 ve potansiyelleri ile ilgili arastirma
yapilmistir. Jeotermal kaynaklar agisindan Giineydogu Anadolu Bolgesi 6nemli bir
paya sahiptir. Bununla birlikte Salwurfa (Karaali)’de termal turizm amagli olarak

sicak su kaynagindan faydalanilmaktadir.
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Proje sahasinda jeotermal kaynaklardan ve kuyulardan hem fiziksel hem de
kimyasal analizler i¢in numune alinmistir. Numunelerde sicaklik, pH ve elektriksel
iletkenlik gibi parametre Olglimleri yerinde yapilmis ve daha sonra eser element
analizleri gergeklestirilmistir. Karaali jeotermal sahasindaki akiskandan alinan su
numunelerinde agir metal analizleri de yapilmistir (Cizelge 1.1.). 44 ng/L ile limit
degerlerinin iizerinde arsenik tespit edilmis ve bu alandaki sicak suyun kesinlikle
icilmemesi gerektigi rapor edilmistir. Ayrica molibden (146 ug/L), vanadyum (2406
ug/L) ve selenyum (153 pg/L) konsantrasyonlar1 da yliksek bulunmustur. Analiz
sonuclarina gore sinir degerin iizerinde dlclilen As nedeniyle bu alandaki sicak suyun

tilkketilmesi sakincalidir (GAP, 2015).

Cizelge 1.1. Karaali Sicak Akiskaminda Olgiilen Elementlerin Konsantrasyonlar: (GAP, 2015)

Element Konsantrasyon ITASHY" | Element | Konsantrasyon | iITASHY*
(ppb) (ppb) (ppb) (ppb)
Karaali Karaali
Ag <0,05 P <10
Al 1 200 Pb <0,1 10
As 44 10 Pd <0,2
Au <0,05 Pt <0,01
B 211 1000 Rb 8,04
Ba 89,2 Re 1,34
Be <0,05 Rh 0,03
Bi <0,05 Ru <0,05
Br 265 S 30
Cd 0,18 Sb 5,17 5
Cl 51 Sc 2
Co 7,77 Se 153,1 10
Cr 0,6 50 Si 12848
Cs 1,81 Sn <0,05
Cu 3,1 Sr 1196,35
Fe 39 200 Ta <0,02
Ga 0,58 Te <0,05
Ge 0,39 Th <0,05
Hf <0,02 Ti <10
Hg <0,1 Tl 2,06
o In <0,01 U 58,24
(Indiyum)
Li 33,8 \4 2405,8
Mn 3,15 50 W 0,06
Mo 146,4 Zn 25,2
Nb <0,01 Zr <0,02
Ni 114 20

* Insani Tiiketim Amacli Sular Hakkinda Yonetmelik (ITASHY)
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1.3. EK Prosesi

Elektrokoagiilasyon, yaygin olarak kullanilan elektrokimyasal bir prosesdir ve
¢Oziinebilen metal 6zellige sahip demir ve alliminyum gibi elektrodlarin kullanildig
elektrokimyasal bir atiksu aritim siireci olarak tanimlanabilir (Koparal ve ark. 1999).
Elektrokoagiilasyon prosesi demir ve aliiminyum gibi elektrot malzemenin
elektriksel olarak suda c¢oziinmesiyle koagiilantlarin olusturulmasi prensibine
dayanmaktadir. Demirin veya aliiminyumun ortama ilave sekli kimyasal koagiilasyon
ile elektrokoagiilasyonu birbirinden ayiran en 6nemli farktir (Donini ve ark., 1994).
Elektrokoagiilasyonda c¢okelme ve pihtilasma mekanizmalari, kimyasal maddenin
sisteme ilavesi edilmesi ile degil, elektrotlar aracilig1 ile elektrokimyasal reaktérde
gerceklesmektedir (Koparal ve ark., 1999). Dolayisiyla elektrokoagiilasyon prosesi;
slispansiyonlarin, emiilsiyonlarin ve kolloidlerin elektriksel yiliklerden etkilenmesi

prensibine dayanir.

Elektrokoagiilasyon prosesi, lignin ve EDTA gibi direngli organik kirleticiler
ve besin endiistrisi atiksulari, yagl atiklar, agir metal, flor bilesikleri, tekstil boyar
maddeleri, polimerik atiklar, siispanse partikiiller, organik maddeler, nitrat, fenolik
bilesikler gibi birgok endiistriyel atiksu aritiminda kullanilmakta ve bu uygulamalarin

yan1 sira prosesten igme sularinin aritiminda da yararlanilmaktadir.

Elektrokoagiilasyon prosesinin avantajlari:

e Gerekli ekipmanlar karmasik bir yapiya sahip olmayip sistem basit ve
isletilmesi kolaydir.

e Cikis suyu renksiz, temiz ve kokusuz olup, aritilmis su kalitesine sahiptir.

e Islem neticesinde olusan ¢amur hidroksitlerden ve/veya yiiksek miktarda
metal oksitlerden meydana geldiginden dolay1 filtrelenebilir ve ¢oktiiriilebilir
ozelliktedir.

¢ Elektrokoagiilasyon prosesi ile aritim sonucunda kimyasal olarak olusan
yumaklara benzer yapida yumaklar olugsmakta ancak boyut olarak biiyiik
yapidadirlar.

10
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o Asitlere karsi dayanikli ve daha az bagli su bulundurma egiliminde olup,
kararli yapiya sahiptirler.

e Elektrokoagiilasyon islemi neticesinde toplam ¢dziinmiis kat1 madde igeren
aritilmis su elde edilebilir.

e Uygulanan elektriksel alan su icerisindeki yiiklii taneciklerin daha hizli
hareket etmesini saglayarak taneciklerin yumak olusturmalarini kolaylastirir.

¢ Kimyasal madde kullanilmadigindan, elektrokoagiilasyon prosesinde ikincil
bir kirlenme problemi olusmamaktadir. Elektroliz esnasinda gaz kabarciklarin
olusmasiyla ve bu gaz kabarciklar1 yardimiyla kirleticiler ¢ozeltinin {ist kismina
kolaylikla taginarak ¢ozeltiden uzaklastirilabilir.

¢ Elektrokoagiilasyon prosesi, elektrik olmayan bolgelerde yenilenebilir enerji

ile 6rnegin giines panellerinin kullanimi ile rahatlikla uygulanalabilir bir yontemdir

(Mollah ve ark., 2001).

Elektrokoagiilasyonun dezavantajlari:

¢ Elektrokoagiilasyonun prosesinde yiikseltgenme neticesinde anot elektrodu
¢Oziiniir ve siirekli olarak anot elekrodun yenisi ile degistirilmesi gerekir.

¢ Elektrokoagiilasyon prosesinde elektrik maliyeti yiiksek olabilir.

e Aritimim yapilabilmesi i¢in suyun yiiksek iletkenlige sahip olmas1 gerekir.

¢ Hidroksitler jelimsi yapida olabilir ve bazen ¢ézlinme egilimi gosterebilirler
(Mollah ve ark., 2001).

1.3.1. EK teorisi

Parekh (1979); Joffe ve Knieper (2000); Mollah ve ark. (2001), tarafindan
Elektrokoagiilasyon prosesinin teorisi ele alinmistir. Elektrokoagiilasyon prosesinde
adsorpsiyon, yumaklastirma (koagiilasyon), yiizdiirme ve ¢okeltme prosesleri genel
mekanizmada bulunur. Sulu ortama elektrik akimi verilmesi ile destabilize olmus
kirleticiler ~ elektrokoagiilasyon prosesinde flotasyonla ve c¢Oktiirme ile
giderilmektedir. Metal hidroksitlerin olusmasiyla sistemde aritim baslamaktadir.
Elektrokoagiilasyon prosesinde adsorpsiyon kapasitesi yiiksek olan metal hidroksitler

suda bulunan degisik kirleticileri adsorbe ederek c¢okelti ve flok seklinde sudan

11
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uzaklastirmaktadir. Elektrokoagiilasyon prosesinde metal levhalarin katot yiizeyinde
olusan hidrojen gazi kabarciklar1 yumaklara yapisarak onlar1 reaktoriin iist kismina
dogru kaldirarak yiizmeye zorlar. Bu da elektrokoagiilasyon prosesinde reaktdrde
suda bulunan baz1 kirleticilerin elektroflotasyon ile sudan uzaklastirildiginin

kanitidir.

Elektrokoagiilasyon reaktoriinde gerceklesen reaksiyonlar ve olaylar Sekil
1.5.’te gosterilmistir. Genellikle sudaki kirleticilerin giderilme sirasinin ard arda {i¢
asamadan olustugu kabul edilmektedir (Can, 2010).

1. Elektrokoagiilasyon prosesinde anodun elektrolitik olarak ylikseltgenmesi
sonucunda yumaklastiricinin olusmasi,

2. Elektrokoagiilasyon prosesinde suda bulunan askidaki partikiillerin
destabilizasyonu, kirleticilerin ve emiilsiyonlarin kirilmasi.

3. Elektrokoagiilasyon prosesinde suda destabilize olmus bilesenlerin
yumaklar olusturarak bir araya gelip ¢okelmesi veya hidrojen kabarciklar1 araciligi

ile yilizeye ¢ikmasi.

DC Alam Kavnam

V.//// /staitriok 22721 7 7/

Kirletici madde viizeye dogrm

viikselir
E /’E]ektonlar
E“ ﬁlﬂehn’ollar is:
=

.E AP Flotasy -:rn =

E— o—
= KIiRLETICi
— Koagilasy ...,
{ oagilazyon '\ H (g}

(APFN _' - \;‘I‘ gaz1 clugumu
N
ANQT  Metal Hidroksit KATOT

OH

Oksidasyon ) b 4  Rediiksivon
Cokelek Y Kirletici madde cilzer SupH'n

Sekil 1.5. Elektrokoagiilasyon Prosesinde Meydana Gelen Reaksiyonlar (Can, 2010)
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Siispanse haldeki partikiillerin ve Kkirleticilerin pargcalanma mekanizmasi ve
destabilizasyon mekanizmasi asagida maddeler halinde 6zetlenmistir (Can, 2010).

1. Elektrokoagiilasyon prosesinde yiiklii taneciklerin etrafindaki difiize ¢ift
tabakanin sikigtirilmasi sudan gecirilen akim sebebi ile su igerisinde bulunan anot
elektrot ylizeyinde ¢6ziinen iyonlarin etkilesimi ile saglanmaktadir.

2. Atiksuda yiikiin nétralize edilmesi suda bulunan iyonik tiirler sayesinde
olmaktadir. Su ortamindaki tanecikler arasindaki itme kuvvetlerini suda bulunan zit
iyonlar azaltarak, Van Der Waals ¢ekim kuvvetleri ile sudaki taneciklerin birbirlerine
yaklasmalarina ve pihtilagmalarina imkan verir. Sonugta net yiik “sifir” olur.

3. Pihtilagtirma ve yumak olusumu sonucunda olusan kiitle bir ¢camur ortiisii
olusturarak heniiz suda kompleks olusturmamis kolloidal tanecikler arasinda kopri

olusturur.

Elektrokoagiilasyon hiicresinde belirtilen reaksiyonlara ilaveten asagidaki
reaksiyonlar da gerceklesebilir:

e Katodik olarak sudaki kirleticilerin indirgenmesi

e Sudaki koloidal partikiillerin koagiilasyonu ve desarji

e Elektroforetik olarak sudaki iyonlarin taginimi

e Elektrotlarda olusan hidrojen (H2) ve oksijen (O2) gazlart yardimi ile koagiile
olmus partikiil kirleticilerin elektroflotasyonu

¢ Katotta metal iyonlarinin indirgenmesi

¢ Diger kimyasal ve elektrokimyasal prosesler

Sistemin verimi iizerine elektrot malzemesinin se¢imi ¢ok Onemli etkiye
sahiptir. Aliiminyum ve demir metalleri en yaygin elektrot malzemesi olarak
kullanilmaktadir. Aliiminyum ve demir 6zellikle kolay bulunabilen, etkili ve ucuz
olan elektrot malzemelerdir (Can, 2010). Elektrokoagiilasyon prosesinde anot
elektrotunda ¢oziinen Al ve Fe iyonlar1 Al ve Fe'? formlarina yiikseltgenmekte,
katot elektrotunda ise suyun elektrolizi sonucunda OH™ ve H" iyonlar1 olugmaktadir
(Sekil 1.5). Cozelti igine difiizlenen OH™ iyonlar1 Al ve Fe*? iyonlar ile tepkime
vererek AI(OH); veya Fe(OH), bilesikleri olusturur. Suda bulunan kolloidal ve
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organik kirleticiler bu esnada, olusan AI(OH); veya Fe(OH), kompleksleriyle birlesip
flok olusturarak yer ¢ekimi etkisiyle eszamanli olarak ¢oker (Chen, 2004).

Aliiminyumun elektrot malzemesi olarak kullanildiginda reaksiyonlar (Yildiz,

2003):

Anotta:

Alg — Al@q) + 3e” (1.22)
Katotta:

H20 +2e — Ha) + 20H (1.23)
Cozeltide:

Al g+ 3H20 — Al (OH)3k+3H2  ag) (1.24)

Bu reaksiyonlarla birlikte sulu ortamin pH degerine bagli olarak sulu ortamda
reaksiyon sonucu AlL(OH).™, AI(OH)™ ve AI(OH)s bilesikleri gibi diger bazi
aliiminyum bilesik tiirleri goriilebilir. Al" iyonlarmin hidrolizi ile Al(H20)s",
Al(H,0)s0H"™?, Al(H20)sOH"? ve genis pH araliginda hidroliz iiriinleri Al,(OH),™,
AI(OH)™2, AI(OH)»", AI(OH)s", Als(OH)15™, Al;(OH)17™, Ali3(OH)34™> Als(OH)20™,
Al304(OH)24"7, gibi birgok polimerik ve monomerik tiirleri olusturabilirler (Can,

2010).

Anot olarak demir elektrot kullanilmasi durumunda sulu ortamda anotta
Fe(OH)n’in reaksiyonun olusumunda iki farkli mekanizma 6ne siirtilmektedir. (n=2
veya n=3 olmak sart1 ile) Katotta Fe"(aq) + 3H.O — Fe(OH)3k + 3H: + (aq)
reaksiyon ger¢eklesirken ¢ozelti ve anot reaksiyonlar: ise asagida verildigi sekilde

olusmaktadir.

1. Mekanizma:

Anot:

4Fe() — 4Fe?) + 8¢ (1.25)
ve ¢ozeltideki ¢oziinmiis oksijen ile;

4Fe*" (5)+10H20(s) + O2(e) —4Fe(OH)3x) + 8H'(5) (1.26)
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Katot:

8H'(5)+ 8¢ — 4Hx(g) (1.27)
Nihai olarak toplam reaksiyon ise

4Fe(s) + 10H20() + Oz () — 4Fe(OH)3(s) + 4Hag) (1.28)

Seklinde 6zetlenebilir.

2. Mekanizma:

Anot:

Fex) — Fe'™ (5 +2¢ (1.29)
Fe*?(s) + 20H (s— Fe(OH)aq (1.30)
Katot:

2H,O) + 26 — Ha + 20H ) (1.31)

Nihai olarak toplam reaksiyon ise
Few + 2H20¢) — Fe(OH)2) + Hag) (1.32)

Seklinde 6zetlenebilir.

Su ortamimin pH degerine bagl olarak ve demir elektrodun elektrokimyasal
oksidasyonu sonucunda iiretilen demir iyonlar1 su ortaminda Fe(H20)4(OH):",
Fe(H20)6™, Fex(H20)s(OH).™, Fe(H.0)’(OH)™, ve Fex(H20)s(OH)s™ polimerik
iyonlarimi ve Fe(OH); monomerik iyonlarii olusturabilir. Su ortaminin pH’sina
bagli olarak demir iyonlar1 hidrate olabilir ve diisiik pH’ya bagli olarak asidik
kosullar altinda Fe(OH)"?, Fe(OH); ve Fe(OH)," bilesiklerini olusturabilir. Ayrica
Fe(OH)s = ve Fe(OH)s ~ iyonlart alkali kosullar altinda goriilebilir (Mollah ve ark.,
2001).

Redoks reaksiyonu ile su ortaminda iiretilen hidrojen gazi (Hz), askidaki veya
¢ozlinmiis maddeleri flotasyon yoluyla giderebilir. Su aritiminda demir iyonlarinin
alliminyum iyonlarina gore avantaji toksik etkisinin olmamasidir (Mollah ve ark.,

2001).
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1.3.2. EK’ya etki eden parametreler

Sulu ortamin kimyasi ile sulu ortamin iletkenligi bir iliski igerisindedir Bunun
yan1 sira etkin parametreler arasinda; tanecik boyutu, kimyasal bilesenlerin
konsantrasyonlar1 ve pH sayilabilir (Mollah ve ark., 2001). Elektrokoagiilasyon

prosesine etki eden parametreler asagida agiklanmigtir (Can, 2010).

Akim yogunlugu ve elektriksel yiik: Akim miktar1 elektrokoagiilasyon
sisteminde, metal elektrotlardan ayrilan Fe™ ve AI™ miktarin1 belirler.
Elektrokimyasal esdeger kiitle demir i¢in 1041 mg/(Amper saat), aliiminyum igin
335,6 mg/(Amper saat)’dir. Elektrokoagiilasyon prosesinde en onemli isletme gideri
elektrik enerjisidir. Bu nedenle yiiksek akim elektrik enerjisinin fazla harcanmasi
demektir. Cok yiiksek diizeyde akim yogunlugu, akim veriminde 6nemli diizeyde
azalmaya neden olmaktadir. Akim verimliliginin yliksek olmasini saglamak igin
akim yogunlugu se¢iminin yani sira isletme parametreleri olan sicaklik ve pH nin da
diizenlenmesi gerekir. Elektrokoagiilasyon prosesini kesintisiz uzun siire ¢alistirmak
i¢in akim yogunlugu 2-2,5 mA/cm?’olarak onerilmektedir. Akim verimi demir igin
%100 iken aliiminyum i¢in %120-140 civarindadir. Elektrokoagiilasyon prosesinde
akim veriminin aliiminyum elektrotlarda yiiksek olmasinin nedeni amfoter bir metal
olma ozelliginden kaynaklanmaktadir. Elektrokoagiilasyon prosesinde aritilmig
suyun kalitesi, elektriksel yiike veya iiretilen iyonlarin miktarina (mg), zamana ve

akim verimine baghdir.

NaCP’nin varhgi: Genelde atiksuyun veya artilacak suyun iletkenligini
artirmak i¢in tuz kullanilir. Tuz ilavesi ile su ortaminda kloriir iyonlar1 elektriksel
yiike katkida bulunurken ortamda bulunan ve olumsuz etkisi olan SO4 % ve HCO3~
gibi anyonlarin etkileri de biiyiik oranda azaltilmis olur. Su ortaminda bulunan Ca*?
ve Mg* iyonlar1 elektrotlarin yiizeyinde izolasyon tabakasi olusturmakta ve su
ortammda bulunmasi durumunda siilfat veya karbonat iyonlar1 Ca*? ve Mg
iyonlarin1 ¢oktiirmektedir. Suda bulunan Ca™ ve Mg*? iyonlarinmn olusturdugu
izolasyon tabakasi ise demir ve aliiminyum elektrotlar arasindaki potansiyeli

attirmakta ve akim verimini énemli bir dl¢iide diisiirmektedir. Elektrokoagiilasyon
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isleminde bu nedenle mevcut anyonlar icinde atiksu ve su aritiminda normal
caligmay1 saglamak icin CI” ‘nin %20 oraninda olmas: gerekir. Iletkenligi arttirmak
elektrik tiiketiminin azalmasini saglamaktadir. Suya NaCl ilave edilmesi sonucunda
ortamda elektrokimyasal olarak iiretilen klor ayni zamanda suyun dezenfeksiyon

edilmesinde etkilidir.

pH’nin etkisi: Elektrokoagiilasyon lizerine atiksu veya su pH’sinin etkisi hem
metal hidroksitlerin ¢oziinlirligli hem de akim verimi iizerinden olmaktadir.
Genellikle su ortaminin alkali ya da asidik sartlarda aliiminyumun akim verimi notral
durumdan daha yiiksektir. Elektrokoagiilasyon sisteminde ndtral pH’da iletkenligin
degisiminden dolay1 enerji tiiketimi yiiksektir. Elektrokoagiilasyon sisteminde

pH’nin etkisi iletkenligin yiiksek oldugu durumlarda 6nemsizdir.

Sicakhik: Literatiirde yapilan caligmalar, elektrot olarak aliiminyumun
kullanilmast durumunda sicakligin 60°C’ye kadar artmasiyla akim veriminin arttigini
gostermektedir. Suda daha fazla sicaklik artis1 elektrokogiilasyon sisteminin aritim
veriminin diismesine neden olur. Elektrokoagiilasyon veriminin sicaklikla artigina
neden olarak, elektrot yiizeyindeki aliiminyum oksit filminin sicakligin etkisi ile yok

olmasi gosterilebilir.

Gii¢ kaynagi: Genellikle elektrokoagiilasyon sistemlerinde dogru akim (DC)
giic kaynagi kullanilmaktadir. Gii¢ kaynagindan proseste uygulanacak gerilim (Volt)

ve akim (Amper) ayarlamalar1 ve kontrolii i¢in kullanilmaktadir.

1.3.3. EK isleminde elektrot diizenlemeleri

Elektrokoagiilasyon reaktorii en basit sekilde anot ve katottan olusan
elektrotlarin elektrolit icine daldirilmis hali ile ifade edilebilir. Elektrokoagiilasyon
reaktoriinde su igerisinde bulunan aliiminyum veya demir katot ve anot elektrotlar
giic kaynagina baglanmaktadir. Elektrokoagiilasyon prosesinde anotta oksidasyon
gercekleseceginden anot elektrotunda elektrokimyasal olarak ¢dziinme meydana

gelmektedir. Katot elektrodu da pasivizasyona maruz kalacaktir. Aritim igin
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elektrotlarin genis yilizey alanina sahip olmalar1 gerekir. Katot ve anot elektrotlar tek
kutuplu (monopolar) seri veya paralel baglanmak suretiyle elektrokimyasal reaktorler

olusturulabilir. Bu baglanti sekilleri asagida verilmistir.

[A]V] p [ATLV] [A]LV]
ety | ________ | ________ |
(a) (h) (]

Sekil 1.6. EK Sistemleri, (a) MP-P sistemi, (b) MP-S sistemi, (c¢) BP-S sistemi.

Paralel bagh monopolar elektrotlar (MP-P) (Sekil 1.6a): Diizenekte akim
katot ve anotlarin paralel baglanti diizeneginde her bir hiicrenin direncine gore

boliiniir. Boylece, seri baglantiya oranla daha diisiik potansiyel fark gereklidir.

Seri bagh monopolar elektrotlar (MP-S) (Sekil 1.6b): Bu reaktor
diizeneginde dahili olarak her bir elektrot cifti birbirine baglanmaktadir. Seri
baglantida her bir hiicre gerilimi toplamaktadir ve verilen akim igin yiiksek

potansiyel fark gerekmektedir.

Seri bagh bipolar elektrotlar (BP-S) (Sekil 1.6¢): Bu sistemde sadece dig
elektrotlar giic kaynagina baglidir ve i¢ kisimdaki iki elektrotta elektrik baglantisi
yoktur. I¢ kistmda bulunan bipolar ve dis kisimda bulunan elektrotlar monopolardir.
Bu baglant1 sekli, bakimi1 kolay proses siireci ve kolay kurulumu oldugu igin

avantajhdir.
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1.3.4. EK hiicresinin dizaym

Elektrokoagiilasyon hiicresinin dizayni prosesten maksimum verim elde etmek
icin ¢cok Onemlidir. Bu problemle ilgili olarak elektrot yiizeylerindeki hidrojen ve
oksijen gazi kabarciklarinin birikmesi, elektrotlar arasindaki IR-diislisti, elektrotlar
arasindaki boslukta kiitle transferi i¢in olusan engeller en diisik seviyeye

indirilmelidir (Jiang ve ark., 2002).

IR-diisiisii elektrot geometrisine, elektrotlar arasi1 mesafeye ve elektrolit
cozeltisinin iletkenligine baghdir. IR-diisiislinden kaynaklanan hata miktar1 asgari

seviyeye li¢ farkli sekilde indirilebilir;

e Elektrolit ¢ozeltisinin iletkenliginin artirilmasi
e Elektrotlar arasindaki mesafenin azaltilmasi

¢ [R-diististlinii karsilayacak elektronik gerecin tasarlanmasi

Hidrojen ve oksijen gazlari, anot ve katotta gaz kabarciklar1 formunda tekamiil
eder. Bulunduklart alani izole eden hidrojen ve oksijen gazlar1 kabarciklarina ve
bunun yani sira elektrot ylizeylerinde birikmelerine izin verilir ise, bu durum
hiicrelerin elektriksel direncinin artmasina neden olur. Diren¢ artmasi sonucunda
optimum giderim kosullarina ulagsmak i¢in daha fazla elektrik enerjisi sarfiyati olur.
Elektrolitik akistaki gaz kabarciklarinin elektrot etrafinda birikmesini en diisiik
seviyeye indirmek i¢in bu bdlgeden gaz kabarciklarinin uzaklagstirilmas: gerekir.
Akisin tiirbiilans seviyesi yiikseltilerek elektrokoagiilasyon hiicresinde, kiitle
transferi azami seviyeye c¢ikarilabilir. Elektrokoagiilasyon prosesinde elektrot
plakalarin yiizeyinde olusabilecek pasiflesme tabakasinin kalinligini tiirbiilans

seviyedeki akis azaltabilir.
Maliyeti diigiirmek i¢in Onemli etkenlerinden biri elektrokoagiilasyon

prosesinde IR diisiisiinii asgari seviyeye indirmektir. Istenmeyen akim zayifliginin

ortaya ¢ikmasi tiim akim etkinligini azaltan, anotta oksijen gazinin olusumudur. Bu
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problem, anodik malzeme olarak daha yiiksek potansiyel gosteren uygun bir

malzemenin se¢ilmesi ile giderilmis olur (Mollah ve ark., 2004).

1.3.5. EK prosesinde alternatif akim (AC) ve dogru akim (DC)

Dogru akim kullanilan elektrokoagiilasyon prosesinde siklikla karsilasilan ve
elektrotlarin etkinligini kaybetmesine neden olan iki problem vardir. Bunlar;
e Anodun etkinliginin ylikseltgenme sebebi ile azalmasi

e Gegirimsiz oksit tabakasinin katot yilizeyinde olusumu

Dogru akim elektrokoagiilasyon prosesinin bu problemleri, elektrokoagiilasyon
prosesindeki hiicrelere paralel levhalar “kurban elektrotlar” yerlestirilmesi ile belirli
bir seviyeye kadar azaltilmaktadir. Segcenek olarak alternatif akim
elektrokoagiilasyon tekniginin kullanimi bu problemlerin azaltilmasinda bir diger
secenektir. Elektrokoagiilasyon prosesinde alternatif akim kullanilmasinin, belirli
periyotlarda elektrotlarin katot ve anot siralamasini degistirmesi nedeni ile yukarida
bahsedilen pasiflesme problemini 6nleyecegine ve kabul edilebilir bir elektrot dmrii

saglayacagina inanilmaktadir (Y1ildiz, 2003).
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2. ONCEKI CALISMALAR

2.1. Elektrokoagiilasyon Prosesi ile Sulardan Arsenik Giderimi

Elektrokoagiilasyon yonteminin sulardan arsenik gideriminde kullanimi
oldukca yenidir. Elektrokoagiilasyon prosesi ile yapilan ¢alismalarda atik sulardan ve
yeralt1 sularindan arsenik gideriminde elektrot olarak aliiminyum, titanyum, celik ve

demir elektrotlar kullanilarak %98-99 oraninda giderim saglanmistir (Parga ve ark.,

2005a, 2005b).

Kumar ve ark. (2004), yaptiklar1 calismada arsenat ve arsenit gideriminde
alliminyum, titanyum ve demir elektrotlar kullanmislar ve en yiiksek arsenik giderim
verimine (%99) demir elektrotlar kullanarak yaptigi denemelerle ulagmiglardir.
Yaptiklar1 denemelerde arsenigin giderim siiresi agisindan akim yogunlugunun 0,65
mA/cm?’den ve 1,53 mA/cm?’ye ¢ikarilmas: siireyi kisaltirken pH nin etkisi pH=6-8

araliginda olmamagtir.

lhos ve ark. (2005) tarafindan yapilmis olan c¢aligmada 100 pg/L As (III)
konsantrasyonun, pH=7 de, 0,01 M NaCl destek elektrolit kullanilarak giderimi
arastirllmistir. Akim yogunlugu olarak 25, 50 ve 150 A/m? degerlerinde, degisen
elektroliz siirelerinde (5, 10, 15, 30 ve 60 dakika) ve aliiminyum elektrot ile farkli
denemeler yapilmigtir. Ayrica ayni sartlarda elektrokoagiilasyon prosesinde
kullanilarak  kimyasal koagiilasyon denemeleri de yapilmistir. Kimyasal
koagiilasyonda %30-40 oraninda, elektrokoagiilasyonda ise %90’1n {lizerinde arsenik
giderimi elde edilmistir. Kumar ve ark. (2004), tarafindan yapilmis olan
karsilastirmali demir kloriir’lii koagiilasyon ve eletrokogiilasyon ¢alismasinda As (V)
gideriminde her iki proses verimlerinin birbirlerine ¢ok yakin ¢iktig1 goriiliirken, As

(ITT) gideriminde ise elektrokoagiilasyon prosesinin daha iyi oldugu belirtilmistir.

Hansen ve ark. (2006), tarafindan; paralel bagli demir plaka elektrotlar, siirekli

akish elektrokoagiilasyon reaktorii ve ¢oktiirme havuzundan olusan aritim sisteminde
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arsenik giderim ¢aligmalart yapilmistir. 100 mg/L. As(V) konsantrasyonu, 9 dakikalik
alikonma siiresinde ve 1,2 A/cm? akim yogunlugunda 2 mg/L’nin altina diismiistiir.
Denemelerde 3 L/saatlik bir akis hizi ve dogru akim her 2 dakikada bir yer
degistirmistir. Akim yogunlugunun 0,8’den 1,2 A/cm?®’ye yiikselmesi sonucunda OH"
ve Fe™ miktarlarinda artma meydana geldiginden dolay: arsenik giderim verimi de
artmistir.  Akim  yogunlugunu  maksimum  degerin  lizerine  ¢ikarinca
elektrokoagiilasyon sistem veriminde degisiklik olmamistir. Bunun nedeni,

elektrotlarin en yiiksek akim yogunlugunda pasifize olmas1 olarak agiklanmustir.

Gomes ve ark. (2007), konsantrasyonu 1-1000 ppm araligindaki arsenik ve pH
4-10 araliginda demir (Fe)-aliminyum (Al) elektrotlar1 kullanarak yaptiklari
elektrokoagiilasyon denemelerinde, olusan elektrokimyasal {iriiniin analizini XPS,
XRD, FT-IR, SEM/EDAX, Mossbauer spektroskopisi ile yapmislar ve lepidokratit
(FeO(OH)), kristalimsi manyetit (Fe3Os), demiroksit (FeO) gibi demir oksit
yapilarim1 ve diaspor (AIO(OH)), mansfildit (AlAsO4.2H>0) bayerit (AlI(OH)3) gibi
aliminyum oksit bilesikleri tespit etmislerdir. Floklarin i¢inde ¢ok iyi sekillenmis
fazlar ya da sekilsiz (amorf) fazlar tespit etmisler ve olusan floklarin yiizeyinde
demir (Fe™) iyonlarinin aliiminyum (AI") iyonlariyla yer degistirdigini
gbzlemlemislerdir. Arsenigin olusan bu aliiminyum ve demir metal oksihidroksitlerin

ve hidroksitlerin iizerinde adsorplandig tespit edilmistir.

Hansen ve ark. (2007), siirekli akimli reaktor, hava kaldirmali reaktdr ve
tirblilans akimli reaktdrler ile yapilmis olan denemelerinde; reaktdr tasarimlarinin
arsenik giderim verimi iizerindeki performanslarmni karsilastirmislardir. 1,2 A/dm?
akim yogunlugunda, 100 mg/L baslangic As(V) konsantrasyonunun hava kaldirmali
reaktor ve siirekli akimli reaktorde 2 mg/L’nin altina diisiiriilebildigi (%98 verim),

ayni giderim verimine tiirbiilans akiml reaktérde ulasilamadigi gdsterilmistir.

Basha ve ark. (2008), tarafindan gerceklestirilen ¢alismada; siilfat, agir metal
ve arsenik¢e zengin atiksularda bulunan kirleticilerin iyon degisimi prosesinden
hemen sonra uygulanan elektrokoagiilasyon prosesi ile giderimi incelenmistir.

Yapilmis olan denemelerde 1,5 A/dm? akim yogunlugunda, arsenik konsantrasyonu
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1000-2000 ppm iken pH 4-10 arahiginda ¢elik elektrotlar ile yapilan
elektrokoagiilasyon c¢alismasinda arsenik konsantrasyonu 10-20 ppb’ye kadar
inmistir. Kumar ve Goel (2010), ise yaptiklar1 calismada nitrat ve arsenik igeren
sulardan stirekli akish elektrokoagiilasyon sisteminde 20 V’da %75 arsenik giderimi

ve 25 V’da %84 nitrat giderimi elde etmislerdir.

Balasubramanian ve ark. (2009), elektrokoagiilasyon prosesinde celik elekrot
kullanarak sulu cozeltilerden arsenik gideriminde %94 oraninda arsenik giderim
verimi elde etmislerdir. Balasubramanian ve Madhavan (2001), tarafindan yapilan
calismada arsenik ihtiva eden metal dokiim endiistrisi  atiksularinin
elektrokoagiilasyon prosesinde c¢elik elektrotlar kullanilarak giderilebilirligi
calisilmistir. Denemeler hava enjeksiyonsuz ve hava enjeksiyonlu olmak iizere iki
sekilde gerceklestirilmistir. Hava enjeksiyonsuz denemelerde 7 saatte etkili bir
arsenik giderimine ulasilirken hava enjeksiyonlu denemelerde ise bu siire kisalmig ve
buna ilaveten atik miktar1 minimum olmakla birlikte diisiik maliyetli aritim

saglanmstir.

Lakshmipathiraj ve ark. (2010), tarafindan yapilmis olan calismada demir
elektrot ile NaxSOs4, NaCl ve NaNOs gibi destek elektrolitlerin bulundugu su
ortamindan arsenik giderimi ¢alismalar1 yapilmistir. Na;SOq4 ile %75, NaCl ile %98
oraninda arsenik giderimi elde edilmistir. EK esnasinda olusan floklarin analizi
SEM-EDAX, FT-IR, XPS, XRD ve manyetometre ile yapilmis ve analiz sonucunda
demir hidroksit floklar1 lepidokratit ve maghemit olarak tanimlanmigtir. Arsenik
adsorpsiyonunda demir oksihidroksit ¢okeleginin partikiil boyutu, manyetik ve yiizey
Ozellikleri etkili olmustur. Elektrokoagiilasyon sisteminde olusan demirin ve
arsenigin oksidasyon basamagi tespiti XPS ile yapilmis ve elektrokoagiilasyon
prosesi esnasinda bazi As™’lerin As*>’e doniistiigii gdzlemlenmistir. Demiroksit
cokeltisi ile arsenik tiirleri arasindaki 6zel bir kimyasal etkilesimin oldugunu ve
demir ile arsenigin bir araya gelerek ¢okeldigi, yapilan FT-IR ve elektrokinetik
Olciimler ile tespit edilmistir. Elektrokoagiilasyon esnasinda ayrica ¢alismada olusan
tirtiniin toksik olmadig1 ve fakat toksik olmayan iiriiniin yine de giivenli sekilde

bertaraf edilmesi belirtilmistir.
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Lakshmanan ve ark. (2010), tarafindan yapilan ¢alismada As(V) ve As(III)
gideriminde, FeCls koagiilasyonu ve elektrokoagiilasyon metodu karsilagtirilmistir.
As(III) oksidasyonunun ve klor olusumunun gerceklestigi dogrulanmak istenmistir.
Sonuglar elektrokoagiilasyon esnasinda pH 6,5’te As(V) gideriminin kararsiz
oldugunu ve demir (Fe™?) olusumuna dayanarak giderim veriminin beklenilenden
daha yiiksek oranda elde edildigi belirtilmistir. Her iki proses esnasinda da pH
diistiikge As(V) giderim verimi artmistir. En yiiksek adsorpsiyon kapasitesi kimyasal
koagiilasyonda pH 6,5’te elde edilirken; pH 7,5 ve 8,5’te elektrokoagiilasyon ile
As(V) giderimi kimyasal koagiilasyona gore daha yiiksek veya esit ¢ikmustir.
Elektrokoagiilasyon esnasinda As(III) giderim veriminin kimyasal koagiilasyona

oranla yiiksek ¢ikmasina pH’ nin artmasi sebep olmustur.

Can (2010), yaptig1 ¢alismada, sulu ¢ozeltilerden elektrokoagiilasyon yontemi
ile bor ve arsenigin birlikte aritilabilirligi ve elektrot malzemesi, akim yogunlugu,
¢Ozeltinin baslangic pH’s1, baslangi¢ bor ve arsenik konsantrasyonu, karistirma hizi,
destek elektrolit tiirii ve konsantrasyonu gibi sistem parametrelerinin giderim verimi
tizerine etkileri incelenmistir. Bor endiistrisinde olusan atik sularinda bulunan bor ve
arsenik miktarina esdeger miktarda suni olarak hazirlanmis bor ve arsenik ihtiva eden
atik sular ve Bandirma Borik Asit Fabrikasinin borik asit ana ¢dzeltisi kullanilmistir.
Aliiminyum elektrotla arsenik ve bor giderimi yapilabilirken, demir elektrotla sadece
arsenik gideriminin gergeklestirildigi vurgulanmistir. Akim yogunlugunun artmasi
bor ve arsenik giderim hizint ve ayni zamanda enerji tiikketimini artirmig oldugu
belirtilmistir. Aliiminyum elektrotlar kullanilarak yapilan deneylerde 0,54 mA/cm?
akim yogunlugunda, 150 devir/dakika karistirma hizinda, 60 dakika sonunda 50

mg/L baglangi¢ arsenik ¢ozeltisi i¢in %85 giderim verimi elde edilmistir.

Ulu (2010), aliminyum elektrotlar  kullanarak icme  sularindan
elektrokoagiilasyon prosesi ile arsenik giderimini arastirmistir. Arsenik giderim
verimi ilizerinde arsenik konsantrasyonu, pH, akim yogunlugu, elektrot baglant1 sekli,
isletme siiresi etkileri ve elektrot tiiketimi, enerji tiikketimi, isletme maliyetinin
etkileri ve olusan camur miktar1 incelenmistir. Arsenik, baslangic pH 5-8 araliginda

10 mikrogram/L’nin altina diismiistiir. 15 dakikalik isletme siiresinde EK ¢ikis pH’s1
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6,9-8,9 arasinda ve arsenik ¢ikis konsantrasyonu 9,5-3,5 mikrogram/L araliginda
oldugu belirtilmistir. 2,5 A/m? akim yogunlugu ve 4 dk isletme siiresinin diisiik
arsenik konsantrasyonlarinda (75 mikrogram/L) 10 mikrogram/L’lik As ¢ikis
degerini saglamak ic¢in yeterli oldugu ve aym sartlarda daha yliksek arsenik
konsantrasyonlar1 i¢in (150 mikrogram/L) 10 dk isletme siiresinin gerekli oldugu
belirtilmistir. Diisiik akim yogunluklar ve diisiik isletme siiresinde Mono Polar-Seri
baglant1 seklinin (isletme siiresi = 2 dk ve akim yogunlugu=2,5 A/m?) daha etkili
oldugu sonucuna varilmistir. Arsenik gideriminde isletme maliyeti ve As giderim
verimi bakimindan baglant1 sekli i¢in etkinlik sirasinin MP-S>MP-P>BP-S seklinde
oldugu belirtilmistir.

Doénmez (2011), sulardan As gideriminde kimyasal koagiilasyon, adsorpsiyon
ve elektrokoagiilasyon yontemlerini karsilastirmistir. Kimyasal koagiilasyonda
koagiilant olarak demir (II) siilfat, demir (III) kloriir ve aliiminyum siilfat kullanilmas,
adsorpsiyonda adsorban malzeme olarak limonit, demir oksitle kaplanmis sepiyolit
ve pomza secilmis; elektrokoagiilasyonda ise demir katot-demir anot ve aliiminyum
katot- aliiminyum anot- elektrot ciftleri denenmistir. Ayrica arsenik giderim verimi
tizerine pH, elektroliz siiresi ve akim yogunlugu gibi parametrelerin etkisi
aragtirtlmistir. Kimyasal koagiilasyon, adsorpsiyon ve elektrokoagiilasyonun i¢gme

suyundan arsenik gideriminde uygulanabilir yontemler oldugu belirtilmistir.

Ucar (2011), yaptig1 calismada, igme sularindan arsenik giderimi i¢in demir
elektrotlar kullanilarak EK islemi ardindan, filtrasyon islemi uygulamistir. Demir
elektrot kullanilmasindan dolay1 elektokoagulasyon islemi sirasinda demir hidroksit,
magnetit, pas gibi yan iiriinler meydana geldigi ifade edilmistir. pH 6-8 araliinda,
temas suresi, baslangi¢ arsenik konsantrasyonu, tuz varligi, akim, elektrot yiizey
alan1 ve arsenik oksidasyon durumlarinin arsenik giderim verimi iizerinde etkileri
irdelenmistir.  Elektrokoagulasyon prosesinin  performansinin  kontrolii  ve
optimizasyonu i¢in temas suresi ve akim degisiminin 6nemli oldugu belirtilmistir.
As(IlT)'nin As(V) oksidasyonu nedeninden dolay: arsenattan daha yavag giderildigi

belirtilmistir. Elektrokoagulasyon sisteminde c¢ozeltiye tuz eklenmesi sonucunda
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daha yogun ve daha biiyiik flok (yesil pas) olusumunun goriildiigi ve arsenik

gideriminin %99 oldugu belirtilmistir.
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3. MATERYAL ve YONTEM

3.1. Materyal

3.1.1. Elektrokoagiilator tasarimi ve deney diizenegi

Elektrokoagiilasyon deneylerinde kesikli olarak isletilen ve Sekil 3.1.’de yer
alan ve pleksiglas malzemeden yapilmis 10 L’lik bir elektrokoagiilatdr tasarlanmistir.
Elektrokoagiilatdre ve proses sartlarina ait 6zellikler Cizelge 3.1.’de sunulmustur.
Elektrot materyali olarak monopolar paralel bagli 10,5 cm x 18 cm boyutlarinda 5
adet aliiminyum levha (elektrot) kullanilmistir. Pleksiglas haznede karistirma iglemi
IKA marka, RH Basic 2 model iki adet manyetik karistirici ile saglanmistir (Sekil
3.2.). Gli¢ kaynagi olarak maksimum 30V ve 3A akimda ¢alisan GW INSTEK GPS-
3303 marka cihaz kullanilmistir. Elektrokoagiilasyon deneyi sirasinda iletkenligi
saglamak amaci ile elektrolit olarak NaCl kullanilmistir. Aluminyum ve arsenik
analizleri merkez laboratuvarda Optima 2100 DV marka ICP’de (Indiiktif Eslesmis
Plazma-Optik Emisyon Spektrometresi) yapilmistir (arsenik i¢in CIP hidriir sistem
kullanilmastir). iletkenlik kontrolii HQ 40d marka iletkenlik cihazi ile; pH kontrolii
iss WTW 3401 marka pH metre ile gergeklestirilmistir (Sekil 3.3.). Belirli
zamanlarda alinan numuneler arsenik iglemi igin tek kullanimlik 0.45 um’lik filtre
kullanilmig. Tiim Ol¢iimler Standart Metotlara uygun olarak gerceklestirilmistir.
Ornekler polipropilen kaplarda saklanmis ve deneylerde kullanilan tiim kimyasallarin

analitik saflikta olmasina dikkat edilmistir.

Cizelge 3.1. Elektrokoagiilasyon Calismalarinda Kullanilan Akim (A) Ve Gerilimler (V)

Cahisma Gerilim Amper Cahsma Gerilim Amper

No W) (A) No V) (A)
1 1.5 0.1 8 3 2
2 2 0.1 9 5 1
3 2.5 0.1 10 5 2
4 2 1 11 10 1
5 2.5 1 12 10 2
6 3 1 13 15 2
7 3 1.5
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Cizelge 3.2. Elektrokoagiilasyon Caligmalarinda Reaktoriin Ozellikleri

Parametre Ozellikler
EK Reaktér Hacmi (L) 11.25
Reaktorde Kullanilan Sentetik Su Hacmi (L) 10
Reaktdr Boyutlar: (mm) 300x150x250
Aktif Elektrot Yiizey Alani (cm?) 735
Kullanilan Elektrot Sayisi 5
Kullanilan Anot Sayis1 3
Kullanilan Katot Sayisi 2
[Elektrotlar Aras1 Mesafe (mm) 50
[Elektrot Boyutlari (mm) 10.5x18x2
IAktif Elektrot Boyutlar1 (mm) 105x175x2
[Elektrot Baglant1 Sekli MP-P
Kullanilan Elektrot Materyali Al
DC Akim Olgiim Aralig1 (A) 0.1-2
DC Gerilim Olgiim Aralig1 (V) 1-15

Sekil 3.1. Elektrokoagiilasyon Deney Diizenegi
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Sekil 3.2. Manyetik Karistirict

420 Moy
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& syringe iars
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Sekil 3.3. pH Metre (A), Tletkenlik Cihaz1 (B), Filtreler (C) Ve Numune Tiipleri (D)
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Cizelge 3.2. Elektrokoagiilasyonda kullanilan Giris Sentetik Arsenikli Su analiz sonuglari

Parametre Birim Sonuclar
pH - 6-9
Iletkenlik puS/cm 350-410
Sicaklik °C 17-27
Aliiminyum ppm 0.143-3.017

3.2. Yontem

Elektrokoagiilatore alinan su igerisine iletkenligi saglamak amaci ile elektrolit
olarak elektrokoagiilatére Img/L, 50 mg/L ve 1000 mg/L NaCl ve baslangi¢ (giris)
konsantrasyonu 1.00 mg/L olacak sekilde +5 degerlikli arsenik (AsV) ilavesi
yapilmistir. Elektrokoagiilatore elektrotlar 5 cm araliklarla yerlestirilerek ve Sentetik
arsenikli su iizerinde degisen gerilim ve akim c¢izelge 3.1°de verilen sartlar altinda
elektrik akimi uygulanmistir. Homojenligi saglamak amaciyla reaktérde manyetik
karistirict vasitastyla 250 rpm hizda karnistirma yapilmistir. Kesikli isletilen sistemde
numune alimi sirasinda reaktor durdurulmus ve olusan floklarin altindan 15 cc’lik
siringalar ile alinan numuneler 0.45 pm’lik filtrelerden gegirildikten sonra 15 mL lik
numune tiiplerine alinmig ve birer damla nitrik asit ilave edilerek analiz ig¢in
bekletilmistir. Her isletim sonrasi elektrokoagiilatoriin temizliginde yikama asidi ve
bol distile su kullanilmigtir. Aliiminyum elektrot levhalar da deneylerden hemen

sonra saf su ile yikandiktan sonra kurutulmustur.

3.2.1. EK prosesi ve sentetik arsenikli su

1.00 mg/L baslangi¢ arsenik konsantrasyonuna sahip sentetik su, 1000 mg/L
As standardinin seyreltilmesiyle hazirlanmistir. Gii¢ kaynag {izerinde istenen gerilim
ve akim ayarlamasi yapildiktan sonra deney baglatilmis ve pH, iletkenlik, gerilim ve
akim degerleri numune almman zaman araliklarinda ayr1 ayr1 kaydedilmistir.
Elektrokoagiilasyon igslemi esnasinda anot levhalarin yiizeyinde ¢6ziinen aliiminyum
iyonlarin suda destabilize olmus bilesenler ile flok olusturarak (aliminyum floklar)
katot levhalarin yiizeyinde olusan hidrojen gazi yardimi ile reaktoriin {ist kisminda
toplandigit ve bu flok tabakasinin kopiikk seklinde oldugu go6zlemlenmistir.

Elektrokoagiilasyon reaktoriiniin {ist yiizeyinde kopiik tabakasi olusurken reaktoriin
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orta kisminda aritilmig su ve reaktdriin alt kisminda yer ¢ekimi etkisi ile olusan

cokelti tabakasinin varligi kaydedilmistir.
3.2.2. Elektrokoagiilasyon icin hesaplamalar ve kullanilan esitlikler
Akim Yogunlugu: Asagidaki esitlikle akim yogunlugu hesaplanmastir.
I =3 G.1)

Burada; J: Akim yogunlugu, (mA/cm?), I: Akim siddeti, (mAmper), A: Aktif

anot yiizey alani, (cm?)’dir.

Enerji Tiiketimi: Harcanan elektrik enerjisi Watt-saat (Wh) cinsinden

asagidaki gibi hesaplanmistir;
E=VxIxt (3.2)

Burada; E: Elektrik enerjisi (Wh), V: volt, I. akim siddeti (A), t. zaman
(saat)‘dir.

Faraday/m3: Faraday asagidaki formiil ile hesaplanur.

(Faraday) 1.t 13
m3 T F.v (3-3)

Burada, I: Akim siddeti, Amper, t: Zaman, sn, v: Elektrolit hacmi, m?

F=96.500 Coulomb/mol
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

Caligmada, 0.5-1.193 mg/L araligindaki baglangi¢ konsantrasyonuna sahip
sentetik  arsenikli  su  lizerinde  aliiminyum  elektrotlarin  kullanildig:
elektrokoagiilasyon yontemi ile arsenik giderimi arastirilmistir. Arsenik giderim
verimi lizerinde akim yogunlugu, gerilim ve amper sartlari, elektrokoagiilasyon
stiresi, pH, iletkenlik, elektrolit ilavesi gibi parametrelerin etkileri incelenmis ve

asagida yer alan alt basliklarda detayl bir sekilde tartigilmigtir.

4.1. Arsenik Giderim Verimi ve Bunu Etkileyen Sartlar

Elektrokoagiilasyon sisteminde akim degerleri, metal elektrotlardan ayrilan
Al iyonlarin ¢dziinmesini ve enerji tiiketimini etkilemektedir. Cozelti icinden gecen
akimdan dolayr elektrotun ¢6ziinmesiyle meydana gelen iyonlarin etkilesimleri
sonucu yiklii tirlerin etrafindaki dagimik c¢ift tabakanin sikistirilmasi saglanir.
Elektrokoagiilasyon prosesinde en onemli isletme gideri elektrik enerjisidir. Bu
nedenle yliksek akim, elektrik enerjisinin fazla harcanmasi ve metal levhalarin hizli
tilkkenmesine sebebiyet vermektedir. Yapilan biitiin caligmalarin her biri i¢in enerji
tikketimi grafikler halinde olusturulmustur. Elektrokoagiilasyon prosesinde aritilmig
suyun kalitesi, iletkenlige, liretilen iyonlarin miktarina, zamana ve akim yogunluguna
bagli olmustur. Ortam pH’s1 hem metal hidroksitlerin ¢6ziiniirliigli hem de akim
verimini etkileyerek arsenik giderimi iizerinde etkili olmustur. Genellikle su
ortaminin alkali ya da asidik olmasi durumunda akim verimi nétral durumdan daha
yiiksektir. Elektrokoagiilasyon sisteminde pH’nin etkisi iletkenligin yiiksek oldugu
durumlarda Onemsizdir. Suyun iletkenligini artirmak i¢in bazi calismalarimizda
elektrolit olarak tuz kullanilmistir. Tuz ilavesi ile su ortaminda kloriir iyonlari
elektriksel yiike katkida bulunmaktadir. Suya NaCl ilave edilmesi sonucunda
ortamda elektrokimyasal olarak iiretilen klor ayni zamanda suyun dezenfekte
edilmesinde etkilidir. Literatiirde yapilan g¢aligmalarda sicakligin 60°C’ye kadar
artmastyla akim veriminin arttigin1 ve 60°C’den sonraki sicakliklarin akim verimini

ve aritim verimini olumsuz etkiledigi belirtilmistir (Can, 2010). Yaptigimiz
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caligmalarda su sicakligi 17°C-27°C arasinda oldugundan, sicaklifin aritim verimi
tizerinde herhangi bir etkisi beklenmemektedir. Ancak yliksek gerilim uygulanan
caligmalarda suyun sicakliginin arttigi gorilmiistiir. Bunun nedeninin verilen

enerjinin bir kisminin 1siya doniistiigii diistiniilmektedir.

4.1.1. Artan gerilim (voltaj) degerlerinde arsenik giderimi

1.5V-0.1A akim sartlarinda 10 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar
Cizelge 4.1.de verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.1.’de yer almaktadir. 1.040
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 1.020 mg/L’ye diismiistiir.
Enerji tiiketimi 0.0025 Wh, akim yogunlugu ise 0.014 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.1. 1.5V-0.1A Akim Uygulamas: i¢in Deneysel Calisma Sartlart

Baslangi¢ 1.5V-0.1A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
iletkenlik (uS/cm) 403 404 404 404 404 404
Amper (A) 0.1 0.01 0.01 0.01 0.01 0.01
Gerilim (V) 1.5 1.5 1.5 1.5 1.5 1.5
Sicaklik (°C) 20.3 20.3 20.3 20.3 20.3 20.3
Akim Yog. (mA/cm?) 0 0.014 0.014 0.014 0.014 0.014
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.0005 0.001 0.0015 0.002 0.0025
As Analiz Sonucu 1.040 1.031 1.028 1.024 1.023 1.020
(mg/L)

As Giderimi (%) 0 0.865 1.154 1.538 1.635 1.923
Faraday (F/m®) 0 0.0012 0.0025 0.0037 0.0050 0.0062
Al (ppm) 0.641 0.189 1.066 1.671 0.657 1.148
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Sekil 4.1. Zamana Bagh Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%), (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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2V-0.1A akim sartlarinda 10 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.2.°de verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.2.’de yer almaktadir. 1.19
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 0.858 mg/L’ye inerken, As
giderimi  %28.080 olarak ger¢eklesmistir. Enerji tikketimi 0.0067 Wh, akim

yogunlugu ise 0.03 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.2. 2V-0.1A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Caligma Sartlart

Baslangi¢ 2V-0.1A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
pletkenlilg 402 402 403 402 402 402
(uS/cm)

Amper (A) 01 0.02 0.02 0.02 0.02 0.02
Gerilim (V) 2 2 2 2 2 2
Sicaklik (°C) 207 207 207 207 207 208
Akim Yog.

e, 0 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03
Enerji tiiketimi 0 0.0013 0.0026 0.004 0.0053 | 0.0067
(Wh)

As AnalizSomucn | g 45, 1188 1.100 0.962 0.859 0.858
(mg/L)

As Giderigmi (%) | 0 0419 77795 19.363 27997 | 28.080
Faraday (F/m’) 0 0.0025 | 0.0050 0.0075 0.0099 | 0.0124
Al (ppm) 0.143 1302 0.917 0.140 0.418 0.489
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.2. Zamana Bagh Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%), (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

2.5V-0.1A akim sartlarinda 10 dakika isletim siiresi i¢cin deneysel sartlar
Cizelge 4.3.°de verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.3.’de yer almaktadir. 1.065
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 0.974 mg/L’ye inerken, As
giderimi %8.545 olarak gerceklesmistir. Enerji tiiketimi 0.0208 Wh, akim yogunlugu

ise 0.07 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.3. 2.5V-0.1A Akim Uygulamas: i¢in Deneysel Calisma Sartlar

Baslangi¢ 2.5V-0.1 A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
fletkenlik (uS/cm) 401 401 400 400 401 401
Amper (A) 0.1 0.04 0.05 0.05 0.05 0.05
Gerilim (V) 25 25 25 25 25 25
Sicaklik (°C) 20.1 20.1 20.1 20.1 20.1 20.1
Akim Yog, (mA/cm?) 0 0.05 0.07 0.07 0.07 0.07
Enerji Tiiketimi (Wh) | 0 0.0033 | 00083 | 00125 | 00167 | 0.0208
As Analiz Sonui 1065 | 1.063 1.046 1.035 0.989 0.974
(mg/L)

As Giderimi (%) 0 0.187 1784 2817 7.136 8.545
Faraday (F/m’) 0 0.0050 | 00124 | 00187 | 00249 | 00311
Al ppm 3.017 | 0.280 1.845 4.895 0.602 0.160
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.3. Zamana Bagli Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%), (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

2V-1A akim sartlarinda 10 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.4°de verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.4.’de yer almaktadir. 0.9765
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 0.8884 mg/L’ye inerken, As
giderimi %9.022 olarak gergeklesmistir. Enerji tiiketimi 0.01 Wh, akim yogunlugu

ise 0.04 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.4. 2V-1A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Calisma Sartlari

Baslangi¢ 2V-1A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
pH 6.69 7.93 7.36 7.38 7.31 7.35
iletkenlik (uS/cm?) 402 402 402 402 402 401
Amper (A) 1 0.02 0.03 0.03 0.03 0.03
Gerilim (V) 2 2 2 2 2 2
Sicaklik (°C) 27.4 27.5 27.4 27.4 27.4 27.4
As Analiz Sonucu (mg/L) | 0.9765 | 0.9306 0.9237 0.8946 0.8897 0.8884
é’;"&‘}‘c:]‘;)’g““l“g“ 0 0.03 0.04 0.04 0.04 0.04
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.0013 0.004 0.006 0.008 0.01
As Giderimi (%) 0 4.700 5.407 8.387 8.889 9.022
Al (ppm) 0.886 0.159 0.177 0.211 0.247 0.309
Faraday (F/m’) 0 0.0025 0.0075 0.0112 0.0149 0.0187
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.4. Zamana Bagl Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%), (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve  Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

2.5V-1A akim sartlarinda 10 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.5°de verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.5.’de yer almaktadir. 0.594
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 0.553 mg/L’ye inerken, As
giderimi %6.902 olarak gerceklesmistir. Enerji tiiketimi 0.0083 Wh, akim yogunlugu

ise 0.027 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.5. 2.5V-1A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Caligma Sartlart

Baslangi¢ 2.5V-1A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
iletkenlik (nS/cm) 390 389 389 389 389 389
Amper (A) 1 0.01 0.01 0.01 0.01 0.02
Gerilim (V) 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5
Sicaklik (°C) 18.5 18.5 18.6 18.6 18.6 18.6
E‘nsl QL‘;‘“Z SO 0.594 | 0.587 0.578 0.571 0.570 0.553
Akim Yog. (mA/cm?) 0 0.014 0.014 0.014 0.014 0.027
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.0008 0.0017 0.0025 0.0033 0.0083
As Giderimi (%) 0 1.178 2.694 3.872 4.040 6.902
Faraday (F/m’) 0 0.0012 0.0025 0.0037 0.0050 0.0124
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.5. Zamana Bagli Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

3V-1A akim sartlarinda 10 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.6.’da verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.6.’da yer almaktadir. 0.860
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 0.654 mg/L’ye inerken, As
giderimi %23.953 olarak ger¢eklesmistir. Enerji tiikketimi 0.03 Wh, akim yogunlugu

ise 0.08 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.6. 3V-1A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Calisma Sartlari

Baslangi¢ 3V-1A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
Iletkenlik ps/cm 398 399 400 400 400 400
Amper (A) 1 0.04 0.05 0.05 0.05 0.06
Gerilim (V) 3 3 3 3 3 3
Sicaklik (°C) 19.3 19.4 19.4 19.4 19.4 19.4
E‘nsl g‘?i‘;‘hz SoeE 0.860 0.840 0.831 0.777 0.713 0. 654
Akim Yog. (mA/cm?) 0 0.05 0.07 0.07 0.07 0.08
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.004 0.01 0.015 0.02 0.03
As Giderimi (%) 0 2.326 3.372 9.651 17.093 23.953
Faraday (F/m?) 0 0.0050 0.0124 0.0187 0.0249 0.0373
Al (ppm) 0.176 0.575 0.096 0.166 0.131 0.139
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.6. Zamana Bagli Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)

44



4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

2V-1.5A akim sartlarinda 10 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.7°de verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.7.’de yer almaktadir. 0.591
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 0.527 mg/L’ye inerken, As
giderimi %10.829 olarak gergeklesmistir. Enerji tiiketimi 0.0067 Wh, akim

yogunlugu ise 0.041 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.7. 2V-1.5A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Caligma Sartlart

Baslangi¢ 2V-15A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
Mletkenlik (uS/cm) | 389 390 390 390 390 390
Amper (A) 1.5 0.02 0.02 0.02 0.02 0.03
Gerilim (V) 2 2 2 2 2 2
Sicaklik (°C) 18.5 18.5 18.5 18.5 18.5 18.5
Akim Yog.

(mAfemd) 0 0.027 0.027 0.027 0.027 0.041
F‘;ir)" Tiiketingd 0 0.0013 | 0.0027 | 0.0040 | 0.0053 0.0067
As Analiz Sonucu | 55, | 579 0.576 0.555 0.554 0.527
(mg/L)

As Giderimi (%) 0 2.030 2.538 6.091 6.261 10.829
Faraday (F/m’) 0 0.0025 | 0.0050 | 0.0075 | 0.0099 0.0187
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.7. Zamana Bagli Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderim (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

3V-1.5A akim sartlarinda 10 dakika igletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.8.’de verilmistir. 2’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.8.’de yer almaktadir. 0.602
mg/L giris As konsantrasyonu 10 dk sonunda yaklasik 0.437 mg/L’ye inerken, As
giderimi %27.409 olarak gerceklesmistir. Enerji tiiketimi 0.0338 Wh, akim

yogunlugu ise 0.095 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.8. 3V-1.5A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Caligma Sartlart

Baslangi¢ 3V-1.5A

Zaman (dk) 0 2 4 6 8 10
iletkenlik (uS/cm) 391 391 390 390 390 390
Amper (A) 1.5 0.06 0.06 0.07 0.07 0.07
Gerilim (V) 3 2.9 2.9 2.9 2.9 2.9
Sicaklik (°C) 18.6 18.6 18.6 18.6 18.6 18.6
Akim Yog. (mA/cm2) 0 0.082 0.082 0.095 0.095 0.095
Enerji Tiketimi (Wh) 0 0.0058 0.0116 | 0.0203 | 0.0271 | 0.0338
E‘nsl g‘?i‘;‘hz Sonyts 0.602 0.562 0558 | 0524 | 0472 | 0437
As Giderimi (%) 0 6.645 7.309 12.957 21.595 27.409
Faraday (F/m’) 0 0.0075 0.0149 | 0.0261 0.0348 0.0435
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.8. Zamana Bagli Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve  Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

3V-2A akim sartlarinda 21 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.9.°da verilmistir. 2, 8. 15 ve 21. dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.9.’da yer almaktadir. 0.8074
mg/L giris As konsantrasyonu 21 dk sonunda yaklasik 0.2024 mg/L’ye inerken, As
giderimi %74.932 olarak gergeklesmistir. Enerji tiiketimi 0.105 Wh, akim yogunlugu

ise 0.14 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.9. 3V-2A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Calisma Sartlari

Baslangi¢ 3V-2A

Zaman (dk) 0 2 8 15 21
pH 8.15 7.9 7.55 7.81 7.94
Tletkenlik (uS/cm) 386 384 383 385 379
Amper (A) 2 0.1 0.1 0.1 0.1
Gerilim (V) 3 3 3 3 3
Sicaklik (°C) 19.5 19.9 19.7 19.9 20.4
As Analiz Sonucu (mg/L) 0.8074 0.7971 0.5473 0.4017 0.2024
Akim Yogunlugu (mA/cm?) 0 0.14 0.14 0.14 0.14
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.01 0.04 0.075 0.105
As Giderimi (%) 0 1.276 32.215 50.248 74.932
Faraday (F/m®) 0 0.0124 0.0497 0.0933 0.1306
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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Sekil 4.9. Zamana Bagli Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve  Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

4.1.2. Artan gerilim (volt) degerlerinde arsenik giderim

5V-1A akim sartlarinda 30 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.10.’da  verilmistir. 5’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.10.’da yer almaktadir. 0.766
mg/L giris As konsantrasyonu 30 dk sonunda yaklagik 0.00011 mg/L’ye inerken, As
giderimi %99.99 olarak gerceklesmistir. Enerji tikketimi 1.805 Wh, akim yogunlugu

ise 1.29 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.10. 5V-1A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Calisma Sartlari

Baslangi¢ 5V-1A

Zaman (dk) 0 5 10 15 20 25 30
pH 703 | 732 7.4 7.61 7.69 7.74 7.86
}i‘;tll)‘e“lik (S 2430 | 2430 | 2420 | 2420 | 2420 | 2410 2410
Amper (A) 1 0.95 0.95 0.95 0.95 0.95 0.95
Gerilim (V) 5 4 3.9 38 38 38 38
Sicaklik (°C) 198 | 199 20 20.1 202 203 20.4
As A7 0766 | 0.029 | 0007 | 0.00008 | 0.00006 | 0.00007 | 0.00011
Sonucu (mg/L)

Akim Yogunlugu | 1.29 1.29 1.29 1.29 1.29 1.29
(mA/cm?)

Enerji Tiiketimi

wh; 0 0316 | 0618 | 0903 | 1203 | 1.504 1.805
Enerji Tiiketimi 0 0.0316 | 0.06118 | 0.0903 | 0.1203 | 0.1504 | 0.1805
(kWh/m3) . . . . . .

As Giderimi (%) | 0 9621 | 99.09 | 99.990 | 99.99 | 9999 | 99.99
Faraday (F/m’) 0 | 02953 | 05907 | 08860 | 11813 | 14767 | 1772
Elektrot

Harcanmas 0 0004 | 0008 | 0012 | 0016 | 002 0.024
(mg/m’)

Tuz (g/L) 1 1 1 1 1 1 1
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Sekil 4.10. Zamana Bagli Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve  Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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Yakup BAGCI

5V-2A akim sartlarinda 45 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge 4.11.’de verilmistir. 5’ser dakikalik zaman araliklarinda
degisen Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri

ise Sekil 4.11.’de yer almaktadir. 0.796 mg/L giris As konsantrasyonu 45 dk sonunda yaklasik 0.00013 mg/L’ye inerken, As giderimi %

99.98 olarak gerceklesmistir. Enerji tilketimi 5.85 Wh, akim yogunlugu ise 2.122 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.11. 5V-2A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Calisma Sartlari

Baslangi¢ 5V-2A

Zaman (dk) 0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
pH 8.4 8.8 9.51 9.78 10.01 9.27 9.7 6.34 8.67 9.23
Tletkenlik (uS /cm) 2330 2310 2300 2310 2300 2310 2300 2300 2300 2300
Amper (A) 2 1.51 1.53 1.55 1.55 1.56 1.58 1.58 1.56 1.56
Gerilim (V) 10 5 5 5 5 5 5 5 5 5
Sicaklik (°C) 19.6 19.6 19.7 19.8 20.0 20.1 20.2 20.3 20.5 20.6
Akim Yogunlugu (mA/cm?) 0 2.054 2.081 2.109 2.109 2.122 2.150 2.150 2.122 2.122
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.629 1.275 1.938 2.583 3.25 3.95 4.608 5.2 5.85
Enerji Tiiketimi (kWh/m®) 0 0.0629 0.1275 0.1938 0.2583 0.325 0.395 0.4608 0.52 0.585
As Analiz Sonucu (mg/L) 0.796 0.31 0.00002 0.00006 0.00001 0.00008 0.0001 0.00008 0.0001 0.00013
As Giderimi (%) 0 61.055 99.997 99.992 99.999 99.990 99.987 99.990 99.987 99.984
Faraday (F/m®) 0 0.4694 0.9513 1.4456 1.9275 2.4249 2.9472 3.4383 3.8798 4.3648
Elektrot Harcanmasi (mg/m?) 0 0.008 0.016 0.024 0.032 0.04 0.048 0.056 0.064 0.072
Tuz (g/L) 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
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5V-2A (A) 5V-2A (B)
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Sekil 4.11. Zamana Bagl Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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10V-1A akim sartlarinda 30 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.12.’de verilmistir. 5’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.12.’de yer almaktadir. 0.766
mg/L giris As konsantrasyonu 30 dk sonunda yaklasik 0.00008 mg/L’ye inerken, As
giderimi %99.99 olarak gergeklesmistir. Enerji tiiketimi 1.71 Wh, akim yogunlugu

ise 1.29 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.12. 10V-1A Akim Uygulamasi i¢in Deneysel Calisma Sartlar

Baslangi¢ 10V-1A

Zaman (dk) 0 5 10 15 20 25 30
Iletkenlik (uS /cm) 2860 2730 2430 2430 2410 2410 2410
pH 9.15 937 9.43 9.61 9.17 9.6 9.81
Amper (A) 1 0.95 0.95 0.95 0.95 0.95 0.95
Gerilim (V) 10 3.7 3.7 3.6 3.6 3.6 3.6
Sicaklik (°C) 20.1 20.2 20.2 20.4 20.4 20.5 20.6
Akim Yogunlugu 0 1.29 1.29 1.29 1.29 1.29 1.29
(mA/cm?)

Enerji Tiiketimi

(Wh) 0 0293 | 0.58 | 0.855 1.14 1.425 1.71
Enerji Tiiketimi

(Wh/m?) 0 0.0293 | 0.0586 | 0.0855 0.114 0.1425 0.171
E‘nsl g"/‘i‘;‘l‘z Sonucu 0.766 | 0.061 | 0.006 | 0.00001 | 0.00005 | 0.00011 | 0.00008
As Giderimi (%) 0 92.036 | 99.216 | 99.998 | 99.993 99.985 | 99.989
Faraday (F/m?) 0 0.2953 | 0.5907 | 0.8860 | 1.1813 1.4767 | 1.7720
Elektrot

Harcanmasi 0 0.0055 | 0.011 | 0.0165 0.022 0.0275 0.033
(mg/m*)

Tuz (g/L) 1 1 1 1 1 1 1
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Sekil 4.12. Zamana Bagh Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm? (D)
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10V-2A akim sartlarinda 30 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.13.’de verilmistir. 5’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.13.’de yer almaktadir. 0.766
mg/L giris As konsantrasyonu 30 dk sonunda yaklasik 0.0001mg/L’ye inerken, As
giderimi %99.987 olarak gergeklesmistir. Enerji tiiketimi 6.107 Wh, akim yogunlugu

ise 2.68 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.13. 10V-2A Akim Uygulamas i¢in Deneysel Calisma Sartlar:

Baslangic 10V-2A

Zaman (dk) 0 5 10 15 20 25 30
pH 725 | 7.38 7.43 7.61 7.66 7.84 7.85
fletkenlik (uS /em) | 2350 | 2330 | 2340 | 2340 2330 2330 2330
Amper (A) 2 1.97 1.97 1.97 1.97 1.97 1.97
Gerilim (V) 10 6.4 6.3 6.2 6.2 6.2 6.2
Sicaklik (°C) 18.6 | 18.7 18.8 19.0 19.1 19.3 19.5
?;“A‘?cigﬁ““l“g“ 0 2.68 2.68 2.68 2.68 2.68 2.68
F‘;ir)ji Tl mi 0 | 1.05067 | 2.0685 | 3.0535 | 4.07133 | 5.08917 | 6.107
i‘@rﬂﬁgkeﬁmi 0 | 0.1057 | 02069 | 0.3054 | 0.4071 | 0.5089 | 0.6107
E‘nsl QE;HZ Sonueu 1 766 | 0.038 | 0.001 | 0.00001 | 0.00012 | 0.00008 | 0.0001
As Giderimi (%) 0 | 95.039 | 99.869 | 99.999 | 99.984 | 99.990 | 99.987
Faraday (F/m’) 0 | 0.6124 | 1.2249 | 1.8373 | 24497 | 3.0622 | 3.6746
Elektrot

Harcanmasi 0 0,009 0,018 0,027 0,036 0,045 0,054
(mg/m*)

Tuz (g/L) 1 1 1 1 1 1 1
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Yakup BAGCI
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Sekil 4.13. Zamana Bagl Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve  Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)
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15V-2A akim sartlarinda 30 dakika isletim siiresi i¢in deneysel sartlar Cizelge
4.14.°de verilmistir. 5’ser dakikalik zaman araliklarinda degisen Arsenik
Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (Wh) (C) ve
Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D) grafikleri ise Sekil 4.14.’de yer almaktadir. 0.965
mg/L giris As konsantrasyonu 30 dk sonunda yaklasik 0.0001 mg/L’ye inerken, As
giderimi %99.988 olarak gergeklesmistir. Enerji tiiketimi 4.039 Wh, akim yogunlugu

ise 2.68 mA/cm? olarak belirlenmistir.

Cizelge 4.14. 15V-2A Akim Uygulamas i¢in Deneysel Calisma Sartlar

Baslangi¢ 15V-2A

Zaman (dk) 0 5 10 15 20 25 30
pH 721 7.23 7.33 7.35 7.38 747 7.64
fletkenlik (uS /em) | 2410 | 2410 2410 2410 | 2410 2410 2410
Amper (A) 2 1.97 1.97 1.97 1.97 1.97 1.97
Gerilim (V) 15 4.2 4.1 4.1 4.1 4.1 4.0
Sicaklik (°C) 19.7 19.8 19.8 19.9 20 20.1 20.2
Akim Yogunlugu

(mAlem?] 0 2.68 2.68 2.68 2.68 2.68 2.68
Enerji Rggtimi 0 0.690 1.346 2019 | 2.692 3.365 4.039
(Wh)

Enerji Tiiketimi 0 0.690 | 0.1346 | 02019 | 02692 | 03365 | 0.4039
(kwh/m3) . . . . . .
e 0.965 | 0.15 0.027 | 0.00002 | 0.00008 | 0.00009 | 0.00012
(mg/L)

As Giderimi (%) 0 84.456 | 97202 | 99.998 | 99.992 | 99.991 | 99.988
Faraday (F/m’) 0 0.6124 | 12249 | 1.8373 | 24497 | 3.0622 | 3.6746
Elektrot

Harcanmasi 0 0,0065 | 0013 | 0,0195 | 0,026 | 00325 | 0,039
(mg/m®)

Tuz (g/L) 1 1 1 1 1 1 1
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Sekil 4.14. Zamana Bagh Olarak Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) (A), As Giderimi (%) (B), Enerji Tiiketimi (%As) (C) ve Akim Yogunlugu (mA/cm?) (D)

60



4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI

4.2. Arsenik Gideriminde pH’nin Etkisi

Bu béliimde yapilmis olan ¢aligmada arsenik giderimi {izerinde ortam pH’sinin
etkisi  arastinlmigtir.  0.5-1 mg/LL araliginda degisen baslangi¢ arsenik
konsantrasyonlar1 i¢in deneyler yapilmis ve degisen zaman peryotlarinda pH
Olciimleri gerceklestirilmistir. Elektrokoagiilasyon prosesinde sulu ¢ozelti igerisinde

anot ve katot reaksiyonlar1 sonucu ¢6zeltinin pH degerinde degismeler olmustur.

Elektrokoagiilasyon prosesinde koagiilant {iretimi kimyasal koagiilasyona
benzemektedir. Her iki proseste de aliiminyumun hidrolizi ve bunun sonunda ¢esitli
alliminyum hidroksit polimer kompleks ve c¢okeltileri meydana gelmektedir (Can,
2002). Aliiminyum anot—katot elektrot ¢ifti kullanilan elektrokoagiilasyon
proseslerinde pH dengesi degisimi katot ve anotta meydana gelen indirgenme ve
yiikseltgenme reaksiyonlari ile kontrol edilmektedir. Katotta hidrojen indirgenmekte

ve anotta aliiminyum yiikseltgenmektedir.

Al g AP+ 3¢ 4.1)
A" + 3H,0 <> AI(OH); + 3H+ (4.2)
2H,0 + 2¢” > Hat+ 20H (4.3)

Suyun katotta indirgenmesi sonucunda hidroksit birikmesi ve hidrojen gazi
olusumu sonucunda pH artmaktadir (Esitlik 4.3). AI(OH); amfoterik metal hidroksit
ozelliginden dolay1 ¢ok yiiksek pH’ larda mevcut OH" iyonlariyla reaksiyona girerek

ortamin pH’sini1 diigtirmektedir.

AI(OH); + OH" <> Al(OH)4 (4.4)

Elektrokoagiilasyon deneylerinde aliiminyum elektrot kullanildigindan dolay1
diisiik pH’lara sahip ¢ozeltilerde pH degerleri bir siire sonra artmaktadir (Esitlik 4.3).
Elektrolizle aliiminyum anot elektrot ve aliiminyum katot elektrot ciftinden iiretilen
aliminyum iyonlari, pH’ya bagli olarak monomerik ve polimerik aliiminyum

hidroksit kompleks tiirlerini olusturmaktadir. Monomerik olarak en c¢ok bilinen
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aliiminyum hidroksit tiirleri; AI(OH)**, AI(OH),", Al,(OH),*" ve polimerik olarak en
¢ok bilinen aliiminyum hidroksit tiirleri; Als(OH)1s>", An(OH)17*", Ali304(OH)24"",
Ali3(OH)34°" dir (Karpuzcu ve ark., 2000).

Cizelge 4.15.°de verilen 5V ve 2A akim sartlarinda ve 45 dakikalik ¢aligma
stiresinde baglangi¢c pH’s1 8.4 iken 20. dakikada pH 10.01 ‘e yiikselmis ve 45
dakika sonunda pH 9.23 olarak &lciilmiistiir. Isletim siiresi sonuna kadar pH
degerlerinde birtakim inis-¢ikislar kaydedilmistir (Sekil 4.15.). As giderimi 5.
dakikada %61 iken 10. dakikadan sonra %99’un {iizerinde giderim yiizdelerine
ulagilmistir. Bu durum, pH’ya bagli olarak olusan monomerik ve polimerik
alliminyum hidroksit komplekslerin polimerize olma egiliminden kaynaklanir.
Elektrokoagiilasyon sisteminde pH’nin etkisi iletkenligin yiiksek oldugu durumlarda
onemsizdir. 5V-2A akim degerinde 45 dakika isletim siiresi boyunca pH degerleri
minimum 6.34, maksimum 10.01 olarak kaydedilirken, As giderimi 5. dakika hari¢
tim periyotlarda %99’un iizerinde bulunmustur. 35. Dakikada pH 6.34 degerine
indiginde As giderim oraninda 6nemli bir diisiis kaydedilmemistir. Dolayisiyla daha
cok bazik pH degerlerinde yiiriitiilen bu denemede, As gideriminde pH’nin énemli

bir etkisi gbzlemlenememistir.
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Yakup BAGCI

Cizelge 4.15. 5V-2A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Calisma Sartlarinda pH Degisimi

Baslangi¢ 5V-2A

Zaman (dk) 0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
pH 8.4 8.8 9.51 9.78 10.01 9.27 9.7 6.34 8.67 9.23
Iletkenlik (uS /cm) 2330 2310 2300 2310 2300 2310 2300 2300 2300 2300
Amper (A) 2 1.51 1.53 1.55 1.55 1.56 1.58 1.58 1.56 1.56
Gerilim (V) 10 5 5 5 5 5 5 5 5 5
Sicaklik (°C) 19.6 19.6 19.7 19.8 20.0 20.1 20.2 20.3 20.5 20.6
Akim Yogunlugu (mA/cm?) 0 2.054 2.081 2.109 2.109 2.122 2.150 2.150 2.122 2.122
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.629 1.275 1.938 2.583 3.25 3.95 4.608 5.2 5.85
Enerji Tiiketimi (kWh/m?%) 0 0.0629 0.1275 0.1938 0.2583 0.325 0.395 0.4608 0.52 0.585
As Analiz Sonucu (mg/L) 0.796 0.31 0.00002 | 0.00006 | 0.00001 | 0.00008 0.0001 0.00008 0.0001 0.00013
As giderimi (%) 0 61.055 99.997 99.992 99.999 99.990 99.987 99.990 99.987 99.984
Faraday (F/m%) 0 0.4694 0.9513 1.4456 1.9275 2.4249 2.9472 3.4383 3.8798 4.3648
Elektrot Harcanmasi (mg/m?) 0 0.008 0.016 0.024 0.032 0.04 0.048 0.056 0.064 0.072
Tuz (g/L) 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
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Sekil 4.15. 5V-2A Akim Uygulamasinda Zamana Bagli Olarak pH Degisimi

Asidik, notr ve bazik sartlarin As gideriminde etkisini gorebilmek igin bir
sonraki EK denemesi baslatilmistir. Bu denemelerde gerilim degerleri diisiiriilerek
3V-2A akim sartlar1 ve 10 dakikalik isletim siireleri esas alinmistir. Yiiksek gerilim
ile giderim yiizdeleri artabileceginden daha diisiik akim sartlar1 secilerek pH’nin As
giderimi iizerindeki etkisini daha rahat belirlemek amaglanmigtir. Ayrica artan
isletim siirelerinde As giderimi yiikselebileceginden, tiim pH’larda stire 10 dakika ile
sabitlenmistir. Cizelge 4.16.’da 3V-2A akim sartlarinda ve 10 dakikalik isletim
stirelerinde 2.40, 6.53, 8.24 ve 11.00 pH degerleri i¢in elde edilen sonuglar yer
almaktadir. Elektrokoagiilasyon siiresi baglangic ve sonunda pH degerlerinde ufak da
olsa inis-¢ikislar yasanmistir. AI(OH)3; amfoterik metal hidroksit 6zelliginden dolay1
pH sartlarinda olusan bu kiiciik degisimler yukarida Esitlik 4.3. ve Esitlik 4.4. ile
aciklanmisti. 3V-2A akim degerinde 10 dakikalik EK prosesi sonunda pH 2.4-8.9
araligindaki As giderim yiizdeleri birbirine olduk¢a yakin olup, %19-%25 araliginda
gerceklesmistir. pH 11 icin ise %64 giderim elde edilmistir (Sekil 4.16.). Yiiksek pH
seviyelerinde metallerin diisiik ¢oziiniirliikk 6zelliginden dolayi, ortamda ¢oziinmiis
halde As konsantrasyonunun azalmasi giderim yiizdesinin artigina imkan vermistir.
Dolayistyla Al floklarina tutunan veya arasinda sikigan As bilesikleri su ortamindan
giderilmistir. Ancak 8-10 araligindaki pH degerlerinde ve daha yiliksek akim
sartlarinda yiiriitiilen bir 6nceki ¢aligmada (5V-2A) elde edilen %99’un ilizerinde As
giderim yiizdeleri ile kiyaslandiginda; As gideriminde sistemde yiiksek akim
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uygulamasinin, yiiksek pH’da sistemi igletmekten daha etkili oldugu goriilmektedir.
Bununla birlikte pH 10’un {izerine c¢ikinca As gideriminde Onemli bir artig
gozlenmektedir. Sekil 4.17.’de farkli pH degerleri i¢in enerji tiiketimi verilmektedir.
10 dakikalik ¢alisma siiresinde enerji tiiketimi pH 2.6 icin 0.025Wh, pH 6.53 icin
0.04 Wh, pH 8.24 icin 0.03 Wh ve pH 11 i¢cin 0.11Wh olarak belirlenmistir.

Genellikle su ortammin alkali ya da asidik sartlarinda aliiminyumun akim verimi

noétral durumdan daha ytiksektir.

Cizelge 4.16. 3V-2A Akim Uygulamasi Igin Deneysel Caligma Sartlarinda pH’nin Etkisi

Yakup BAGCI

Baslangi¢ 3V-2A

pH Giris 2.40 6.53 8.24 11
pH Cikis 2.60 7.53 8.86 10.56
iletkenlik (uS/cm) Giris 495 388 380 789
Iletkenlik (uS/cm) Cikis 495 386 379 725
Amper (A) 0.1 0.08 0.06 0.22
Gerilim (V) 3 3 3 3
Sicaklik (°C) Giris 19.1 17 18.1 18
Sicakhk(°C) Cikis 19.5 17.3 18.6 19.1
Zaman (dk) 10 10 10 10
Giris Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) 1.037 0.8216 0.9093 0.7419
Cikis Arsenik Konsantrasyonu (mg/L) 0.8434 0.6141 0.7228 0.264
Akim Yogunlugu (mA/cm?) 0.14 0.109 0.081 0.30
Enerji Tiiketimi (Wh) 0.025 0.04 0.03 0.11
Enerji Tiiketimi (KWh/m®) 0.0025 0.004 0.003 0.011
As Giderimi (%) 18.66 25.26 20.51 64.42
Al (ppm) 1.124 0.728 0.313 31.2
Faraday (F/m®) 0.0622 0.0497 0.0373 0.1368
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Sekil 4.17. 3V-2A Akim Sartlarinda ve 10 dk Isletim Siiresinde pH’ya Bagli Olarak Enerji
Tiiketimi

4.3. Arsenik Gideriminde iletkenligin Etkisi

Iletkenligi arttirmak icin tuz kullamlmustir. Elektrokoagiilasyon prosesinde
yapilan denemelerde kullanilan musluk suyunun iletkenligi 350-410 pS/cm

araliginda iken 1g/L NaCl ilavesi ile 2430 uS/cm’ye ylikselmistir (Cizelge 4.10.).
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Arsenik gideriminde kullanilan ve laboratuvarda hazirlanan sentetik arsenikli
su lzerinde deney baslangicinda ve deney sonucunda iletkenlik oOlgiimleri
yapilmistir. Zamanla EK prosesinde iletkenligin degisimini belirlemek icin 5’er
dakikalik araliklarla iletkenlik degerleri okunmus ve zamana bagh olarak iletkenlik
degisim grafigi Sekil 4.18.’de verilmistir. Ayn1 sekil lizerinde goriildiigi iizere, giris
ve ¢ikis arsenik konsantrayonundaki azalisa paralel olarak, iletkenlik degerleri de bir
miktar azalis kaydederek, giris iletkenlik 2430 uS/cm’den 2410 pS/cm’ye (¢ikis
iletkenlik degeri) diismiistiir (Cizelge 4.10.). Bu durum ¢6zlinmiis halde iletkenlik
artistna neden olan anyon ve katyonlarin bilesikler olusturarak ve floklarin
yardimiyla ya tabanda ¢okelerek ya da yiizeyde birikerek ortamdan uzaklastirildigini
gostermektedir. Ancak 30 dakikalik isletim siiresi sonunda iletkenlikte 6nemli bir
degisimin olmadig1 disiiniilmektedir. Ciinkii As giderimini arttirmak i¢in ortama

ilave edilen tuz (NaCl) iletkenligi kontrol eden asil unsur olarak goriilebilir.

—#&— As Analiz Sonucu (mg/L) iletkenlik (1S /cm)
0.9 2435
0.8 |
— 2430
Z o7
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> ~
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Sekil 4.18. iletkenlik ve As Konsantrasyonunun Zamana Gore Degisimi (5V-1A Akim
Sartlarinda)

Elektrokoagiilsyon prosesinde elektrolit ¢ozeltisinin iletkenligi Onemli bir
faktordiir. Sentetik olarak hazirlanan suyun iletkenligini artirmak i¢in NaCl

kullanilmustir.
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3V-2A akim sartlar1 ve 10 dakikalik isletim siireleri esas alinarak (yiiksek
gerilim ile giderim yiizdeleri artabileceginden daha diisiik akim sartlar1 secilmistir)
tuzun As giderimi iizerindeki etkisini daha rahat belirlemek amaglanmistir. Cizelge
4.17.°de 3V-2A akim sartlarinda ve 10 dakikalik igletim siirelerinde 0 mg/L, 1mg/L
ve 5 mg/L tuz konsantrasyonu degerleri icin elde edilen sonuglar yer almaktadir. 3V-
2A akim degerinde 10 dakikalik EK prosesi sonunda tuz konsantrasyonunu 0
mg/L’den 5 mg/I’ye arttirinca ¢ikis iletkenlik degerleri 376 pus/cm’den 386 us/cm’ye
artarken, As gideriminin de %11.65’den %25.26’ya yiikseldigi goriilmektedir (Sekil
4.19.). Tim diger sartlar sabit oldugu halde, 5 mg/L tuz konsantrasyonu ile As
gideriminde yaklasik %15’lik bir artis saglandig farkedilmektedir. Ayrica ortama
ilave edilen NaCl ile suyun iletkenligini artirarak elektrik sarfiyatinin azalmasina da

imkan verildigi bilinmektedir.

Cizelge 4.17. 3V-2A Akim Uygulamasi I¢in Deneysel Calisma Sartlarinda Tuzun Etkisi

Baslangi¢ 3V-2A

Tuz (mg/L) 0 1 5
Zaman (dk) 10 10 10
pH Giris 8.5 8.86 7.53
pH Cikis 8.06 8.24 6.53
iletkenlik ps/cm Giris 380 380 388
Iletkenlik ps/cm Cikis 376 379 386
Amper (A) 0.04 0.06 0.08
Gerilim (V) 3 3 3
Sicaklik (°C) Giris 17.2 18.1 17
Sicakhik (°C) Cikas 17.5 18.6 17.3
Arsenik Analiz Sonucu (mg/L) Giris 0.8582 0.9093 0.8216
Arsenik Analiz Sonucu (mg/L) Cikis 0.7562 0.7228 0.6141
Akim Yogunlugu (mA/cm?) 0.054 0.081 0.109
Enerji Tiiketimi (Wh) 0.02 0.03 0.04
Enerji Tiiketimi (kKWh/m?) 0.002 0.003 0.004
As Giderimi (%) 11.652 20.51 25.26
Al ppm Giris 0.15 0.142 0.218
Al ppm Cikis 0.458 0.313 0.728
Faraday (F/m%) 0.0249 0.0373 0.0497
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Sekil 4.19. 3V-2A Akim Sartlarinda ve 10 dakika Isletim Siiresinde Tuz konsantrasyonuna
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Giderimi (%) (B)

4.4. Arsenik Gideriminde Elektrokoagiilasyon Siiresinin Etkisi

Bu kisimda arsenik giderimi iizerinde elektrokoagiilasyon siiresinin etkisi
calisilmigtir. Elektrokoaiilasyon prosesinde diger sartlar sabit tutularak 5 dakika ile
30 dakika arasinda proses devam ettirilmis ve numuneler alinmstir. Artan siirelerde
ve 0.14 mA/cm? ve 1.29 mA/cm? akim yogunluklari i¢in As giderim oranlari ayri

ayrt incelenmis ve deney sartlar1 sirasiyla Cizelge 4.18. ve Cizelge 4.19.’da
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verilmistir. Isletim siiresinin artisiyla birlikte arsenik giderim yiizdelerinin arttig
goriilmistiir (Sekil 4.20. ve Sekil 4.22.). Prose siiresi dogrudan enerji tiiketimini de
etkilemektedir. Enerji tiiketimi 0.14 ve 1.29 mA/cm? akim yogunlugunun her ikisi
i¢cin de arsenik giderim siiresine bagl olarak artmaktadir (Sekil 4.21. ve Sekil 4.23.).
Sekil 4.23.’de goriildiigii gibi 1.29 mA/cm? akim yogunlugunda 5 dk’dan 30 dk’ya
artan siirede enerji tiikketimi 0.316 Wh’den 1.805 Wh’e yiikselmektedir. Isletim siiresi
uzadike¢a arsenik giderim oranlariyla birlikte enerji tiiketimi de artig gostermektedir.

Sonuglar literatiirle uyumludur (Dénmez, 2011; Can, 2010).

Maliyetler ve enerji tiikketimi goz onilinde bulunduruldugunda optimum isletim
siiresi 10 dakika olarak kabul edilebilir. 10 dakikalik isletim siiresinde %99.09
giderim verimi elde edilmistir. Sabit akim yogunlugu, sabit iletkenlik ve farkli zaman
periyotlarinda yapilan denemelerde siiredeki degisime bagli olarak her bir deney i¢in
enerji tiikketimi farkli hesaplanmigtir.  Elektroagiilasyon prosesinde farkli
yogunluklarda yapilan denemelerde siire artisina bagli olarak enerji tiiketimi 5.

dakikada 0.316 Wh iken 30. dakikada 1.805 Wh’e yiikselmistir.

Cizelge 4.18. 3V-2A Akim Uygulamasi ve 0.14 mA/cm? Akim Yogunlugu i¢in Deneysel Sartlar ve
Proses Isletim Siiresinin Etkisi

Baslangi¢ 3V-2A

Zaman (dk) 0 2 8 15 21
pH 8.15 7.9 7.55 7.81 7.94
iletkenlik (uS/cm) 386 384 383 385 379
Amper (A) 2 0.1 0.1 0.1 0.1
Gerilim (V) 3 3 3 3 3
Sicaklik (°C) 19.5 19.9 19.7 19.9 20.4
As Analiz Sonucu (mg/L) | 0.8074 0.7971 0.5473 0.4017 0.2024
Akim Yogu. (mA/cm?) 0 0.14 0.14 0.14 0.14
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.01 0.04 0.075 0.105
Fk‘;:,rl{;;gke“m‘ 0 0.001 0.004 0.0075 0.0105
As Giderimi (%) 0 1.276 32.215 50.248 74.932
Faraday (F/m?) 0 0.0124 0.0497 0.0933 0.1306
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Cizelge 4.19. 5V-1A Akim Uygulamasi ve 1.29 mA/cm? Akim Yogunlugu i¢in Deneysel Sartlar ve
Proses Isletim Siiresinin Etkisi

Baslangi¢ 5V-1A
Zaman (dk) 0 5 10 15 20 25 30
pH 7.03 7.32 7.4 7.61 7.69 7.74 7.86
Hletkenlik (uS/cm) 2430 | 2430 | 2420 | 2420 2420 2410 2410
Amper (A) 1 095 | 0.95 0.95 0.95 0.95 0.95
Gerilim (V) 5 4 3.9 38 38 38 38
Sicaklik (°C) 19.8 19.9 20 20.1 20.2 203 20.4
Akim Yogunlugu
(mA/em?) 0 129 | 1.29 1.29 1.29 1.29 1.29
E‘nsl g"/‘I‘J‘;‘l‘Z Sonucu 0.766 | 0.029 | 0.007 | 0.00008 | 0.00006 | 0.00007 | 0.00011
Enerji Tiiketimi (Wh) 0 0.316 | 0.618 | 0.903 1.203 1.504 1.805
Enerji Tiiketimi
CWh/m) 0 0.0316 | 0.0618 | 0.0903 | 0.0903 | 0.1504 | 0.1805
As Giderimi (%) 0 96.21 | 99.09 | 99.98 | 99.99 | 99.99 99.99
Faraday (F/m’) 0 0.295 | 0.591 | 0.886 1.181 1.477 1.772
Eleigaat Tukeogy 0 | 0004 | 0,008 | 0012 | 0016 | 002 | 0024
(mg/m°)
100
—@— As Giderimi (%)
90
80 74.932

As Giderimi (%)

0 5 10 15 20 25
Zaman (dk)

Sekil 4.20. 3V-2A Akim sartlarinda Zamana Bagli Olarak As giderimi (%)
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Sekil 4.23. 5V-1A Akim Sartlarinda Zamana Bagl Olarak Enerji Tiiketimi (Wh)

4.5. Arsenik Gideriminde Akim Yogunlugunun Etkisi

Elektrokoagiilasyon prosesinde aktif elektrot yiizey alani ve sisteme
uygulanacak akim arasindaki iliski akim yogunlugu olarak bilinmektedir.
Elektrokoagiilasyon sistemine uygulanan akim siddetine bagli olarak ¢6ziinen anot
elektrot miktar1 arasinda bir iliski vardir. Akim yogunlugu birim anot aktif elektrot
ylizey alanina uygulanan akim miktar1 (mili Amper veya Amper) olduguna gore
akim miktarinin artmasi ile ¢oziinen anot miktarinin arttigi goriiliir (Cizelge 4.20.).
Diger taraftan EK prosesinde elektrokimyasal ¢ézliinmenin (Faraday yasasi) yani sira
reaktordeki proses kimyasina bagli olarak katotik ¢ézlinme de gozlenebilir. Bunun en
onemli kanmit1 ise akim verimliliginden belirlenir. Faraday Yasasi’na gore
elektrokoagiilasyon prosesinde akim yogunlugu ile iliskili olarak sadece anot
elektrotlarin ¢oziinmesi gerekir. Fakat akim verimliliginin %100 “lin {izerinde olmasi
katotlarin da ¢6ziindiiglinii gostermektedir. Normal kosullarda katot elektrotunda H»
cikist ve anot elektrotunda ¢éziinme (Al) gozlenecektir. Anot elektrotlardan ¢oziinen
metal miktar1 disinda elektrokoagiilasyon sisteminin aritim verimini etkileyecek
floklarin boyutu ve biiyiikligli ve gaz kabarciklarinin olusum hizi da akim
yogunluguna baglidir. Akim yogunlugunun artmasi gaz kabarciklarin yogunlugunu

arttirirken, boyutlarin azalmasina neden olmaktadir (Khosla, 1991). EK prosesinde
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anot Al elektrotlarin ¢oziinerek ¢ozeltiye iyonlarin gegisi Faraday kanunu ile ifade

edilir (Mollah, 2004; Adhoum ve Monser, 2004).

Baslangi¢ konsantrasyonu 0.5-1 mg/L arasinda olan sentetik arsenikli suyun
aritma verimi iizerinde akim yogunlugunun etkisi arastirilmistir. 0,04-2.68 mA/cm?
akim yogunlugu araliginda ¢esitli denemeler yapilmistir. Cizelge 4.20.” de ve Sekil
4.24. ve Sekil 4.25.°te deney sartlar1 ve sonuglar1 verilmistir. Sonuglardan da
anlagilacagi tizere akim yogunlugu arttikca arsenik giderim verimi artmuistir.
Elektrokoagiilasyon sisteminin 10 dk calisma siiresinde 0.04 mA/cm? akim
yogunlugunda %.9.02 As giderim verimi elde edilirken 2.68 mA/cm? akim
yogunlugunda ise As giderim verimi %99,99’a ¢iktig1 goriilmiistiir. 10 dk calisma
siiresinde 0.04 mA/cm? akim yogunlugunda enerji tiiketimi 0.01 Wh’dir. Akim
yogunlugunun artmasina bagli olarak elektrotlar arasi potansiyel fark arttifindan
dolayr 2.68 mA/cm? akim yogunlugunda enerji tiiketimi 2.0685 Wh olarak tespit
edilmistir. Degisen siirelerde ve degisen akim yogunluklarinda gergeklestirilen
denemelerde, akim yogunlugundaki artisla elektrotlar arasi potansiyel fark artmistir.
Dolayisiyla akim yogunlugu arttikca her bir deney igin enerji tiikketimi ve As giderim
verimi artmistir. Sonuglar literatlirle uyumludur (Can, 2010; Ulu, 2010; Donmez,

2011).
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Cizelge 4.20. Degisen Akim Yogunluklarinda Olusturulan Deneysel Sartlar
Baslangig¢ 2V-1A |[3V-1A |[3V-1.5A | 5V-1A| 5V-2A | 10V-2A
Zaman (dKk) 10 10 10 10 10 10
Tletkenlik (us/cm) Giris 402 398 391 2430 2330 2340
iletkenlik (us/cm) Cikis 401 400 390 2420 2300 2340
Amper (A) 0.03 0.06 0.07 0.95 1.53 1.97
Gerilim (V) 2 3 2.9 3.9 5 6.3
Sicakhik (°C)Giris 27.4 19.3 18.6 19.8 19.6 18.8
Sicaklik (°C)cikis 27.4 19.4 18.6 20 19.7 18.8
Akim Yogunlugu (mA/cm?) 0.04 0.08 0.095 1.29 2.081 2.68
Enerji Tiiketimi (Wh) 0.01 0.03 0.0338 | 0.618 1.275 2.0685
Enerji Tiiketimi (KWh/m®) 0.001 0.003 | 0.0034 |0.0618 | 0.1275 0.2069
As Analiz Sonucu Giris mg/L 0.9765 | 0.860 0.602 | 0.766 | 0.796 0.766
As Analiz Sonucu Cikis mg/L 0.8884 | 0.654 0.437 | 0.007 | 0.00002 0.001
As Giderimi (%) 9.02 23.95 27.41 | 99.09 | 99.99 99.9
Faraday (F/m®) 0.0187 | 0.0373 | 0.0435 |0.5907 | 0.9513 1.2249
Al (mg/L) Giris 0.886 0.176 - - - -
Al (mg/L) Cikis 0.309 0.139 - - - -
pH Giris 6.69 - - 7.03 8.4 7.25
pH Cikis 7.35 - - 7.40 9.51 7.43
Elektrot Tiiketimi (mg/m?3) - - - 0,008 0,016 0,018
99.09 99.99 99.9
100 @ @
90
80
70
X
Tg 60
g 0 —&—As Giderimi (%)
E 40
< 30 | gH741
20 f23.95
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Sekil 4.24. Akim Yogunluguna Bagli Olarak Arsenik Giderim Verimi
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Yakup BAGCI
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4.6. Optimum Kosullara Gore Maliyet Hesab

Optimum kosulda 10 dk aritma siiresinde SV-1A, giris arsenik konsantrasyonu
0.766 mg/L i¢in, iletkenlik degeri 2430 ps/cm ve 1.29 akim yogunlugunda 6.18x10*
kWh elektrik sarfiyati gergeklesmistir. EPDK (Enerji Piyasasi Diizenleme Kurumu)
tarafindan ulusal tarifelerde agiklanan Mart 2019 tarihli tek zamanli mesken elektrik
kWh fiyat1 0.5375 TL/kWh iizerinden hesaplanmistir. Optimum kosul i¢in yapilan 10
dk’lik calisma siiresinde tolam enerji tiiketimi 3.32x10™* TL’dir. Ornek olarak 10dk
aritma siiresinde yapilacak calismada giris arsenik konsantrasyonu 0.766 mg/L ve
iletkenlik degeri 2430 ps/cm parametrelerindeki kesikli olarak caligtirilan 100 L
arselikli suyun 1.29 akim kosullarinda EK prosesi ile aritimi igin enerji tiikketimi

maliyeti 3.3x107 TL tir.

Cizelge 4.21. Debiye Gore EK Prosesinde Enerji Tiiketim Maliyeti Toblosu

Debi(L) | Enerji Tiiketimi | Birim Elektrik Fiyati 10 dk Calisma Giinliik maliyet
(kWh) (TL/ kWh) Siiresindeki Tutar (TL/giin)
(TL)
10 6.18x10* 0.5375 3.32x10* 0.0475
100 6.18x1073 0.5375 3.3x10? 0.475
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5. SONUC ve ONERILER

Cok diisiik konsantrasyonda bile canlilar {izerinde zehirleyici etkisi olan ve
yasadigimiz bdlgede jeotermal bir su kaynaginda kabul edilebilir (10pg/L) limitlerin
tizerinde (44 pg/L) tespit edilen arsenigin elektrokoagiilasyon yontemi ile giderimi
arastiritlmistir. Amerika Cevre Koruma Ajansi tarafindan sulardan arsenik giderimi
icin en uygun teknolojiler (Best Available Technologies) olarak secilen
yontemlerden biri olan elektrokoagiilasyon yontemi kullanilmigtir. Baslangi¢
konsantrasyonu 0.5-1.193 mg/L arasinda olan sentetik arsenikli su iizerinde
aliminyum katot-aliiminyum anot elektrot ¢ifti kullanilarak elektrokoagiilasyon
prosesi uygulanmistir. Arsenik giderimi iizerinde pH, iletkenlik, tuz konsantrasyonu,
proses siiresi, akim yogunlugu gibi parametrelerin etkileri incelenmistir. Ayrica,
arsenik giderim siiresince elektrokoagiilatorde gerceklesen enerji tiiketimleri

hesaplanmustir.

Aliiminyum katot-aliiminyum anot elektrot ¢ifti ile yapilan elektrokoagiilasyon
denemelerinde 1.29 mA/cm? akim yogunlugunda 5 dk ile 30 dk arasinda farkl
zaman periyotlarinda yapilan deney sonuglarina gére minimum siire olarak belirlenen
10 dk’lik zaman dilimi sonucunda %99’un tizerinde As giderimi elde edilmistir. 30
dakika sonunda yaklasik %100 giderim kaydedilmistir. 5dk-30dk’lik siirelerde ener;ji
tiiketimi sirastyla 0.316 Wh —1.805 Wh olmustur. Isletim siiresi uzadik¢a arsenik
giderim oranlariyla birlikte enerji tiiketimi de artig gostermistir. Toplam siirede elde
edilen yaklasik giderim oranina 10. dakikada ulasildigindan, enerji tiiketimini
arttirmamak adina 1.29 mA/cm? akim yogunlugu igin bu deger optimum isletim

suresi olarak kabul edilebilir.

Elektrokoagiilasyon deneylerinde aliiminyum elektrot kullanildigindan dolay1
diisiik pH’lara sahip ¢ozeltilerde pH degerleri bir siire sonra artmaktadir. 5V ve 2A
akim sartlarinda ve 45 dakikalik calisma siiresinde baslangic pH’s1 8.4 iken 20.
dakikada pH 10.01 ‘e yiikselmis ve 45 dakika sonunda pH 9.23 olarak dl¢iilmiistiir.
As giderimi 5. dakikada %61 iken 10. dakikadan sonra %99’un iizerinde giderim
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yiizdelerine ulagilmistir. pH degerleri minimum 6.34, maksimum 10.01 olarak
kaydedilirken, As giderimi 5. dakika hari¢ tim periyotlarda %99’un iizerinde
bulunmustur. Dolayisiyla daha ¢ok bazik pH degerlerinde yiiriitiilen bu denemede,
As giderimin de pH’nin 6nemli bir etkisi gozlemlenememistir. Elektrokoagiilasyon
sisteminde pH’nin etkisi iletkenligin yiiksek oldugu durumlarda onemsizdir. Asidik,
notr ve bazik sartlarin As giderimin de etkisini gorebilmek i¢in, gerilim degerleri
distiriilerek 3V-2A akim sartlar1 ve 10 dakikalik isletim siireleri esas alinmustir.
Ayrica artan isletim siirelerinde As giderimi yiikselebileceginden, tiim pH’larda siire
10 dakika ile sabitlenmistir. 2.40-8.90 aralifindaki pH degerleri i¢in As giderim
yiizdeleri birbirine oldukca yakin olup, %19-%25 araliginda gerceklesmistir. pH 11
icin ise %64 giderim elde edilmistir (Sekil 4.16.).

Sonug olarak 5V-2A i¢in elde edilen %99’un {izerinde As giderim ylizdelerine
bakildiginda, As gideriminde sistemde yiiksek akim uygulamasinin, yiiksek pH’da
sistemi isletmekten daha etkili oldugu goriilmektedir. Bununla birlikte pH 10’un
tizerine ¢ikinca As gideriminde 6nemli bir artis gézlenmektedir. 10 dakikalik ¢alisma
stiresinde enerji tiiketimi pH 2.4 i¢in 0.025 Wh, pH 6.53 icin 0.04 Wh, pH 8.24 i¢in
0.03 Whve pH 11 i¢in 0.11 Wh olarak belirlenmistir.

Zamanla EK prosesinde iletkenligin degisimini belirlemek i¢in 5’er dakikalik
araliklarla iletkenlik degerleri okunmus ve zamana baglh olarak iletkenlik degisim
grafikleri olusturulmustur. Arsenik konsantrayonundaki azalisa paralel olarak,
iletkenlik degerleri de bir miktar azalis kaydederek, giris iletkenlik 2430 uS/cm’den
2410 puS/cm’ye diigmiistiir. Bu durum ¢6ziinmiis halde iletkenlik artisina neden olan
anyon ve katyonlarin bilesikler olusturarak ve floklarin yardimiyla ya tabanda
cokelerek ya da yiizeyde birikerek ortamdan uzaklastirildigint géstermektedir. Ancak
30 dakikalik isletim siiresi sonunda iletkenlikte Onemli bir degisimin olmadigi
diistintilmektedir. Clink{i As giderimini arttirmak i¢in ortama ilave edilen tuz (NaCl)
iletkenligi kontrol eden asil unsur olarak goriilebilir. 3V-2A akim sartlar1 ve 10
dakikalik isletim siireleri esas alinarak (yliksek gerilim ile giderim yiizdeleri
artabileceginden daha diisiik akim sartlar1 secilmistir) tuzun As giderimi iizerindeki

etkisini belirlemek amaciyla, 0 mg/L, 1mg/L ve 5 mg/L tuz konsantrasyonu degerleri
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icin As giderim yiizdeleri bulunmustur. Tuz konsantrasyonunu 0 mg/L’den 5 mg/I’ye
arttirinca ¢ikis iletkenlik degerleri 376 ps/cm’den 386 us/cm’ye artarken, As
gideriminin de %11.65’ten %25.26’ya yiikselmistir. Tiim diger sartlar sabit oldugu
halde, 5 mg/L tuz konsantrasyonu ile As gideriminde yaklasik %15°lik bir artig

saglanmistir.

Zaman sabit tutularak 0.04 mA/cm? ve 2.68 mA/cm? akim yogunlugu
araliginda cesitli deneyler yapilmistir. Elektrokoagiilasyon yonteminde 10 dk ¢alisma
siiresinde 1.29 mA/cm? akim yogunlugunda %.99.09 arsenik giderim verimi elde
edilmis; 2.68 mA/cm? akim yogunlugunda ise 10 dk caligma siiresinde arsenik
giderim verimi %99,99 olarak belirlenmistir. Enerji tiikketimi de akim yogunlugu
arttikca artmistir.  1.29 mA/cm? akim yogunlugunda 0.618 Wh enerji tiiketimi ve
2.68 mA/cm? akim yogunlugunda 2.0685 Wh enerji tiiketimi olmustur. Giderim
verimi, enerji tiiketimi ve kabul edilebilir arsenik limit degeri (10 pg/L) gbz Oniine
alindiginda As giderimi igin optimum akim yogunlugu 1.29 mA/cm? olarak

Onerilmistir.

Kimyasal koagiilasyon isleminde kimyasal madde kullanimindan kaynakli
yiiksek isletme giderleri s6z konusudur. Ayrica olusan yiiksek camur miktarlari,
bunlarin bertaraf maliyetleri, kullanilan koagiilant-flokiilant bedelleri ve diger
kimyasal giderler bu proses icin biiylik bir dezavantaj olusturmaktadir. Dolayisiyla
Elektrokoagiilasyon prosesinin tim bu dezavantajlari1 ortadan kaldirdig
goriilmektedir. EK yoOnteminin gerektirdigi yiiksek enerji sarfiyatlar1 ise,
laboratuvarda optimum akim yogunluklar1 ve isletim siireleri belirlenerek en aza
indirgenebilmektedir. Sonugta bu calisma ile yeralti suyundan arsenik giderimin de

elektrokoagiilasyon prosesinin uygulanabilir bir yontem oldugu goriilmiistiir.
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