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CELIiK ELEKTROTLARIN KULLANILDIGI ELEKTROKOAGULASYON
YONTEMI iLE FLORUR GIDERIiMi

OZET

Floriir iyonu viicutta bulunmasi gereken temel bilesenlerden biridir. Ancak bu iyonun
yiiksek miktarlarda suda bulundugu zaman insan sagligina olumsuz etkilerinden
dolay1 aritilma ihtiyact giindeme gelmektedir.

Elektrokimyasal yontemlerden biri olan elektrokoagiilasyon prosesi son yillarda su
ve atiksu aritiminda kullanilmaya baglanmis olan uygulanmasi kolay, cogu organik
ve inorganik kirleticinin gideriminde etkili bir yontemdir. Floriiriin insan ve ¢evre
saglig1 agisindan olumsuz etkilere sahip olmasindan dolayr Diinya Saglik Orgiitii
(WHO) ve Tiirk Standartlar1 Enstitiisi (TSE) tarafindan igme sularinda
bulunabilecek maksimum floriir konsantrasyonu 1.5 mg/L olarak sinirlandirilmistir.

Icme suyunda oldugu kadar birgok endiistriyel ~atiksuyun aritiminda
elektrokoagiilasyon prosesi tercih edilmektedir. Buna ragmen elektrokoagiilasyonun
floriir gideriminde kullanim1 ile ilgili literatiirde yer alan calismalar oldukga
kisithdir. Bu c¢alismalarda cogunlukla aliiminyum elektrotunun elektroliz ile
defloridasyon prosesinde kullanimi {izerine odaklanmistir. Yapilmis olan arastirmalar
elektrokoagiilasyonu esas alan geleneksel anlayis ¢ercevesinde ele alinmis diger bir
deyimle giderilecek kirleticilerin elektrotlarin ¢oziinmesi ile olusan aliiminyum
hidroksit yumaklar1 iizerinde adsorpsiyon ve kimyasal ¢oktiirme mekanizmalari
cergevesinde baglanip sudan wuzaklastirilmasimi  ve bu sekilde aritimin
gerceklestirilmesini hedeflemislerdir. Bu c¢alismada ¢elik elektrotlar kullanilarak
elektrokoagiilasyon prosesi gergeklestirilmis olup, optimumu isletme kosularinin
belirlenmesi hedeflenmistir.

Bu c¢alismada sentetik olarak hazirlanan numuneler iizerinde c¢elik elektrotlar
kullanilarak elektrokoagiilasyon yonteminin uygulandigi floriir giderimi ile ilgili
deneysel calismalar yiriitiilmistiir. Birinci boliimde c¢alismanin anlam ve Onemi,
amagc ve kapsami belirtilmistir.

Ikinci béliimde flor elementi ve floriiriin dzellikleri, kullanim alanlar1 ve kaynaklari
aciklanmistir. Florun insan sagligi tizerindeki etkisi anlatilmis; Tiirkiye’de flor igeren
sular ile ilgili yapilan c¢alismalardan sz edilmistir. Ugiincii boliimde Tiirk
Standartlar1 Enstitiisii 266 ve Diinya Saglik Orgiiti'ne (WHO) gore i¢me suyu
standartlar ile farkli kurumlarca belirlenen floriir standartlari belirtilmistir. Sulardan
floriir aritma metotlarindan bahsedilip literatiirdeki uygulamalardan o6rnekler
verilmis, elektrokoagiilasyonun tanimi yapilip bu prosesi etkileyen faktorler tizerinde
durulmustur. Elektrokoagiilasyon yontemi ile floriir giderim mekanizmasi agiklanip,
literatiirde sulardan elektrokoagiilasyon metodu kullanilarak yapilan floriir aritma
XiX



uygulamalar1 anlatilmistir. Ucgiincii  béliimde deneysel ¢alismanin  yiiriitiiliisii
verilmig, i¢me sularindan aliiminyum elektrotlarin kullanildigi elektrokoagiilasyon
prosesi ile yapilan floriir gideriminde optimum isletme kosullar1 belirlenmistir.
Dordiincii boliimde ise tartisma ve yorum aciklanmustir.
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FLUROIDE REMOVAL WITH ELECTROCOAGULATION USING STEEL
ELECTRODES

SUMMARY

Fluoride ion is one of the basic components that must be present in the body.
However, when high amount of this ion is found in water, it has negative effects on
human health; so it needs to be treated.

World’s Health Organization (WHO) and Turkish Standards Institution 266 have
been limited fluoride consantration with 1.5 mg/L. In this case, to control fluoride at
the drinking water sources, some treatment methods have been developed over the
history. Chemicel precipitation, adsorption, coagulation-flocculation, ion exchange,
membrane processes are some of these treatment methods. At the beginning of
twenty first century, there was a big need to develeop a new technology for
especially to treat micropollutants but also can be used for the conventional
pollutants. At this point electrooxidation and electrocoagulation processes are
investigated because of their advantages according to the other treatment options.

Electrocoagulation process is one of the electrochemical methods that has been
developed for water and wastewater treatment in recent years. It is an easy and
effective method for the removal of organic and inorganic pollutants.

Treatment of wastewater and wash water by electrocoagulation has been practiced
for most of the 20th century with increasing popularity. In the last decade, this
technology has been increasingly used in the United States, South America and
Europe and also Turkey for treatment of industrial wastewater containing metals. It
has also been noted that in North America electrocoagulation has been used
primarily to treat wastewater from pulp and paper industries, mining and metal-
processing industries. In addition, electrocoagulation has been applied to treat water
containing foodstuff waste, oil wastes, dyes, marinas, public transit, wash water,
ink, suspended particles, chemical and mechanical polishing waste, organic matter
from landfill leachates,defluorination of water, synthetic detergent effluents, and
solutions containing heavy metals.

In its simplest form, an electrocoagulation reactor is made up of an electrolytic cell
with one anode and one cathode. When connected to an external power source, the
anode material will electrochemically corrode due to oxidation, while the cathode
will be subjected to passivation.

An electrocoagulation system essentially consists of pairs of conductive metal plates
in parallel, which act as monopolar electrodes. It furthermore requires a direct
current power source, a resistance box to regulate the current density and
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a multimeter to read the current values. The conductive metal plates are commonly
known as  "sacrificial electrodes.” The sacrificial anode lowers
the dissolution potential of the anode and minimizes the passivation of the cathode.
The sacrificial anodes and cathodes can be of the same or of different materials.

The arrangement of monopolar electrodes with cells in series is electrically similar to
a single cell with many electrodes and interconnections. In series cell arrangement, a
higher potential difference is required for a given current to flow because the cells
connected in series have higher resistance. The same current would, however, flow
through all the electrodes. On the other hand, in parallel or bipolar arrangement the
electric current is divided between all the electrodes in relation to the resistance of
the individual cells, and each face on the electrode has a different polarity.

During electrolysis, the positive side undergoes anodic reactions, while on the
negative side, cathodic reactions are encountered. Consumable metal plates, such
as iron oraluminum, are usually used as sacrificial electrodes to continuously
produce ions in the water. The released ions neutralize the charges of the particles
and thereby initiate coagulation. The released ions remove undesirable contaminants
either by chemical reaction and precipitation, or by causing the colloidal materials to
coalesce, which can then be removed by flotation. In addition, as water containing
colloidal particulates, oils, or other contaminants move through the applied electric
field, there may be ionization, electrolysis, hydrolysis, and free-radical formation
which can alter the physical and chemical properties of water and contaminants. As a
result, the reactive and excited state causes contaminants to be released from the
water and destroyed or made less soluble.

In this study, experimental work was carried out about the removal of fluoride for
which electrocoagulation method was applied to the samples of synthetic solution
containing fluoride using steel electrodes. In the first part; the meaning, importance,
purpose and scope of the study were stated. In the second part, properties, usage
areas and sources of fluoride were explained. In this part, it was mentioned about the
effect of fluoride on human health and some researchs made about water containing
fluoride in Turkey. Drinking water standards according to Turkish Standards
Institution 266 and World Health Organization and fluoride standards set by different
corporations were demonstrated.

Methods for the removal of fluoride from water were mentioned and examples from
the applications in literature were given. Definition of electrocoagulation, factors
affecting this process and mechanism for removal of fluoride with this process were
stated, applications about this process found in literature were evaluated.

In the third part, outline of experimental work was given and optimum conditions for
the removal of fluoride ion from drinking water by electrocoagulation method using
steel electrodes were stated. First part of the study was to determine current density
effect on electrocoagulation process. The effects of current density on
electrocoagulation process is determined by the interval of 0.75 — 15.16 mA/cm?
current density. It is observed that optimum current density was 3.79 mA/cm? and
experiments are carried out with this value of current density. Then, electrolyte type
and concentration effect is observed. NaCl and KCI electrolytes were used and
determined that NaCl is more effective than KCl as an electrolyte on fliioride
removal by electrocoagulation process. Beginning concentration of fluoride is
effective on removing fluoride with electrocogulation. At this point, to evaluate the

xxii


http://en.wikipedia.org/wiki/Multimeter
http://en.wikipedia.org/wiki/Dissolution_(chemistry)
http://en.wikipedia.org/wiki/Electrolysis
http://en.wikipedia.org/wiki/Iron
http://en.wikipedia.org/wiki/Aluminum
http://en.wikipedia.org/wiki/Ionization
http://en.wikipedia.org/wiki/Hydrolysis
http://en.wikipedia.org/wiki/Radical_(chemistry)

effect of beginning concentration of fluoride on electrocoagulation, 2 — 5 mg/L
fluoride containing samples are prepared and experiments are performed. With 3.79
mA/cm? applied current density and 2 and 3 mg/L fluoride concentration, at the end
of 240 minutes electrocoagulation, results showed that 1.5 mg/L fluoride standards
were achieved. To investigate pH effect on fluoride removal by electrocoagulation,
pH level is changed between 3 and 6. pH 3 was the most effective pH value as an
starting pH of fluoride removal by electrocoagulation.

In this study, steel electrodes are used as electrodes of electrocoagulation process for
the removal of fluoride and with the beginning of 5 mg/L fluoride concentration, 50
mg/L NaCl concentration, 3.79 mA/cm? current density and starting pH value as 3 is
observed as the optimum conditon.

In the last part of this sudy, discussion, comments and suggestions were stated.
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1. GIRIS
1.1 Cahsmanin Anlam ve Onemi

I¢me sularinda floriir giderimi, cevre ve insan sagligma olumsuz etkileri nedeniyle
giin gectikce Oonem arz eden konular arasinda yer almaktadir. Flor insanlar
acisindan vazgecilmez elementler arasinda yer almaktadir. Dogada 13. sirada yer
alan flor elementi diger biitiin maddelerle reaksiyona girdigi icin flor ve bilesikleri
su, hava ve toprakta yaygin olarak bulunabilmektedir. Igme suyu i¢in Diinya Saglik
Orgiitii (WHO) tarafinca floriir igin belirlenen siir 1.5 mg/L’dir. Floriir dogal bir
bilesen olarak i¢cme suyu kaynaklarinda, 1-10 mg/L araliginda bulunabilmekte ve
bunun sonucunda aritma ihtiyaci ortaya ¢ikmaktadir. Flor iyonu insan viicudunda
bulunmasi gereken temel bilesenlerden biridir ve sularda bulunan floriir miktarina
baglh olarak insan saglig1 icin faydali veya zararli olabilmektedir. Floriir insan
viicuduna solunum, gida ve sivi alim yoluyla girebilmektedir. 0.5 mg/L floriiriin
disler i¢in faydali oldugu ve dis ciirlimelerini azalttig1 otoritelerce belirtilmektedir.
Bununla beraber 2 mg/L floriir iceren suyun dislerde kahverengi lekeler biraktigini,
4 mg/L floriir iceren suyun ise kemik bozukluklaria sebep oldugu sdylenmektedir.
Ormegin yiiksek miktarda flor almmmasi sonucu sekillenen flor zehirlenmesi
“florozis” olarak adlandirilmaktadir (McDowell ve dig., 1983; Walton, 1988,
Karagiil, 2008). Walton (1988), florozisle ilgili ilk bilgilerin yaklasik 900 y1l kadar
once Izlanda’da volkanik patlamalara bagl olarak ortaya ciktigini ve koyunlara
iliskin oldugunu rapor etmektedir (Karagiil, 2008). Genel olarak florozis
olusumunda toprak, su ve bitkilerin dogal olarak icerdikleri flor konsantrasyonu
onemli rol oynamaktadir. Ayrica endiistriyel faaliyetlerin bunlar tizerindeki etkileri
de iizerinde durulmasi gereken 6nemli bir diger faktordiir (Maylin ve Krook, 1982,
WHO, 1984; McDowell, 1985; Eckerlin ve dig., 1986; Ergun ve dig., 1987; Fidanci
ve dig. 1994; Fidanci ve dig. 1998; Altintag ve dig., 2000; Fidanci ve Sel 2001,
Karagiil, 2008). Tiirkiye’de de 6zellikle volkanik bolgelerde floriir konsantrasyonu

yiiksek olan sulara rastlanmaktadir.



Bu da i¢me sularindan floriir gideriminin dnemini arttirmaktadir. I¢ Anadolu
bolgesinde bazi flor rezervleri ve fabrikalar ¢evresindeki ylizey sularinda insan
ve hayvan saghigina tehdit olusturabilecek diizeyde floriir konsantrasyonun
bulundugu yapilan c¢alismalar sonucu belirtilmistir (Fidanci ve dig., 1996).
Dolayistyla dogal olarak flor zengini su kaynaklarinin bulundugu bolgelerde ve
florca zengin topraklarda yetisen yem bitkilerinin hayvanlara verildigi alanlarda
gerekli tedbirler alinmali, floriir ortadan kaldirilmaya calisilmalidir. Tiim bu
nedenlerden floriir gideriminin gerek dogal su kaynaklarindan gerekse
atiksulardan aritimi daha da 6nem arz etmektedir. Bu sorunun ¢6ziimii igin
yapilan ¢alismalar ve uygulamalar, aritma yontemleri gelistirme konusunun ne
kadar 6nemli oldugunu gdstermektedir. Bu konuda yapilan ¢alismalardan elde
edilen genel bilgiler son yillarda pek ¢ok kirleticinin elekrokoagiilasyon ile

aritimi ¢aligmalari yapildigini gostermektedir.

1.2 Amag ve Kapsam

Sulardan floriir gideriminde kimyasal ¢oktiirme ve adsorpsiyon proseslerini bir
arada igeren ve son yillarda gittikce dnem kazanan elektrokimyasal bir yontem
olan elektrokoagiilasyon ile floriir aritim ¢aligmalari literatiirde yer bulmaktadir.
Elektrokoagiilasyon, elektroliz sonucu anotun ¢oziinmesi ile temizlenecek atiksu
igerisinde metal hidroksit floklarinin olusturulmasindan ibaret olan bir prosestir.
Elektrokoagiilasyon prosesinin prensibi koagiilasyon, adsorpsiyon, ¢oktiirme ve
flotasyon giderme mekanizmalarinin biri veya bir kacina dayandigi, aliiminyum
ve demir gibi metal anotlarin anodik ¢6ziinmeye ugramasi ve hidrolizi ile ¢ok az
¢oziinen Al(OH);, Fe(OH), ve Fe(OH)s; gibi metal hidroksitlerin olugmast
seklindedir (Ozyonar ve Karagdzoglu,2011).

Elektrokoagiilasyon metodu ile igme suyundan floriir aritma ¢alismalart ile ilgili
literatiirde yer alan deneysel ¢alismalarda, distile suya floriir tuzu ilaveli sentetik
ornekler kullanilmistir. Bu noktadan hareketle bu ¢alisma kapsaminda; floriiriin
icme sularindan giderimini gerceklestirmek i¢in ¢elik elektrotlar kullanilarak
elektrokoagiilasyon prosesi ile aritilabilirliginin incelenmesi, bu proseslere etki
eden degiskenlerin aritma performansina etkilerinin belirlenerek uygulanan

aritma yontemi i¢in optimum isletme kosullarinin tanimlanmasi hedeflenmistir.



2. FLOR

Yer kabugunda yaklasik 0,3 g/kg kadar bulunan flor, toprak, atmosfer, su ve
canlilarin dokularinda yer alan bir halojendir. Flor bilinen tiim elementlerle floriir
bilesiklerini olusturarak tiim organik ve inorganik maddeler ile reaksiyon
vermektedir (Beyhan, 2003). Flor elementi dogada 13. sirada yer alan; diger
elementler iginde en reaktif ve -elektronegatif olan korozif, halojenler ve
oksihalojeniir tuzlarini igeren mineraller halinde bulunmaktadir. Flor, periyodik
sistemin halojenler sinifindan olan VII A grubu elementidir. Atom numarasit 9, atom
agirligr 19, proton ve elektron sayist 9, nétron sayist 10°dur. Kristal yapist kiibiktir
ve 1886 da Joseph Henri Moisson tarafindan bulunmustur (Kiigiikirmak, 2007).

Cizelge 2.1°de flor elementinin 6zellikleri verilmistir.

Cizelge 2. 1: Florun o6zellikleri.

Ozellik Birim Deger
Bulunus tarihi - 1886
Atom numarasi - 9

Atom agirligi g/ mol 18,998
Erime noktast °C -219,62
Kaynama Noktas1 °C -188,14
Yogunlugu g/L 1,696

2.1 Floriiriin Cevredeki Onemi, Bulunusu ve Genel Aritim Uygulamalari

Flor elektronegatifligi en yiiksek, en reaktif ametaldir. Bu sebepten dogada element
durumunda bulunmamaktadir. Flor, oksijen ve soy gazlar hari¢ tiim elementler ile
birlesmektedir. Dogal sularda fluosilikat iyonu SiF? olarak da bulunmaktadir. Flor
cogu metal ile kompleks olusturabilmektedir. Flor bilesiklerinden NaF kokusuz

beyaz toz veya renksiz kristal seklide bulunmaktadir.



pH 7.4’de 15°C’de suda ¢oziiniirliigl % 4’diir (WHO, 2000). HF ise renksiz gaz
seklinde veya rahatsiz edecek sekilde kuvvetli kokusu olan buharlasmis sivi
seklinde bulunmaktadir. Asir1 korozif bir madde olan hidroflorik asitin, sudaki

¢Oziinlirligli ¢ok yiiksek, buhar basinci 1 atm’den fazla, tahris edici

konsantrasyonu ise 4.17 mg/m*’tiir (WHO, 2000).

Bir¢cok su kaynaginda eser miktarda floriir bulunmakla birlikte, floriir yeraltt
kaynaklarinda yliksek konsantrasyonlara ulasabilmektedir. Yagmur suyunda 10
png/L ve deniz suyunda 1.3 mg/L seviyelerinde floriir bulunurken, floriir igeren
minerallerce zengin bolgelerde 10 mg/L, en yiiksek seviyenin ise 2800 mg/L
olabilecegi rapor edilmistir (Chapman, 1996). Nehirlerde de endiistriyel
desarjlardan kaynaklanan floriir girdisi meydana gelebilmektedir. Yeralti
sularinda, floriir konsantrasyonu 10 mg/L civarindadir ve suyla siiriiklenen
kayanin tipine bagli olarak degiskenlik gdsterebilmektedir. Cok yiiksek
konsantrasyonlara volkanik akiferlerde, Dogu Afrika ve Hawaii’deki gollerde
rastlanmaktadir. Dogal sularda ise floriir konsantrasyonu, 0.05-100 mg/L
arasinda degismekle birlikte genelde 0.1 mg/L’nin altinda kalmaktadir
(Chapman, 1996; WHO, 2003).

2.1.1 Floriir Kaynaklari

Dogal ve antropojenik kaynaklar ile alici ortamlara yayilan floriir organik ve
inorganik formlarda bulunmaktadir. Flor yeryiiziinde serbest halde degil
halojenler ve oksihalojeniir tuzlarini iceren mineraller halinde bulunmaktadir.
Flor iyonu dogada florspar (CaF,), kriyolit (NazAlFs) ve florapatit
(CayoF2(PO4)e) bilesikleri formunda bulunabilmektedir (WHO, 2003). Flor
yogunlugu %3-4 olan fosfat kayalarinin bulundugu Cezayir, Cin, Izlanda,
Kuzey-Giiney Amerika, Hindistan, Yeni Zelanda, Moldova, Utah, Idoha,
Meksika gibi genis bolgelerdeki flor igerigi %0,05 ve 6zellikle yeralt1 sularinda
15 ppm’e kadar yiikselebilmektedir (Kii¢iikirmak, 2007).

Floriir ayrica, doseme cilalarinda, petrol ve aliiminyum endiistrilerinde, cam
oyma ve kereste koruma, diyet takviye iiriinleri, dis macunu (>1mg/g flortir), dis
tozu, gargara ve ek vitaminler gibi bazi tiiketim triinlerinde ve bocek (insektisit)

ve kemirgen hayvan Oldiiriiciilerde (rodentisit) bulunmaktadir. Hidrojen floriir



(hidroflorik asit), yar1 iletken endiistrisinde, kimyasal solvent ve plastik
tiretiminde ve ¢amasirhanelerde kullanilmaktadir (WHO, 2000, Dursun ve dig.
2005).

Cogunlukla endiistriyel kullanim kaynakli, hidroflorik asit (HF) atmosferdeki en
onemli floriir bilesigini olusturmaktadir. Volkanik aktivitelerden kaynaklanan
floriir dagilimmin diinya atmosferindeki miktar1 yillik 1.7x10° ton’dur (Samuk,
2011). Turkiye’de de 6zellikle volkanik arazilerde floriir konsantrasyonu yiiksek

olan sulara rastlanmistir (Fidanci ve dig., 1996).

Yerlesik alanlarda havadaki floriir kaynagmin ¢ogu endiistriyel kaynaklardan
gelmektedir. Bunun yaklagik olarak %10’u aliiminyum endiistrisinden
kaynaklanmakla birlikte, celik tiretimi, fosfatli giibre iiretimi, cam isleme ve yag
rafineleri, komiir yakma enerji tesisleri de en 6nemli kaynaklar arasinda yer
almaktadir. Flor bilesikleri endiistriyel alanda 6nemli olmakla birlikte genellikle
yart iletken, aliiminyum, giibre {retiminde ve niikleer uygulamalarda
kullanilmaktadir (Sujana, 1998). Aluminyum eritme cevheri, fosfat cevheri,
fosforik asit, hidrojen floriir iiretimi, cam iiretimi gibi bazi endiistriyel

atiksularda tespit edilen floriir konsantrasyonlar1 Cizelge 2.2°de verilmistir.

Cizelge 2. 2: Baz1 endiistriyel atiksularda floriir iyonu konsantrasyonlari

(Beyhan, 2003).

Floriir Konsatrasyonlar1 (mg/L)

Kaynak Arahk (mg/L) Ortalama (mg/L)
Aliiminyum 10-1400 148
eritme cevheri
Aliiminyum - <1000
tretimi (Gaz
yikama atiksuyu)
Fosfat cevheri 73-270 -
cliruf sondiirme
firim
Fosforik asit 4000-12000 -
tiretimi 30-150 -



Hidrojen floriir - 13
tiretimi - 193

Cam uretimi:

-Televizyon resim - 143
tiipt - 2800
-Akkor ampul 94-1980 -
sogutma

-Preslenmis ve
sigirilmig cam
Aliiminyum - 2250
oksidasyonu
Onleme banyosu
Celik alagimi 16000-39600 -
kireclenmeyi

Onleme banyosu

2.1.2 Floriiriin Saghk Uzerine Etkileri

Insan viicudunda floriir kemiklerde, dislerde, tiroid bezinde ve deride eser
miktarda bulunmaktadir. Insan igin en 6nemli floriir kaynagin su olusturmaktadir
(Hapgioglu ve dig., 1992). Bu iyonun insan sagligma hem olumlu hem de
olumsuz etkileri goriilmektedir (Drouiche ve dig., 2008). Iskelet sistemi ve dis
gelisiminde biiyiik O6neme sahip olan floriiriin, 6zellikle dis ciirlimelerinin
Onlenmesi i¢in alinacak giinliik miktar1 0,1 mg/kg’t asmamalidir (Kiigiikirmak,
2007). Sularda bulunan floriir konsantrasyonunun 1,5 mg/L’yi asmasi dental
florozis hastaligina neden olmaktadir (WHO, 2003).

Floriir, inhalasyon, icme suyu ve yiyecek yolu ile organizmalara girebilmektedir.
Havada floriir partikiil ve gaz halinde bulunmas: ile birlikte inhalasyon ile
akcigerlerdeki alveollere ulasarak problemlere neden olmaktadir (WHO, 2000).
Igme sularindaki 1mg/L’ lik floriir ile insanlarin floriir ihtiyac1 karsilanmaktadir
(WHO, 2000). Sularin kaynatilmasi ile birlikte floriir oraninda azalma
goriilmektedir. Yiyeceklerde bulunan floriir miktar1 0,01-1 mg/kg arasindadir.

Deniz iiriinleri ve ¢ayda en yiiksek oranda floriir bulunurken, Ingiltere’de yapilan



arastirmada poset cayda 0,4-2,8 mg/L floriir bulundugu tespit edilmistir
(Kiigtikirmak, 2007).

Maruz kalinan giinliik floriir seviyesi baslica bdlgenin cografisine de baghdir.
Hollanda’da giinliik floriir girdisi 1.4-6.0 mg arasinda degismektedir. Bu girdinin
%80-85’1 yiyeceklerden, 0.03—0.68 mg/giin’li igme sularindan, 0.2-0.3
mg/glin’liik deger ise dis macunlarindan kaynaklanmaktadir. Cocuklarin giinliik
su tiiketimi az oldugundan bunlar i¢in genelde kaynak yiyeceklerdir. Ayrica
viicuda floriir girdisi viicut agirligina baghdir. Viicutta bulunan floriiriin yaklasik
%901 kemiklerde ve dislerde bulunmaktadir (Dursun ve dig. 2005).

Floriir insan viicudunda 5-10 mg/kg arasinda bulundugunda akut etkilere yol
acarken, 16 mg/kg konsantrasyonuna ylikseldiginde ise Oliime neden
olabilmektedir (WHO, 2000). Diisiik miktardaki floriir degeri 6zellikle ¢ocuklarin
dis gelisimi ve sagligi acisindan olumsuz etkiler gosterirken, yliksek miktardaki
flortir dis ve kemiklerde birikmekte ve flororzis olarak bilinen hastaliga yol
acmaktadir. Floriirlii suyun uzun vadede kullanimi kemikleri olumsuz etkilemekte
ve agir iskelet problemlerine yol agmaktadir (Browne ve dig., 2004). Cizelge
2.3’te floriir konsantrasyonlarinin yol agtig1 insanlar iizerindeki biyolojik etkileri

belirtilmistir.

Cizelge 2. 3: Floriir konsantrasyonlar1 ve biyolojik etkileri (Rao, 2003).

Floriir Ortam Etki
konsantrasyonu, mg/L

0,002-1 Su Dis ciiriimelerinde
azalma
>2 Su Disglerde lekeli mine
tabakas1
8 Su %10 Osteoskleroz
hastalig1
50 Yiyecek ve su Tiroid bozukluklar
100 Yiyecek ve su Biiytime geriligi
120 Yiyecek ve su Bobrek bozukluklari




Floriir insan viicuduna solunun yoluyla veya yiyecek ve igeceklerle birlikte
alindiginda viicutta yayilimi ¢ok hizli bir sekilde gergekleserek dokularda
birikmektedir ve idrar, digki ve ter yolu ile atilmaktadir (WHO, 2000).

2.1.3 Floriir Aritma Ihtiyaci ve Standartlan

Amerika Birlesik Devletleri Cevre Koruma Ajansi (EPA) tarafinan igme suyu
standartlari, birincil standartlar yani saglikla baglantili olanlar ve ikincil
standartlar yani estetik amacli olanlar seklinde siniflandirilmaktadir. Flortir,
birincil standartlarda toksik inorganik kimyasal olarak yer almaktadir (Pickards ve

Reynold, 1996).

Icme sularindaki floriir standardi, maksimum hava sicakligimin yillik ortalamasina
bagl olarak, 0.7-2.4 mg/L araliginda degismektedir. Eger sicaklik 26.3-32.5°C
arasinda ise standart 0.7 mg/L, sicaklik 4.4-12.1°C arasinda ise bu deger 1.2 mg/L
olarak degismektedir (Pickards ve Reynold, 1996). Sicak iklim kusaginda
yasayanlarin soguk iklim kusaginda yasayanlara nazaran daha fazla su tiiketmesi
sicakliga bagl olarak igme suyu standartlarinin farklilik gostermesinin temelidir.
Icme suyu ile fazla floriir tiikketiminin, rahatsizliklara sebep olmasi nedeniyle,
floriir standardin1 dengelemek ya da azaltmak gerekmektedir. Sular i¢in bu
ozellikleri saglamak ve suda bulunmasi istenilmeyen maddelerin belirli bir
degerin altinda tutmak icin cesitli standartlar gelistirilmistir. Cizelge 2.4’te belirli

kuruluslarca icme suyu i¢in belirlenmis floriir standartlar1 verilmistir.

Diinya Saglik Teskilat1 (WHO) tarafindan belirlenen igme suyu standartlar1 tiim
iilkelerde kabul gormektedir. Tiirkiye icin kabul edilen igme suyu standardi ise
Tirk Standartlari1 (TS 266) olup; burada i¢me suyu tanimi “’kaynagina
bakilmaksizin orijinal haliyle veya aritildiktan sonra bu standartta belirtilen
ozellikleri saglayan genel olarak igme, yemek yapma, gida maddelerinin
hazirlanmas1 (gida maddelerinin hazirlanmasinda gida maddesi ile dogrudan
temas eden sular) ve benzeri amaglar i¢in kullanilan sular’® seklinde
yapilmaktadir. TS 266 standardi kapsamina giren sular kaynak sular1 ve kaynak
dis1 insani tiketim amach sular olarak Smif 1 ve Smf 2 isimleriyle

siniflandirilmaktadir. Smif 1 sular tek tiptir, Simif 2 sular ise; islem gormis



kaynak (memba) sulart (Tip 1) igme ve kullanma sulari (Tip 2) olarak

gruplandirilmaktadir.

Cizelge 2. 4: I¢me suyu igin floriir standartlar1 (Istanbul Su Kalitesi Raporu,

2004).
Floriir Konsantrasyonu,
mg/L
Tirk Standartlari, TS 266, 1997 15
Diinya saglik Teskilat1 (WHO), 1999 1.5
ABD Cevre Koruma Ajansi (EPA), 2002 0.7-24
Avrupa Birligi (AB), 1998 15

Su Kirliligi Kontrol Yénetmeligi (SKKY)’de Kita Ici Su Kaynaklarmin

Siniflarina Gore Kalite Kriterleri Cizelge 2.5°te verilmistir.

Cizelge 2. 5: Kita ici su kaynaklarinin siniflarina gore floriir i¢in kalite kriterleri

(SKKY, 2004).

Floriir konsantrasyonu (mg/L)

1. Smf 1.0
2.Smf 1.5
3.Smif 2.0
4.Smif >2.0

Cizelge 2.4 ve 2.5’ten i¢gme sularinda, saglik agisindan risk olusturmayacak, floriir
konsantrasyonu i¢in belirlenen standart degerin 1.5 mg/L oldugu goriilmektedir.
Bu amag¢ kapsaminda floriir konsantrasyonun yiiksek oldugu su kaynaklarinda

floriir giderimi i¢in belirli metotlar gelistirilmistir.

2.2 Floriir Giderme Yontemleri

Florir giderme yontemleri koagiilasyon, adsorpsiyon, iyon degisimi,
elektrokimyasal ve membran prosesler olarak smiflandirilabilmektedir.
Koagiilasyon koagiilanlar ekleyerek kolloid parcaciklarin destabilizasyonu olarak

tanimlanan duragan hallerinin bozulmasi ve bunun sonucunda tek baslarina



¢okmeyen bu pargaciklarin bir araya gelerek kolayca c¢okebilen kiimeler haline
doniistiiriilmesidir. Koagiilasyon prosesi ile floriir giderimi kalsiyum ve
magnezyum tuzlari, polialuminyum Kkloriir, aliiminyum ve alum, kullanilarak
gergeklestirilmektedir.

Adsorpsiyonda ¢esitli dogal ve sentetik maddeler kullanilarak su ve atiksulardan
floriiriin giderimi gergeklestirilmektedir. Bir katinin veya bir sivinin siir
yilizeyindeki konsantrasyon degisimi olay1 adsorpsiyon olarak tanimlanmistir.
Adsorpsiyon olayr maddenin sinir yiizeyinde molekiiller arasindaki kuvvetlerin
denklesmemis olmasindan kaynaklanmaktadir. Adsorpsiyona etki eden faktorler
olarak; adsorbatin ve adsorbanin yapisi, pH, sicaklik, yarisan iyonlarinin varlig
ve temas stliresinin etkisi siralanabilmektedir. Komiirlestirilmis kemik, perlit, aktif
karbon, bentonit, zeolit, aktif magnezyum, aktif alumina, graniil demir oksit ve
agartma topraklari floriir gideriminde kullanilan baslica adsorbanlardir.
Elektrokimyasal yontemler elektrokoagiilasyon ve diger elektrosorpsiyon
proseslerini  kapsamaktadir. Elektrokoagiilasyon, elektroliz sonucu anotun
¢Oziinmesi ile aritilacak atiksu igerisinde metal hidroksit floklarinin olusturulmasi
esasina dayanan bir prosestir (Karagdzoglu ve Ozyonar, 2011). Elektrosorpsiyon
ise , elektrik alan uygulamasi ile floriir iyonlarinin adsorpsiyonuna dayanan bir
yontemdir.

Membran teknigi; ters ozmoz, nanofiltrasyon, nano-ultrafiltrasyon, elektrodiyaliz

yontemlerini igermektedir (Ayoob ve dig., 2008).

Icme sularindan ve atiksulardan floriir gideriminde kullanilan yontemler
karsilastirildiginda; bu proseslerin basinda aktif aliimina, komiirlesmis kemik
adorbanlarinin  kullanildigi adorpsiyon yontemi gelmektedir (Tetik, 2011).
Adsorpsiyon etkin bir yontem olmasina karsin kullanilan adsorbanlarin zor
bulunmasi, pahali olmasi ve uygulamadaki giicliikler nedeni ile bu prosesten
disinda ¢esitli metodlar da gelistirilmistir. Koagiilasyon yonteminde ise, kullanilan
ekipmanlar kolay bulunur ve uygun isletme kosullarinda floriir giderimi fazladir;
ancak yiiksek floriirlii sularda fazla miktarda kirletici igerdiginde prosesin verimi
diisiiktiir. Ornegin siilfat iyonu bu verimi diisiiren bir kirleticidir. Elektrodiyaliz,
ters ozmoz, nanofiltrasyon gibi metotlar floriir gideriminde etkilidirler. Ancak

florlir iyonu disinda bircok iyonu da giderdikleri ic¢in igletme maliyetleri
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yiiksektir. Florilir aritiminda yiiksek giderim verimlerinin elde edildigi bir metot

elektrokoagiilasyondur (Zuo ve dig., 2008).

Literatiirde su ve atiksulardan floriir artimi ile ilgili yer alan c¢esitli arastirmalar

asagida Ozetlenmistir:

Sollo ve digerleri (1985) koagiilasyon yontemi ile baslangi¢ floriir konsantrasyonu
5 mg/L olan suda giderim verimini etkileyen en 6nemli iki parametrenin alum
dozunun baglangi¢ floriir iyonu konsantrasyonuna orant ve pH oldugunu
belirtmislerdir. Bu ¢alismada 200mg/L alum dozu ile %60 verim saglayan

optimum pH’nin 6 civarinda oldugu vurgulanmastir.

Srimurali ve digerleri (1998) floriir iyonu gideriminde maliyeti diisiik alternatifler
tizerinde ¢alismiglardir. Calismada baslangic floriir konsantrasyonu 5 mg/L olan
bir ¢ozeltide; bentonit, kodmiir tozu, kaolin, linyit materyalleri, florlir aritim1 i¢in
kullanilmis ve bu adsorbanlarin 2 g/L. dozunda floriir giderim verimlerini sirasiyla
% 33, % 19, % 18,2, % 7,9 ve % 5.9 olarak tespit edilmistir. pH, adsorban dozu
ve temas siiresi gibi ortam sartlarinin optimize edilmesiyle bentonit ile en yiiksek

flortir giderim verimini % 40 olarak bulunmustur.

Huang ve Liu (1999) yapmis olduklar1 ¢alismada yari iletken endiistrisinden
kaynaklanan floriir igerii yiiksek atiksu iizerinde c¢oktiirme ve flotasyon
uygulamasi ile floriir giderimini incelemislerdir. Calismalarinda CaCl,, Ca(NOs),,
Ca(OH), gibi ¢ farkli kalsiyum tuzu kullanilmistir. CaCl,, Ca(NOs), ve
Ca(OH),’in giderim verimlerinin sirasiyla %88, %84 ve %64 oldugunu ve iyonik
giiciin artmasi ile birlikte CaF, ¢oktiirme verimi ile flotasyon veriminin azaldigin

tespit etmislerdir.

Raichur ve Basu (2001) nadir toprak elementlerinden olusan bir materyalle
adsorpsiyon yontemi ile floriir giderimini arastirmislardir. pH, adsorban miktari,
ortamda bulunan diger iyonlarin etkisi gibi parametrelerin florlir giderimi
tizerinde etkilerini zamana baghh olarak incelemislerdir. Adsorpsiyonun
maksimum oldugu pH degeri 6.5 olarak bulunmustur. Deneylerde baslangi¢ floriir
iyonu konsantrasyonu 50 mg/L ve pH degeri 6.5 iken 60 dakikalik bir karigtirma
islemi sonucunda % 95-100 floriir giderme verimine ulagilmistir. Adsorpsiyon

kinetigine gore floriir iyonunun adsorplanmasinin karistirma isleminin
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baslangicindan 5-10 dakika sonra tamamlandig1 belirtilmistir. Adsorpsiyonun

Langmuir izotermine uydugu saptanmustir.

Mahramanlioglu ve digerleri (2002) asit ile muamele edilmis gida enddistrisi atik
agartma topragi ile yaptiklar1 floriir giderim calismasinda giderme veriminin;
temas stiresi, pH, ve adsorban dozuna bagli oldugunu belirtmislerdir. Floriiriin
adsorpsiyon mekanizmasint da materyal ylizeyine tutulma ve partikiillerarasi
difiizyon ile agiklamiglardir. Ortamda bulunan anyonlardan floriir iyonu giderimi
lizerinde olumsuz etki gdsteren iyonlar sirasiyla fosfat > siilfat > nitrat olarak
tespit etmislerdir. Bu c¢alismada maksimum floriir giderimi pH 3.5‘a

gercekletirilmigtir.

Zhang ve digerleri (2005) yiiriittiikleri calismada membran koagiilasyon reaktorii
kullanarak igme suyunda floriir giderimini incelemislerdir. Jar-Test denemeleri ile
floriir giderimi i¢in optimum pH araligin1 pH 6—6.7 olarak tespit etmislerdir. Bu
pH araliginda reaktdre sodyum hidroksit ve aliiminyum siilfat ilave edince floriir

konsantrasyonun 4 mg/L’den 1 mg/L’nin altina diigmiistiir.

Meenakshi ve Maheshwari (2006) floriiriin asil kaynaginin yeralti sular1 oldugunu
ve konsantrasyonun 1 ile 35 mg/L arasinda degistigini vurgulamiglardir. Floriiriin
insan sagligina olumsuz etkilerinden dolay1 igme suyundaki iist limit degerini 1
mg/L ve bu degerin sicakliga bagl olarak degisecegini rapor etmislerdir. Floriir
giderimi arastirmalarinda baz1 prosesleri karsilastirmislardir. Bu calismada
baslangi¢ floriir konsantrasyonu 4 mg/L ile 9 mg/L ile degisen sentetik olarak
hazirlanmis numunelerde aktif aliimina ile adsorpsiyon ve Nalgonda tekniginin
(kire¢ ve alum ile 6n ¢oktiirme) kullanildigi deneylerde floriir giderimi % 70

civarinda iken, ters ozmozda bu degerin % 90’lara ¢iktig1 rapor edilmistir.

Islam ve Patel (2007) yirittikleri ¢alismada aktif sonmemis kireg (CaO)
kullanarak sulu ortamdan adsorpsiyon ile floriir giderimini incelemislerdir.
Calismada kullanilan CaO, dolamitin (CaMg(COg),) par¢a boyutu 150 um’den
kiiciik olacak sekilde dgiitiilmesi ve 450°C’de 4 saat bekleterek aktiflestirilmesiyle
elde edilmistir. Caligma sonucunda 50 mg/L floriir iceren sulu ¢ozeltiye 5 g/L
termal olarak aktiflestirilmis CaO eklenerek % 80.5 oraninda floriir
adsorpsiyonunu saglanmistir. Ancak diisiik florlir iceren sularda (10 mg/L)

giderimin % 27.5 ile smurl kaldigi goriilmiistiir. Calismada floriir giderimi i¢in
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optimum pH olarak 12.7, optimum temas siiresi ise 75 dakika olarak rapor

edilmistir.

Sujana ve digerleri (2009) amorf yapidaki Fe/Al hidroksitin floriir giderimindeki
etkisi iizerinde calismislardir. Fe ve Al tuzlarmi pH 7,5’ta farkli oranlarda
karigtirip ¢oktiirmiisler ve bu malzemenin kullanildigi floriir aritiminda pH,
sicaklik, baslangi¢c floriir konsantrasyonunun proses verimi iizerine etkilerini
incelemislerdir. Baslangic floriir konsantrasyonu 20 mg/L, 30°C sicaklikta,
adsorban dozu 0.5 g/L ve pH 4’te gerceklesen deneylerde 2 saat sonunda en
yiiksek floriir giderimin Fe:Al oran1 1 oldugunda gergeklestigi belirlenmistir.

Tang ve digerleri (2009) yiirtittiikleri deneysel calismada graniil demir hidroksitin
(GFH) floriirii adsorplama kapasitesinin belirlenmesinde iyonik giic, pH ve
yabanci iyonlarin proses verimi iizerine etkisini incelemislerdir. Yapilan
caligmalar sonucunda floriir adsorpsiyonunun iyonik giicten etkilenmedigi; ancak
ortam pH’nin floriir gideriminde biiyiik rol oynadigi sonucuna varmiglardir. GFH
ile florir giderimini Freunlich izotermine ve pseudo-ikinci derece kinetigine
uyum gosterdigini bulmuslardir. Deneysel calismalar 25°C sicaklikta 10 g/L
adsorban dozunda yiiriitilmiis olup 24 saat siire sonunda, baslangi¢c floriir
konsantrasyonu 10 mg/L olmasit durumunda 1 mg/g adsorpsiyon giderim

kapasitesini elde edilmistir.

Gao ve digerleri (2009) sulu ¢ozeltide sentetik olarak hazirlanan hidroksiapatit
(HAP) ile floriir giderimini aragtirmiglardir. Deneysel c¢alismalar 25°C sicaklikta
yirtitmistiir. Floriir giderim kinetigi pseudo-ikinci dereceye olduk¢a iyi uyum
saglamakla birlikte Freundlich izotermine uyum gostermistir. Calismada; en iyi
giderim performansinin diisiik partikiil ¢apinda gerceklestigi vurgulanmis ve
florlir giderim veriminin floriir konsantrasyonu ve pH azaldik¢a arttig
belirlenmistir. Maksimum proses verimine pH 5, 0.5g/25mL adsorban dozunda ve
120 dakikada ulagilmistir. Bu isletme kosullarinda baslangic 5 mg/L floriir

konsantrasyonu i¢in yaklasik % 99’luk bir giderim verimi elde edilmistir.

2.3 Elektrokoagiilasyon

Elektrokimyasal yontemler sirasiyla; elektrokoagiilasyon, elektroflotasyon ve

elektrooksidasyon olarak farkli kirletici giderme mekanizmalarini kapsayan su ve
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atiksu aritma prosesleri siralanabilmektedir. Elektroflotasyon suyun elektrolizi ile
olusturulan hidrojen ve oksijen gazlarinin kabarciklar: ile kirleticileri su yiizeyine

tastyan bir prosestir (Chen, 2004).

Elektrooksidasyon uygulamasinda ise anodik olarak olusturulan klor ve hipoklorit
kirleticilerin ~ oksidasyonunda  kullanilmaktadir  (ilhan ve dig.  2007).
Elektrooksidasyon ve elektroflotasyon uygulamalarinda c¢oziinmeyen (inert)
elektrotlar kullanilirken, elektrokoagiilasyon prosesinde ¢oziinen elektrotlar
kullanilmaktadir. Elektrokoagiilasyon uygulamalarinda demir ve aliiminyum
elektrotlarin kullanimi oldukg¢a yaygindir. Son yillarda su ve atiksu aritiminda ¢ogu
organik ve inorganik kirleticilerin gideriminde kullanilan elektrokoagiilasyon basit
ve etkili bir aritma yontemidir (Mollah ve dig., 2001). Elektrokoagiilasyon prosesi
kirleticilerin atiksulardan aritimini maksimuma c¢ikarmayr ve enerji tliketimini
minimuma indirmeyi hedefleyen bir aritma uygulamasi olarak giindeme gelmektedir.
Elektrokoagiilasyon yontemi atiksuda iyon olusturmak iizere elektrotlarin
kullanildigr birgok fiziksel ve kimyasal prosesi birlikte igermektedir (Vardar, 2006).
Boylelikle olusan reaksiyonlar sonucunda su ve atiksu aritiminda, elektrokimya,
adsorpsiyon, flotasyon ve koagiilasyon reaksiyonlar1 arasinda bir etkilesim soz

konusudur (Holt ve dig. 2005).

Elektrokoagiilasyon prosesisinde koagiilan, elektrokoagiilator icerisinde elektrolitik
oksidasyon ile uygun anot materyalinde tretilerek, atiksu i¢inde bulunan (metal ya
da digerleri) zit yiiklii iyonlarla reaksiyona girerek ya da olusan metal hidroksitlerin
floklar1 iizerine adsorbe olarak giderilmektedir (Mollah ve dig. 2001). Sekil 1’de
elektrokoagiilator igerisinde aliiminyum elektrotlarmin kullanilmasi ile meydana
gelen reaksiyonlar sematik olarak gdsterilmistir (Emamjomeh ve Sivakumar, 2006).
Anotta oksidasyon ile metal iyon tiretimi gergeklesirken, katotta hidrojen gazi agiga
cikmaktadir. Bu proses; elektrolitik oksidasyon esnasinda ¢oziinen elektrot ile
koagiilan tiirlerin olusumu, kirleticilerin destabilizasyonu, partikiil siispansiyonu ve
emiilsiyonlarin pargalanmasiyla destabilize olmus partikiillerin flok olusturmak {izere
yumaklagsmas1  seklinde, iic adimda  gergeklesmektedir.  Kirleticilerin
destabilizasyonu, partikiil siispansiyonu ve emiilsiyonlarin pargalanmasi, kurban
anodun oksidasyonu sonucu olusan iyonlarin etkilesimi ile ¢ift tabakanin etrafindaki
yiikli tiirlerin bastirilmasiyla, elektrokimyasal olarak ¢oziinen elektrotlar tarafindan

tiretilen z1t yiiklii iyonlar ile sudaki mevcut iyonik tiirlerin yiik nétralizasyonuyla,
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flok olusumuyla, gerceklesmektedir (Vardar, 2006). Bunlarin disinda
elektrokoagiilasyon pilinde;

e atiksuda bulunan kirleticilerin katotta indirgenmesi,

e kolloid partikiillerinin koagiilasyonu,

e ¢cozeltideki iyonlarin elektroforetik gocii,

eelektrotlarda olusan O, ve H; kabarciklar1 ile koagiile olmus partikiillerin
elektroflotasyonu,

e metal iyonlarinin katotta indirgenmesi,

e diger elektrokimyasal ve kimyasal prosesler,

gibi fiziko-kimyasal prosesler de meydana gelmektedir (Emamjomeh ve
Sivakumar, 2006).
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Sekil 2. 1:  Elektrokoagiilasyon ile giderim prosesi (Emamijomeh, 2006).

Elektrokoagiilasyon prosesinin diger kimyasal aritma sistemlerine kiyasla, atiksu
karakterine bagl olarak daha az kimyasal madde kullanilmas1 ve daha az ¢amur
olusumu gibi Ustlinliikleri bulunmaktadir. Atiksuyun igerisinden elektrik akimi
gecirilerek metaller, hidrokarbonlar ve organik maddeler de dahil olmak {izere

askidaki ve ¢Ozlinmiis katilar destabilize olmaktadir (Vardar, 2006). Destabilize
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olan iyonlarda, farkli elektrik yiiklii pargaciklar ile birleserek (koagiile olarak)
cokelti olusturmakta ve olusan ¢okelti ¢esitli ¢coktiirme yontemleri ile sivi fazdan
ayrilmaktadir (Samuk, 2011).

Metal oksitlerden olusan camur ¢okmeye elverisli ve suyunun alinmasi kolaydir.
Ayrica olusan camur ve kopik kurutulup yakma firinlarinda yakit olarak

kullanilabilir.

2.3.1 Elektrokoagiilasyonun Uygulama Alanlari

Elektrokoagiilasyon prosesi, bircok avantajindan dolayr farkli endiistriyel
atiksularin aritilmasinda etkili bir yontem olarak kullanilmaktadir. Literatiirde
elektrokoagiilasyon prosesinin aritmada sikca kullanildigr goriilmektedir.
Elektrokaplama atiksulari, agir metal iceren atiksular, maden ocagi atiklari, tekstil
endustrisi atiksulari, ¢op sizint1 sulari, yiizey aktif maddeler iceren atiksular,
tarim sanayi atiksulari, mandira atiksulari, gibi spesifik inorganik/organik
kirleticiler igeren atiksularin aritiminda ve yeralt1 sular ile igme suyu aritiminda

da kullanilmaktadir (Tetik, 2011).

Elektrokoagiilasyon prosesi farkli karakterdeki atiksulardan kirleticilerin
gideriminde etkili olabilmekle birlikte ayn1 zamanda yeralt1 ve yiizeysel sularin
artiminda da etkin bir sekilde kullanilmaktadir. Bu prosesin kullanildigi bazi

alanlar;

e  yeralt1 suyu aritimi,
e  igme suyu aritimi,
e  cvsel atiksu aritimi,

e temash sogutma kuleleri kirlenmis sulari,

olarak siralanabilmektedir (Samuk, 2011).

2.3.2 Elektrokoagiilasyon Yonteminin Avantajlar1 ve Dezavantajlar:

Elektrokoagiilasyon proseslerinin diger aritma yontemlerine nazaran istiinliikleri
ve zayif kaldig1 durumlar séz konusudur. Ornegin, elektrokoagiilasyon prosesi
uygulama sonrasi yiiksek kaliteli aritilmis su elde edilebildigi durumlarda aritilmig

su yeniden tesis icinde veya diger amaglar icin kullanilabilmektedir. Ayrica
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elektrokoagiilasyon prosesi ile aritilmis sular, temiz ve renksiz olmasi sebebiyle
alici ortam desarj standartlarini rahatlikla saglamakta ve aritim sonrasi desarj
maliyetinin diismesine sebep olmaktadir. Elektrokoagiilasyon ile olusan floklar,
kimyasal floklara benzerlik gostermekle birlikte bu floklar1 daha biiyiik, daha az
su bagli, daha stabil ve bununla birlikte filtrasyonla daha hizli ayrilabilen tiirdedir.
Kimyasal koagiilasyon uygulamasi ile yiiksek hacimli ve suyunu kolay veremeyen
aritma camuru olusmasina karsin elektrokoagiilasyon sonunda olusan c¢amur
genellikle metal oksit ya da metal hidroksitlerden meydana gelmektedir.
Dolayisiyla elektrokoagiilasyon ile daha diisiik hacimli ve suyunu daha kolay
verebilen ¢amur iretilmektedir. Elektrokoagiilasyonda isletme giderleri bircok
standart aritma yontemine nazaran daha ekonomik olabilmekte, sadece gii¢
kaynagi ve elektrokoagiilatorden olustugu igin bakimi da kolay olan bir

yontemdir.

Diger aritma yontemlerine kiyasla dezavantajlarinin basinda ise elektrotlarin
oksidasyon sonucu atiksu igerisine ¢oziinmelerinden dolayr diizenli araliklarla
yenilenmesi gereksinimi sayilabilir. Ayrica elektrik kullanimi s6z konusu
oldugundan maliyete etkilidir. Atiksuyun yiiksek iletkenlige sahip olabilmesi i¢in
biinyesinde elektrolit bulundurmasi gerekmektedir. Ayrica katotta tiretilen H, gazi
cokelmeyi engellemektedir. Bunlara ilave olarak bazi durumlarda aritilmis su ve
atiksularda elektrotlarin  ¢oziinmesinden kaynakli demir ve aliiminyum
konsantrasyonlar1 standartlarin istiinde olabilmektedir. Elektrotlararas1 uygun
araliklar se¢ilmez ise metal hidroksitler elektrotlar arasinda birikebilmektedir
(Mollah ve dig. 2001; Veressina ve dig. 2001; Ugurlu, 2004; Ozgiirses, 2003;
Samuk,2011).

2.3.3 Elektrokoagiilasyon Proses Mekanizmasinin incelenmesi

Elektrokoagiilasyon yontemi bir dizi kimyasal reaksiyonlar ile meydana
geldiginden bu yontemi acgiklayabilmek icin proses sirasinda meydana gelen
kimyasal reaksiyonlarin  incelenmelidir.  Elektrokoagiilasyon  ydnteminin
temelinde elektrokimyasal pil olusumu yatmaktadir. Bu sistemde elektrolit i¢ine
daldirilmig bir anot ve katot yer almaktadir. Disaridan elektrik enerjisi
nakledilerek akim verildiginde; katotta indirgenme olusurken anotta yiikseltgenme

meydana gelmektedir (Mollah, 2004).
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Elektrokoagiilasyon prosesinde atiksudaki mevcut kirleticiler katodik olarak
indirgenmektedir. Bu olusumla partikiil koagiilasyonu ve ¢ozeltideki iyonlarin
elektroforik gogii gergeklesirken, elektrotlarda olusan O, ve H; gazlan
elektroflotasyonu  ve c¢esitli  elektrokimyasal ve  kimyasal prosesler
gerceklesmektedir. Bir dig giic kaynagiyla saglanan elektrik akimi sonucunda

anotta oksidasyon, katotta rediiksiyon reaksiyonlart meydana gelmektedir.

Anotun elektrokimyasal olarak c¢oziinmesi katodun ise pasivasyonu sirasinda
elektrotlarin genis yiizey alanina sahip olmalar1 gerekmektedir. M metali ile anot

ve katottaki elektrokimyasal reaksiyonlar;

Anotta:
M(k) -M,*(¢) + ne’ (2.1)
2H,0 —4H"(¢) + O, (g) + 4€ (2.2)
katotta ise:
Mn'(¢) + n e >M(k) (2.3)
2H,0(s) + 2 e —Hy(g) + 20H" (2.4)

seklinde Ozetlenebilmektedir (Mollah ve dig., 2004). Anotta suyun hidrolizi
elektrik akimimin hareketi sonucu gerceklesmektedir. Katotta gerceklesen
rediiksiyon reaksiyonlarinin sonucunda ise hidrojen gazi olugmaktadir. Elektrik
akimini saglamak amaciyla elektrokoagiilasyon prosesinde NaCl yaygin olarak

kullanilan bir elektrolittir.

NaCl sulu ¢ozeltide sodyum ve kloriir iyonlarina doniismektedir. Denklem 2.5 —
2.8 ile NaCl elektrolitinin elektrokoagiilasyon sirasinda gergeklestirdigi

reaksiyonlar verilmistir.

NaCl—Na* + CI (2.5)

Na'+ e —Na (2.6)
2CI—Cly(g) + 26" 2.7)

2NaCl + 2H,0—2Na" + 20H + H, + Cl, (2.8)
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Aliiminyum elektrotlar ve demir elektrotlar ucuz olmalar1 ve kolay temin
edilmeleri  nedeniyle elektrokoagiilasyon  prosesinde  yaygin  olarak
kullanilmaktadir. Elektrotlarda meydana gelen proses mekanizmalar1 asagida

Ozetlenmistir.

Elektrokoagiilasyon prosesinde diisiik pH’da aliiminyum anotunun c¢oziinmesi

I3

sonucu, AI**, AI(OH)," gibi tiirler olusmaktadir. Ardindan, uygun pH araliginda

once AIl(OH);, sonrada  polimerize olmus Al,(OH)s, bilesigi meydana
gelmektedir.

Aliiminyum anotunda,
Al—AP" + 3¢ (2.9)
katodunda,
3H,0 + 3e-— 3/2H; + 30H" (2.10)
reaksiyonlar1 ger¢eklesmekte ve toplam reaksiyon;
A" + 30H — AI(OH); (2.11)

Olarak elde edilmektedir. Bununla birlikte pH’a bagli olarak AI(OH)™,
Al,(OH),*" ve AI(OH)4 gibi tiirler de ortamda bulunabilmektedir (Bazrafshan ve
dig., 2012).

Demir elektrotlar kullanildiginda, Fe** iyonlar ¢ozelti pH’sina bagli olarak
Fe(OH); kati fazi ve Fe(H,0)s®", Fe(H20)s(OH)** , Fey(H20)s(OH)s** gibi
polimerik hidroksi kompleksler olugmaktadir. Demir anotunun elektrolitik
cozeltideki trlinleri diisik pH’ta Fe(OH)s gibi tilirlerdir. Bunlar uygun pH
degerlerinde once Fe(OH)s’e sonucta ise Fen(OH)zn.3n’e polimerlesmektedir

(Uygun, 2003).
Demir anodunda;

Fe — Fe?* + 2¢ (2.12)
katodunda ise;

2H,0 + 2e" —H, + 20H" (2.13)

reaksiyonlar1 ger¢eklesmektedir. Anot ve katotta gerceklesen toplam reaksiyon;
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Fe?*+30H —Fe(OH), (2.14)

seklindedir. Bu reaksiyonlar sonucu ac¢iga ¢ikan Al** ve Fe*" iyonlar1 koagiilan
olarak, partikiillerin flokiilasyonu i¢in olduk¢a verimlidir. Hidrolize olmus iyonlar
genis zincir aglart  kurarak, su veya atiksu icerisindeki kirleticileri

adsorplamaktadir (Bazrafshan ve dig., 2012).

2.3.4 Elektrokoagiilasyon Proses Verimine Etki Eden Faktorler

Elektrokoagiilasyon uygulamasinda proses verimi {lizerinde etkili olan
parametreler;
o artilacak kirleticinin baglangi¢ konsantrasyonu,
o elektrot malzemesinin cinsi,
o akim yogunlugu,
o baslangic pH’s1,
o elektrolitin cinsi,
o ¢ozeltinin iletkenligi,
o yabanci iyonlarin mevcudiyeti,
o sicaklik,
o sire,
olarak siralanabilmektedir (Samuk, 2011).

Elektrokoagiilasyon prosesinde kullanilan elektrot malzemelerinin sec¢iminde
diisiik maliyete ve diisiik oksidasyon potansiyeline sahip olmasi 6nemli bir
faktordiir. Karbon, yumusak celik, demir, grafit titanyum ve aliiminyum genellikle
kullanilan elektrot malzemelerindendir (Ghosh ve dig. 2008). Halojen organik
bilesikleri oksitlemede test edilmis bir yetenege sahip olan demir elektrot, tuz
igerigi yiiksek atiksularda basarili kullanimi ve elektrooksidasyon i¢in diger
malzemelere kiyasla daha diigiikk maliyetli olmasi nedeniyle tercih edilmektedir
(Bejankiwar, 2005). Elektrotlarin kullanim Omriinii uzatmak ig¢in, deneyler
sonrasinda uygun c¢ozelti ile yikanmasi ve durulanmasi faydalidir. Aliminyum

elektrotunun demir elektrota karsilik tercih edilmektedir.
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Bu durumun bir sebebi de kalintt demirin hava ile ¢ok ¢abuk reaksiyona girerek
oksidasyonu sonucu aritilmis suyun renkli olmasina sebep olmasidir (Hu ve dig.
2008). Suda 6nemli miktarda Ca** veya Mg2+ iyonlar1 bulunuyorsa katot malzemesi

olarak paslanmaz ¢elik kullanilmasi tavsiye edilmektedir (Chen, 2004).

Elektrokoagulasyon prosesinde uygulanan akim, elektrotlardan agiga ¢ikacak olan
iyonlarin miktarin1 belirlemektedir. Akim yogunlugunun cok yiiksek uygulanmasi
akim veriminde diisiise neden olabilmektedir (Chen, 20004). Elektrotlarin uzun siire
kullanilabilmesi i¢in akim yogunlugunun 2.0-2.5 mA/cm? araliginda secilmesi
onerilmektedir (Chen, 2004). Aym1 zamanda uygun akim yogunlugunun sec¢imi
aritilacak su veya atiksuyun debisinin yani sira pH ve sicaklik parametreleri dikkate
alinarak yapilmalidir (Chen, 2004). Bununla birlikte yiiksek yiik yiiklemesi ile daha
fazla gaz baloncuklar olusarak, aritilmis suda olusan ¢amurun uzaklastirilmasinin

kolaylagacagi bilinmektedir (Samuk, 2011).

Su veya atiksuyun pH’s1 elektrokoagiilasyon esnasinda olusan metal hidroksitlerin
¢ozlinlirliiglini belirleyici bir parametredir. pH, metal hidroksitlerin yani sira akim
verimini de etkilemektedir. (Chen, 2004). Ornegin, aliiminyum elektrotlarmin akim
verimi, notral sartlardan ziyade alkali ya da asidik sartlarda daha yiiksektir. Cok
asidik ve bazik pH degerlerinde metal hidroksit ¢oziiniirliikklerinde artis meydana
gelecek ve buna bagli olarak koagiilasyona dayali flok olusumda azalmalar s6z

konusu olacaktir. Elektrolit olarak NaCl kullanilmas1 durumunda;

NaCl—Na" + CI’ (2.15)
2CI'—Cly(g) + 2¢° (2.16)
Cly + H,0 — HOCl + CI' + H* (2.17)
HOCI — OCI + H” (2.18)

reaksiyonlart meydana gelmektedir. Bu reaksiyonlar uyarinca asidik pH’larda
kuvvetli oksidan olan HOCI olusumu, nétr veya hafif alkali pH’larda OCl™ olusumu
meydana gelmektedir. Cok yiiksek pH’larda (pH>11) ise OCl3 ve OCl; olusumu
nedeniyle oksidan giliciinde oOnemli distlisler s6z konusu olabilmektedir.
Elektrokoagiilasyon sonrasi ¢ikis suyunun pH’s1 asidik atiksular i¢in artma, alkali

atiksular i¢in azalma egiliminde olmasi elektrokoagiilasyon prosesin avantajlarindan
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bir tanesi sayilabilmektedir. Asidik kosullarda pH’daki bu artisin nedeni katotlarda
olusan hidrojen gazi oldugu tespit edilmistir (Vardar, 2006).

Elektrokimyasal prosesler i¢in ¢ozeltinin iletkenligi 6nemli bir faktordiir. Sentetik
olarak hazirlanan c¢ozeltilerin iletkenligi elektrolit ¢dzeltisinin  tipine ve
konsantrasyonuna baghdir. Elektrokoagiilasyonda elektrolit kaynagi olarak, oldukca
yiiksek iletkenlik ve yiliksek ¢oziiniirliige sahip, diisiik maliyetli ve aktif kloriin giiglii
oksitleme 6zellikleri nedeniyle genellikle NaCl kullanilmaktadir (Kim ve dig. 2002).
Kloriir iyonu su veya atiksuyun iletkenligini artirarak enerji tiikketimini diismesine ve
suda mevcut bulunan HCOj3;™ veya S0.% iyonlarinin olumsuz etkilerinin azalmasina
imkan tanimaktadir. Bununla birlikte kloriir iyonu, oyuk korozyonu olusturarak daha

fazla AI(OH); floklarinin olusmasina yardim etmektedir.
Al + 3 HCl —AICI3 + H; (2.19)
AICI; + 3H,0 — Al(OH); + 3HCI (2.20)

Karbonat veya siilfat iyonlarinin bulunmasi ayrica, Mg®* ve Ca*" iyonlan ile
¢coziinlirliigl diisiik kati faz olusumu nedeniyle elektrot ylizeyinde ayri bir tabaka
meydana getirmektedir. Bu olusumda elektrotlar arasinda potansiyeli artirarak, akim

veriminin azalmasina sebep olmaktadir.

Literatiirde elektrokoagiilasyon teknolojisinin kullanimmin uzun yillardir var
olmasma karsilik sicakligin bu proses iizerindeki etkisinin ¢ok fazla aragtirilmadig:
goriilmektedir. Su aritiminda aliiminyum elektrot kullanildiginda akim veriminin
baslangigta sicaklik ile artigi, 60°C’de maksimum akim verimine ulasildig1 ve
devaminda artisin durdugu saptanmistir. 60°C’den sonraki sicaklik artiglar1 akim
veriminde diisiise neden olmaktadir. Sicaklik ile akim veriminin artmasi elektrot
yiizeyi lizerindeki alliminyum oksit tabakasinin parc¢alanmasi sonucu aktivitenin
artmasi ile gerceklesmektedir. Sicaklik cok yiiksek iken elektrot ylizeyinde birikme
egilimi fazla olan floklarin meydana gelmesi ile sonuglanan gozenekli Al(OH)3

olusumu ger¢eklesmektedir (Chen, 2004).

2.4 Elektrokoagiilasyonda Kullanilan Reaktor Tipleri

Elektrokoagiilasyonda reaktorlerde tek kutuplu elektrokoagiilasyon pillerinin, paralel
veya seri baglanmast sonucu performansin  arttigi  goriilebilmektedir.

Elektrokoagiilasyon reaktorlerindeki iletken metal plakalar “kurban elektrotlar”
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olarak adlandirilmaktadir. Anot elektrotlarin ¢6ziinmesi veya tiikenmesi sonucu
anodun c¢oziinme potansiyeli azalmakta ve katodun pasivasyonu minimuma
diismektedir. Tek kutuplu elektrotlarin seri baglanmasi ile igteki ¢oziinen anot
elektrotlarin en distaki monopolar anot veya katot ile bir baglantis1 bulunmamaktadir.
Seri bagh elektrotlarin kullanildig1 sistemlerde direncin yiiksek olmasi sebebiyle
ortama verilecek akimin ge¢mesi icin daha yiiksek bir potansiyel fark uygulamak

gerekmektedir. (Mollah ve dig. 2004).

Elektrotlarin paralel ¢ift kutuplu baglandiginda, gii¢ kaynagina bagl olan monopolar
anot elektrot ile monopolar katot elektrot arasina birbiri ile baglantis1 olmayan
¢oOziinen anot elektrotlar yerlestirilmektedir. Reaktdrdeki sivi ¢ozeltiye elektrik akimi
uygulandiginda, ortamdaki ¢dzlinen bagimsiz anot elektrotlarin bir yiizii anot diger
yiizli katot gibi davranmaktadir. Bu reaktor diizeni kurulumu basit olup, kullanim
sirasinda bakimi kolaydir. Elektrokoagiilasyon sisteminin basit olmast i¢in elektrot
plakalar1 genellikle ¢ift kutuplu mod esas alinarak diizenlenmektedir (Mollah ve dig.
2004, Samuk, 2011).

2.5 Elektrokoagiilasyon ile Floriir Giderimi

Icme suyunda oldugu kadar Dbircok endiistriyel atiksuyun aritiminda
elektrokoagiilasyon prosesi tercih edilmektedir. Buna ragmen elektrokoagiilasyonun
floriir gideriminde kullanim1 ile ilgili literatiirde yer alan calismalar oldukga
kisithdir. Bu c¢alismalarda c¢ogunlukla aliiminyum elektrotunun elektroliz ile
defloridasyon prosesinde kullanimi iizerine odaklanmistir. Aliiminyum anotunun

I** iyonu, polimerize olarak ve AI(OH); kati fazina

ayrismasi sonucu olusan A
doniisgmekte ve Denklem (2.20)’de goriildiigii lizere AI(OH)sxFx bilesigini

olusturmaktadir (Shen ve dig. 2003).
Al(OH)3 + X F — AI(OH)3 «xFx + x OH’ (2.20)

Bununla beraber, Ming ve dig. (1983) tarafindan yapilan ¢alismada AI** iyonunun
AlFg® formuna dontisebilecegi ve sodyum tuzu ilavesi ile de suda ¢dziinmeyen

NasAlFs bilesigini olusturabilecegi de rapor edilmistir.

Bu boliimde elektrokoagiilasyon uygulamalart ile floriir gideriminin incelendigi

literatiir 6zetlenmistir.
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Emamjomeh ve Sivakumar (2009) monopolar aliiminyum elektrotlar kullanarak
elektrokoagiilasyon prosesiyle floriir giderimini inceledikleri ¢alismalarinda, siirekli
sistemde baslangic pH degeri 4-7, baslangi¢ floriir konsantrasyonu 5-25 mg/L, akim
yogunlugu 1.25-5 mA/cm® ve akis hizi 150-400 mL/dk gibi farkli isletme
parametrelerinin proses verimi iizerine etkilerini arastirmiglardir. Deneysel ¢aligma
kapsaminda, 950%200x3 mm boyutunda 2 aliiminyum elektrot kullanilmistir. Bu
calismada kullanilan numune NaF ve NaCl tuzlarmin distile suda ¢oziilmesi ile
hazirlanmistir. Numunenin iletkenligi 0,005 M NaCl ile yiikseltilmistir.
Elektrokoagiilasyonda akim yogunlugunun ve koagiilan dozunun floriir giderim
hizint etkileyen 6nemli parametreler oldugu rapor edilmistir. Toplam aliiminyum
miktarinin artan akim ile arttigfim1 ve bu calismada maksimum aliiminyum
konsantrasyonu olan 355 mg/L’ye 5 mA/cm? akim yogunlugu ve 150 mL/dk hizinda
ulagildigint tespit etmislerdir. 150 mL/dk hizinda ve 10 mg/L giris florir
konsantrasyonunda, akim 1.25 mA/cm*den 5 mA/cm®ye ¢ikarildiginda ¢ikis floriir
konsantrasyonu sirasiyla 1.37 mg/L ve 0.12 mg/L olurken, giris floriir
konsantrasyonu 25 mg/L’ye yiikseltildiginde ise bu degerler 8.8 mg/L ve 2.5 mg/L
olarak elde edilmistir. Florlir giderimi i¢in optimum pH degerinin 6-8 arasinda
oldugu saptanmistir. Bu deneysel ¢alismada giris floriir konsantrasyonu 10 mg/L ve
pH 6 oldugunda, ¢ikis floriir konsantrasyonu 0.74 mg/L olarak elde edilirken,
baglangic pH degeri 8’e yiikseltildiginde ¢ikis floriir konsantrasyonunun da 1.04
mg/L’ye yiikseldigi belirlenmistir.

Rao ve digerleri (2003) aliiminyum bipolar elektrotlar kullanarak elektrokoagiilasyon
yontemi ile sulardan floriir giderim mekanizmasini incelemislerdir. Sentetik olarak
hazirladiklart numunelerle yiriittikkleri deneysel c¢alismada; elektrotlar arasi
mesafenin, baslangi¢ floriir konsantrasyonunun, sicakligin ve pH’nin floriir giderim
verimi iizerinde etkili oldugunu belirtmislerdir. Bu ¢aligmada giderim mekanizmasi,
anottaki aliiminyumun suda ¢oziinerek aliiminyum hidroksit olarak ¢okmesi, floriiriin
bu bilesik iizerine adsorplanarak sudan uzaklasmasi seklinde agiklanmistir. 5-10
mg/L floriir igeren numunelerde elektrokoagiilasyon prosesinin 1000 L basima 0.3 ile
0.6 kwh elektrik harcadigir rapor edilmistir. Anot siirekli olarak tiikendigi igin
deneysel calismalar sirasinda aliiminyum elektrotlar yenilenmistir. Proses sonucunda

olusan ¢amurun 1000 L numune i¢in 80 ile 100 mg arasinda degistigi belirtilmistir.
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Yang ve Dluhy (2002) elektrokoagiilasyon ile floriir gideriminin incelendigini
calismalarinda, elektrolit olarak NaCl ¢06zeltisinin = bulundugu  ortamda
elektrokoagiilatore paralel olarak yerlestirilmis aliiminyum elektrotlarin anodik
¢oziilmesiyle olusan Al-adsorbanlar1 ile floriir aritimi gergeklestirmislerdir. Bu
calismada pH, akim yogunlugu, NaCl dozu, reaksiyon siiresi ve voltaj gibi igletme
parametrelerinin floriir giderimi iizerine etkisi arastirilmistir. Bes aliiminyum elektrot
reaktore paralel olarak yerlestirilmis, elektrotlararast mesafe 4 mm olarak ayarlanmis
ve reaktér hacmi 560 cm?® olarak secilmistir. Diisiik iletkenlikte, 0.75 mA/cm? akim
yogunlugu olusturmak i¢in 14 V’a ihtiya¢ duyulurken, isletme sirasinda bu akimi
koruyabilmek i¢in 27 V’a kadar ¢ikmak gerektigi saptanmis, bu sartlar altinda pH
6.2’de ve 12 dakika sonunda Al adsorbanlarinin (8mL/L) olustugu tespit edilmistir.
Bu calismada akim yogunlugunun artmasi ile anot yilizeyinin oksit film tabakasi ile
kaplanarak pasivize oldugu gozlemlenmistir. Bu sebeple iletkenligin artirilmasi
yoniinde deneylere devam edilmis ve 50 mg/L NaCl ¢ozeltisi ile 0.75 mA/cm? akim
yogunluguna ulasabilmek i¢in sadece 7.2 V ihtiya¢ duyuldugu belirlenerek hem
enerji tilketiminin azalmas1 hem de absorban olusumunun artmasi saglanmistir. 1.5
mA/cm? akim yogunlugunun oldugu reaktor igerisinde, 150 mg/L NaCl ¢ozeltisi ile
12 dakika sonunda 80 mL/L Al adsorbani olusturulmus ve bu taze olusturulan
absorbanlar ayr1 bir kap icerisine alinarak florlir gideriminde kullanilmistir. 17
mg/L’lik floriir konsantrasyonunun 2 dakika sonunda, pH 8’de 2 mg/L’ye kadar
diistiigii tespit edilmistir. Cozeltinin pH degeri HCl ile 6.3’e getirildiginde floriir

konsantrasyonunun 0.1 mg/L’ye kadar diistiigii deneysel ¢alismalarla belirlenmistir.

Ghosh ve digerleri (2008) igmesularindan elektrokoagiilasyon ile floriir giderimi
tizerinde yaptiklar1 calismada baslangi¢ floriir konsantrasyonunu 4—10 mg/L arasinda
alarak, alliminyum elektrotlarin farkli baglanmalar1 durumunun proses performansini
incelemisglerdir. Deneysel ¢alismalar 25°C’de, 25 — 62.5 mA/cm? akim yogunlugu
araliginda, 40 cm? aktif ylizey alan1 olan ve birbirlerine mesafesi 5 mm olacak
sekilde, boyutlar1 150%x100%2 mm olan aliiminyum elektrotlar kullanilarak
yiiriitiilmiistiir. Monopolar baglamada 2 elektrot, bipolar baglamada ise 4 elektrot
kullanilmistir. Monopolar baglama ile ylriitiilen deneysel calismada 25 mA/cm?
akimda 4 mg/L giris floriir konsantrasyonunda 35 dakika sonunda floriir
konsantrasyonunun 1 mg/L’ye indigi goriilmis, giris degerlerinin sirasiyla 6, 8 ve 10

mg/L’ye c¢ikarilmasi durumunda 45 dakika sonunda sirasiyla, ¢ikis floriir
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konsantrasyonlarinin 1.4- 1.8 ve 2.2 mg/L degerlerine ylikseldigi rapor edilmistir.
Bipolar baglama durumunda ise 10 mg/L baslangi¢ floriir konsantrasyonunda 25
mA/cm? akim ve 45 dakika sonunda ¢ikis floriir konsantrasyonu 1.7 mg/L olarak
Ol¢iilmiistiir. Bipolar baglamada daha fazla floriir giderimi elde edilmesi, kullanilan
fazla elektrot sayisina bagl olarak daha fazla yiizey alan olmasi ve uygulanan akim

yogunlugunun daha yiiksek olmasi ile agiklanmistir.

Zuo ve digerleri (2008) yiiriittiikkleri deneysel calismada, elektrokoagiilasyon-
flotasyon prosesi ile igme suyundan floriir giderimini baslangi¢ pH’simnin ve suda
bulunan diger iyonlarin etkisini incelemislerdir. Deneysel ¢alismalarda aktif alan1 64
cm? olan, 160x47x4 mm boyutunda, aralarindaki mesafe 4 mm olan bipolar bagl 3
aliminyum elektrot kullanilmistir. Baslangi¢ floriir konsantrasyonu 4-6 mg/L
arasinda segilmis, baslangic pH degeri diistiikge floriir gideriminin arttigi tespit
edilmistir. Baslangi¢ pH degerlerinin 4-7 araliginda oldugunda 0.55-0.87 mg/L F
degerine ulasiliyor iken, pH 8 ve iizerine ¢ikildiginda ¢ikis floriir konsantrasyonun
1.6 mg/L’ye yikseldigi saptanmistir. Diger iyonlarn etkileri incelendiginde,
numunede hig siilfat (SO42') iyonu bulunmadigi durumda ¢ikis F~ konsantrasyonu
0.87 mg/L iken, siilfat konsantrasyonu 250 mg/L oldugunda, ¢ikis F~ konsantrasyonu
1.85 mg/L’ye ylikselmistir. Calismada kloriir iyonunun iki farkli sekilde floriir
gideriminde etkisi oldugu belirlenmistir. ik etki aliiminyum elektrotlarmin
tizerindeki pasif film olusumunu bozmasi seklinde ortaya ¢ikmaktadir. Bu etkiyle
kloriir konsantrasyonu arttikca elektrokoagiilasyon veriminde de bir artis meydana
gelmektedir. Ikinci etkisi ise kloriir iyonunun siilfat iyonunda oldugu gibi, floriir
gideriminde engelleyici bir rol oynamadigini, siilfat gibi iyon yarigina girmedigini
gostermistir. Kalsiyum (Ca?*) iyonunun etkisi, CaF, kati fazinin olusumu ile floriir
giderim verimindeki artis olarak tespit edilmistir. Zira ortamda ca?t olmadig1
sartlarda ¢ikis floriir konsantrasyonu 0.87 mg/L iken, Ca®* konsantrasyonu 250 mg/L
oldugunda floriir konsantrasyonunun 0.23 mg/L’ye diismesi, CaF, katisinin olusumu
ile aciklanmistir. Ancak kalsiyum konsantrasyonu 150 mg/L’nin altinda iken CaF;
olugmadig1 da saptanmistir. Deneysel ¢alismalarin sonucunda, elektrokoagiilasyon ile
floriir giderimi i¢in optimum pH degerinin 6-7 oldugu, giris F~ konsantrasyonu 4
mg/L iken, yiik yiiklemesi 3 F/m® ve 2.2 mA/cm? akim yogunlugu ile bu degerin
Img/L’nin altina indirildigi, stilfat iyonunun floriir gideriminde olumsuz, kalsiyum

iyonunun da olumlu etkiye sebep oldugu sonucuna varilmistir.
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Literatiirde Hu ve digerleri (2003 ve 2005), Shen ve digerleri (2003) ve Drouiche ve
digerleri (2008) elektrokoagiilasyon prosesi ile floriir giderimi lizerine suda mevcut
bulunan CI, NO3 SO.%, Br, POs>, HCOs; gibi iyon tiirlerinin etkilerini
incelemislerdir. Hu ve digerleri (2003) gerceklestirdikleri ¢alismada, suda yabanci
iyon bulunmamasi durumunda anot yiizeyinin yapisi defloridasyon dncesi ve sonrasi
incelemislerdir. Bu c¢alismada elektrokoagiilasyon reaksiyonu sonunda anot
yiizeyinde %70’in lizerinde serbest aliiminyum biriktigi ve jelatinimsi bir tabakanin
olustugu belirtilmistir. Suda yabanci iyon bulunmasi durumunda ise bu iyonlarin Al
iyonuna olan ilgisi sebebiyle, floriiriin aliiminyum hidroksit {izerinde tutulmasinin
engellenerek floriir giderim veriminin azaldigi belirtilmistir. Al iyonun segiciligi

F~)SOZ ))Cl )NO; strast ile verilmistir. Suda higbir iyon bulunmamasi durumunda

verimin %100 yakin oldugu, ancak floriir iyonu ile siilfatin bulunmasi durumunda bu
degerin %20-60’lara diistiigli ve kloriir ya da nitrat olmast durumunda ise verimin
%80-90 arasinda oldugu rapor edilmistir. Shen ve digerleri (2003) kloriir iyonunun,
elektrot lizerinde meydana getirdigi oyuk korozyonu sebebiyle daha fazla AI(OH)3
floklar1 olusturdugunu, bu sebeple de giderim verimini artirdigini, fosfat iyonlarinin
elektrokoagiilasyonda hidroliz olmasi sebebiyle ortamin pH’Sim1 artirdigini, bromiir
ve siilfat iyonlari ile fosfatlarin da floriir iyonlar ile yaristiklari i¢in giderim verimini
azaltigint rapor etmislerdir. Hu ve digerleri (2005) c¢aligmalarinda siilfat
konsantrasyonu 0.001 M’a kadar arttirildiginda, ¢ikis floriir ve askida kati madde
(AKM) konsantrasyonunun yaklasik 5 kat arttig1 belirtmislerdir.

Mameri ve digerleri (2001) gergeklestirdikleri ¢alismada farkli debilerde, siirekli
akimda calisabilen Dbir elektrokoagiilasyon reaktdriinde floriir  giderimini
incelemislerdir. Yiriitilen deneysel ¢alismada anot yiizey alani/reaktdr hacim orani
46 m*m® olacak sekilde 8 adet bipolar aliiminyum elektrot kullanilmistir. 0.47
mA/cm? akim yogunlugunda, 1.25 m®/saat ve 0.9 m*/saat debide yiiriitiilen deneysel
caligmalarda 3 mg/L giris floriir konsantrasyonu, 1.5 mg/L’nin altinda olmasi
gereken (WHO tarafindan belirlenen) ¢ikis floriir degerine indirilememistir. 0.2-0.3
mA/cm? gibi daha diisiik akim yogunlugunun ve 0.6-0.8 m*/saat gibi daha diisiik
debinin uygulandig1 diger deneysel ¢alismalarda, reaktériin ilk 5 dakika igerisinde
cikis floriir konsantrasyonunu istenilen seviyeye indirdigi belirlenmistir. Bu
uygulama sonucunda 12 dakika igerisinde WHO tarafindan belirlenen ¢ikis floriir

limitlerine ulasildig1 saptanmis ve istenilen limitlerde ¢ikis floriir konsantrasyonunu
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elde etmek icin AI/F agirlik oranmin kullaniminin uygun akim yogunlugunun
belirlenmesinde iyi bir yaklasim olabilecegi belirtilmistir. Akim yogunlugunun

artirilmasi ile bu tip reaktorlerde floriir giderim veriminin azalacagi ifade edilmistir.

Zhu ve digerleri (2007), elektrokoagiilasyon ile floriir gideriminde farkli bir yaklasim
kullanarak floriir giderim mekanizmalarini, elektrotlar tarafindan giderim ve
aliminyum hidroksit floklar1 tarafindan adsorplama olmak {izere 2 gruba
ayirmiglardir. NaF kullanilarak hazirlanan numuneler iizerinde yiiriitiilen deneysel
calismada, isletme parametreleri olarak; elektrotlar arast mesafe, baslangic pH
degeri, yik yiikklemesi, akim yogunlugu, elektrot alan/hacim oram1 (A/V) ve giris
floriir konsantrasyonu ele alinmistir. Numuneler giris konsantrasyonu 3-15 mg F/L
ve iletkenlik 500-750 ups/cm olacak sekilde hazirlanmigtir. 2 adet monopolar
aliminyum elektrot aralarindaki mesafe 10 mm olacak sekilde se¢ilmistir. A/V oram
18 m?/m° olarak almmustir. Bu ¢alismada optimum baslangi¢ pH degeri, maksimum
florlir gideriminin saglandig1 6.5 olarak belirlenmis, daha yiiksek pH degerlerinde
ise, katotta hidrojen gazmin tretimi ile birlikte, AI(OH)s; floklarindan hidroksil
iyonlarinin floriir iyonu ile yer degistirdigi tespit edilmistir. Yiik yliklemesi 1.55
F/m®e ulastiginda floriir gideriminin %91’lere ulastig1 ancak bu degerin daha da
artmast durumunda anot yiizeyinde yiiksek konsantrasyonda AP iyonunun
bulunmas: ile floriir iyonunun elektrot iizerinde birikerek flok iizerinde adsorpsiyon
verimini diislirdiigii rapor edilmistir. 0.926 mA/cm?’lik akim yogunlugunda ise 10
dakikalik zaman periyodunda adsorpsiyonun gergeklestigi belirlenmistir. Floriir
konsantrasyonu 3 mg/L’den 15 mg/L’ye ¢iktiginda giderme veriminin %92’den
%80’e diismesi nedeniyle artan floriir konsantrasyonuyla proses veriminin olumsuz

yonde etkilendigi rapor edilmistir.

Emamjomeh ve Sivakumar (2006) tarafindan yapilan ¢aligmada, hem monopolar
hem de bipolar aliiminyum elektrotlarin kullanilmast durumunda, akim yogunlugu,
elektrot mesafesi ve giris floriir konsantrasyonu gibi isletme parametrelerin floriir
giderimi lizerine etkileri, elektrokoagiilasyon/flotasyon prosesi i¢in aragtirilmistir.
Deneysel caligmalar, 25°C sicaklikta 10-25 mg/L araliginda degisen floriir igeren
sentetik olarak hazirlanmig numuneler {izerinde yiritiilmiistiir. Elektrokimyasal
hiicre igerisinde 5 aliiminyum anot ve katot elektrotu, aralarindaki mesafe 5-15 mm
araliginda olacak sekilde baglanmis ve 0.04-0.1 mA/cm? araliginda akim uygulamasi

yapilmistir. Yiiriitiilen deneysel ¢alismalardan elde edilen sonuglar 1s181inda, diisiik
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akim uygulamalarinda anottan agiga g¢ikacak olan aliiminyum iyonu daha diisiik
miktarda olacagi ve floriir gideriminin de buna paralel olarak diislik olacagi rapor
edilmistir. Elektrotlar arasi mesafenin Smm’den 15 mm’ye ¢ikmasi durumunda,
elektrotlar arasindaki direncin artacagi dolayisiyla giderim veriminde diisiise sebep
olacag belirtilmistir. Bununla birlikte, uygulanan akimin, sadece koagiilan dozunu
belirlemedigi ayni zamanda reaktor icerisindeki karistirma hizi tizerinde de etkili
oldugu ifade edilmistir. Yiriitiilen bu calismada akim yogunlugu sabit tutularak
baslangi¢c floriir konsantrasyonunun artirilmasi durumunda, yeterli aliiminyum
hidroksit formu olugamayacagindan ¢ikis floriir konsantrasyonunun da yiikselecegini
ve baglangic floriir konsantrasyonun artmasi durumunda reaksiyon hizinin azaldigi
ifade edilmistir. Yapilan degerlendirmeler sonucunda en iyi floriir giderim veriminin,
giris floriir konsantrasyonunun 10 mg/L, akimin 1.5 A, elektrotlar aras1 mesafenin 5
mm ve bekleme siiresinin de 55 dakika oldugu sartlarda gerceklestigi belirtilmistir.
AI¥/F oranmm ise elektrokoagiilasyon/flotasyon sisteminde monopolar ya da

bipolar olmas1 durumunda énemli bir fark yaratmadigi rapor edilmistir.

Hu ve digerleri (2007) elektrokoagiilasyon prosesini bipolar elektrotlarin yer aldigi 1
L hacmindeki reaktorde gerceklestirmislerdir. 5 mM kloriir konsantrasyonu igeren
ornek icin girig floriir konsantrasyonlar1 25, 20, 15 mg/L secilmistir. Uyguladiklari
akimlar 4, 3, 2, 1, 0.5 ve 0.25 A’dir. Langmuir denkleminden tliretmis olduklari
degisken derece kinetik (Variable Order Kinetic — VOK) modelini
elektrokoagiilasyon ile floriir giderim kinetigine uygulamislardir. Bu kapsamda
proses kinetiginde baglangic floriir konsantrasyonu, akim ve baslangi¢ asiditesinin
etkilerini incelemislerdir. Elektrokoagiilasyon prosesinde giderim hiz1 kinetigi birinci

dereceden denkleme uygulandiginda;

[Flp = [Floexp (-kv.t) (2.21)

denklemini elde etmislerdir. Bu denklemde k; birinci dereceden hiz sabitini t ise
reaksiyon siiresini gostermektedir. Baslangi¢ floriir konsantrasyonun floriir giderim
kinetigine olan etkisi incelediklerinde k;’in konsantrasyon arttik¢ca azalmis oldugunu
bulmuslardir. Boylece hiz kinetiginin pseudo birinci dereceden hiz kinetigine uygun
oldugunu kabul etmislerdir. Calismada defloridasyon gerceklestirilirken agiga ¢ikan
OH’ iyonlar1 sebebiyle pH’y1 kontrol etmenin oldukga zor oldugu belirtilmistir. VOK
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modelinin elektrokoagiilasyon ile floriir giderimini uygulanan farkli akim

yogunluklarinda dogru bir sekilde modelledigi deney sonuglari ile agiklanmistir.

Hu ve digerleri (2005) yaptiklari deneysel calismada, aliiminyum elektrotlar
kullanilarak elektrokoagiilasyon-flotasyon prosesi ile yiiksek floriir igeren atiksularin
aritilma performansini incelemeyi hedeflemislerdir. Sodyum floriir ve kalsiyum
klortir (10 g F, ve 42,6 g CaCly2H,0) iceren 20 L’lik numuneler hazirlanarak
analizlerde kullanilmistir. Baslangi¢ pH’s1 5.6, baslangic floriir konsantrasyonu 27.8
mg/L ve baslangi¢ askida kati madde konsnatrasyonu ise 832 mg/L olarak
secilmistir. Cesitli miktarlarda SDS (Sodyum dodesil siilfat) stok ¢ozeltisini
hazirladiklart  numuneye  ekleyerek, elektrokoagiilasyon-flotasyon  prosesi
performansi tizerinde etkisi incelenmistir. Calismada SDS konsantrasyonunun etkisi,
sisteme verilen elektriksel yiikiin etkisi ve debinin etkisi arastirilmistir. Bipolar
baglantil1 elektrokoagiilasyon-flotasyon sisteminde yiiksek doz SDS ile kalsiyum
¢oktiirmesi yapildiginda verimin yiiksek olabildigi tespit edilmistir. Sistemin kesikli
ve siirekli ¢alistirilmasinda benzer verimler alinmstir.

Shen ve digerleri (2003) floriir iyonunun elektrokoagiilasyon ve onu takip eden
elektroflotasyon ile giderimi konusunda caligsmislardir. Baglangigta 15 mg/L olan
floriir konsantrasyonlar1 kire¢ ¢oktiirmesinden sonra 2 mg/L’ye kadar indirilmistir.
Deneysel ¢alisma pH’nin 6 civarinda oldugu, 4,97 F/m® yiik ile 20 dk’lik bekletme
siiresinde yuriitiilmistiir. Daha yiiksek giderim ile daha diisiik c¢ikis floriir
konsantrasyonu Fe** ve Mg®* iyonlar koagiilasyon iinitelerine eklendiginde elde
edilebilmigtir. Kloriir haricinde anyonlarin genellikle floriir giderim verimini
diistirdligli belirtilmistir. Camur karakterizasyonu sonucu defloridasyonun kimyasal
adsorpsiyon prosesi oldugu, floriir iyonunun Al,(OH)s, floklarindaki OH™ gruplari
ile yer degistirdigi ¢ikarimi elde edilmistir.

Elektrokoagiilasyon ile endiistriyel atiksulardan floriir gideriminin arastirildigi Shen
ve digerlerinin bir diger ¢alismasinda (2003) 55 mm x100 mm x3 mm boyutunda
aktif yiizey alam1 50 cm? ve elektrotlar arasi agikhigi 4mm olan 3 adet bipolar
aliminyum elektrotlar kullanilmistir. Floriir 6l¢limiinde iyon segici elektrot TISAB Il
ile birlikte kullanilmistir. NaF ilavesi ile hazirlanan numuneye, 2.5-8.5 M sodyum
kloriir anot {izerinde aliiminyum oksit tabakasinin olusturabilecegi pasivasyon
probleminin Oniine gegilebilmesi amaciyla eklenmistir. 15 mg/L baslangi¢ floriir

konsantrasyonu ve 4.97 Faraday/m® akim yogunlugunda ve pH 6’da vyiiriitiilen
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deneylerde c¢ikis floriir konsantrasyonunun 2 mg/L’nin altina distiigii tespit
edilmistir. Elektrokoagiilasyon prosesinde aliiminyum iyonlarmmin uygulanan
elektriksel yiik miktari ile artig1 goriilmiistiir. Camur karakterizasyonu ¢alismalarinda
X-1s1nlar1 fotoelektron spektroskopisi (XPS) ve ToF-ikincil iyon kiitle spektrometresi
(ToF-SIMS) kullanilmistir. Spektroskopi analizi sonuglarina gére baslangig floriir
konsantrasyonu 15 mg/L olan numunenin kurutulmus ¢ozelti igerisinde bulunan
camurun yiizey bilesimi % 5.01 C, % 61.11 O, % 4.4 F, % 2.64 Na, % 25.41 Al, %
1.2 CI olarak bulunmus ve ¢camurdaki floriir konsantrasyonun artan baslangi¢ florir
konsantrasyonu ile arttig1 tespit edilmistir. Yapilan karakterizasyon sonuglarina gore
defloridasyon prosesinin bir kimyasal adsorpsiyon prosesi oldugu ve F~ ve OH’
iyonlarmin yer degisitirmesi suretiyle Al,(OH)3, yumaklar1 ile gerceklestigi
belirtilmistir.

Zhao ve digerleri (2009) elektrokoagiilasyon prosesi ile floriir gideriminde Ca?* ve
Mg®" iyonlarinin etkilerini arastirmislardir. Sabit 1.2 mM aliiminyum dozu ile Ca®*
ile gerceklestirilen elektrokoagiilasyon mekanizmalari Mg2+ ile gerceklestirilenden
farklilik gostermektedir. Ca?* konsantrasyonundaki artig ile floriir giderim verimi
artmakla beraber OH ile F arasindaki optimal molar oran (rOH+F)
degismemektedir. En yiiksek verim rOH+F‘in 3 oldugu zaman ger¢eklesmektedir.
Mg?* igeren sistemde ise rOH+F orami magnezyum konsantrasyonu arttikca
artmaktadir. Ayni sekilde Mg2+ ile de en yiiksek verimin rOH+F‘in 3 civarinda
oldugunda ger¢eklesmekte ve toplam Mg2+’n1n %350-70’inin floklara gectigi
belirtilmektedir. Yapilan analizler sonucu Al elektrolizinde Mg-Al-F igeren gift
hidroksitler gozlenmis ve ilk defa bu hidroksitlerin floriir ve magnezyemlu
elektrokoagiilasyonun mekanizmalarinda yer aldig1 belirtilmistir.

Mameri ve digerleri (2000) ¢aligmalarinda etkin ve diislik maliyetli bir floriir giderim
prosesi olarak elektrokoagiilasyonu Onermislerdir. Elektrokoagiilasyonda bipolar
aliminyum elektrotlar kullanilmistir. Pilot 6l¢ekli uygulamada umut verici verimler
elde edilmistir. Proseste 1000 m® suyun aritilmasi igin 40 kg aliiminyum harcandig
ve teknik bir personel gereksinimi duyulmadigindan, maliyetin diisiik oldugu

belirtilmistir.

Emamjomeh ve digerleri (2011) siirekli sistemde floriir giderimini ve olusan
camurun karakterizasyonunu arastiran ¢alismalarinda monopolar aliiminyum

elektrotlar kullanmislardir. isletme parametreleri olarak; akim yogunlugu 12.5-50
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A/m?, baslangi¢ pH degeri 4-8, baslangic floriir konsantrasyonu 5-25 mg/L, akis hiz1
150-400 mL/dak’nin olarak belirlenmis ve bunlarin proses verimi ilizerine etkileri
arastiritlmistir. Elektrolit olarak NaCl kullanilan sentetik numunelerde 10 mg/L floriir
konsantrasyonunda, 150 mL/dak. akis hizinda 12.5 A/m®akim yogunlugunda %89 ve
50 A/m? akim yogunlugunda ise %99 floriir giderim verim elde edilmistir. Toplam
aliminyum miktarinin artan akim yogunlugu ile birlikte artis gosterdigini
belirlenmistir. Al/F oranm1 13-17.5 arasinda iken ¢ikis aliiminyum konsantrasyonunun
0.2 mg/L’nin altinda oldugu tespit edilmistir. Akim yogunlugu 50 A/m?, giris floriir
konsantrasyonu 25 mg/L oldugu sistemde akis hiz1 150 mL/dak’dan 400 mL/dak’ ya
cikarildiginda ¢ikis floriir konsantrasyonu 0.5 mg/L’den 5.9 mg/L’ye yiikselmistir.
Cikis pH’simnin 6-8 arasinda oldugu sistemlerde maksimum giderim verimine
ulagildigr belirtilmistir. Sistemde Al(OH); floklarinin pH’a duyarli oldugunu ve bu
floklarm F~ iyonu adsorplama kapasitelerinin yiiksek oldugunu belirtilmistir. Cikis
pH’s1 6-8 arasinda olan ve elektroliz siiresi 8 Saat olan siirekli siStemde olusan
¢amurun XRD analizi sonucunda Al,Fm(OH)sn.m komplekslerinin olusumu ve floriir

gideriminin ana mekanizmasinin bu komplekslerin olusumu oldugu ifade edilmistir.

Behbahani ve digerleri (2011) gerceklestirdikleri calismada elektrokoagiilasyonda
onemli parametrelerden olan baslangi¢c pH’si1, baslangic floriir konsantrasyonu, akim
yogunlugu ve reaksiyon siiresinin floriir giderimi ve operasyon maliyeti {izerindeki
etkilerini aliiminyum elektrotlar kullanarak gerceklestirdikleri elektrokoagiilasyon
denemeleri ile incelemislerdir. Baglangi¢ floriir konsantrasyonunun diisiisii ile floriir
giderim veriminin arttif1 fakat maliyet {izerinde hicbir etkisinin olmadigi rapor
edilmistir. Ote yandan, akim yogunlugundaki ve reaksiyon siiresindeki artisin proses
performansim1 arttirdigi ve florlir giderim verimi ile maliyeti de yiikselttigi
saptanmistir. Calisma sonucu optimum baglangi¢c pH’s1 7, optimum baglangi¢ floriir
konsantrasyonu 25 mg/L, akim yogunlugu 0.0167 Alcm?, reaksiyon siiresi 25 dakika
olarak belirlenmistir. Belirtilen bu optimum kosullarda floriir giderim verimi %94.5

olarak bulunmustur.

Bazrafshan ve digerleri (2012) calismalarinda elektrokoagiilasyon prosesinde demir
ve alliminyum elektrotlar kullanarak floriir giderim mekanizmasini incelemislerdir.
Calismada baslangic¢ floriir konsantrasyonu, pH, uygulanan voltaj, reaksiyon siiresi
gibi parametreler ele almmustir. Bipolar kesikli reaktérlerde hem demir hem

alliminyum elektrotlar kullanilarak elektrokoagiilasyon uygulamalari
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gerceklestirilmistir. Elektrokoagiilatérde 4’er adet elektrot paralel bagli olarak
kullanilmistir. 1, 5 ve 10 mg/L baslangi¢ floriir konsantrasyonlarinda numuneler
uygun NaF ve distile su kullanilarak hazirlanmistir. Elektrokoagiilasyon deneylerinde
¢ozeltilerde 1.6 mS/cm iletkenlik saglanmasi amaciyla numunelere uygun miktarda
potasyum kloriir ilavesi yapilmistir. Deneyler 3, 7 ve 10 olmak iizere ii¢ farkli
baslangic pH degerinde baslatilmistir. Bipolar demir ve bipolar aliiminyum
elektrotlar ile ayni isletme kosullarinda deneysel c¢alismalar yiiritilmiistiir.
Analizlerde kullanilan elektrokoagiilatoriin ebatlart 10 cm x 13 cm x 12 cm olmakla
beraber 1L’lik etkin hacimde g¢alisilmistir. Elektrotlararasi mesafe 1.5 c¢cm olarak
ayarlanmigtir. Reaktore maksimum akim 5 A olacak sekilde 10 — 40 V arasi
potansiyel uygulanmustir. Deneyler oda sicakliginda (25°C) yiiriitiilmiistiir. 1 saat
siiren elektrokoagiilasyon siiresince 15 dakikalik araliklarla 25 mL’lik numuneler
aliarak floriir giderimi incelenmistir. Analiz sonuglar1 alkali pH degerlerinde, asidik
ve notral pH degerlerine gore daha etkin floriir gideriminin gergeklestigini
gostermistir. Baslangic pH’s1 asidik tarafta ise, reaksiyonlar sonucu pH’nin
yiikselmekte oldugu goriilmiis, alkali tarafta baslatilan elektrokoagiilasyonlar
sonucunda ise ufak diisiisler ile benzer ¢ikis pH’larinin elde edildigi rapor edilmistir.
Elektrokoagiilasyon sonucu pH’nin nétral seviyede olmasiyla alici ortamlara desarj
yapilabilme ihtimalinin giiclendigi yorumu getirilmistir. Deneysel ¢aligmalar
baslangi¢ pH’sinin, uygulanan farkli elektrik potansiyellerinde, elektrokoagiilasyon
prosesi iizerinde cok fazla etkili olmadigimi gostermistir. Demir elektrotlar ile
yiiriitiilen tim elektrokoagiilasyon proseslerinde baslangi¢ pH’sindan daha yiiksek
bir ¢ikis pH’s1 elde edildigi, aliiminyum elektrotlar kullanildiginda ise pH 3 ve 7°de
baslatilan elektrokoagiilasyon uygulamalarinda ¢ikis pH’Sinin  giristen yiiksek
oldugu, pH 10 ile baslatilan elektrokoagiilasyon prosesinde ise ¢ikista 10°dan daha
diisik bir pH degerinin elde edildigi rapor edilmistir. Uygulanan elektriksel
potansiyelin elektrokoagiilasyon ile floriir giderimi iizerindeki etkisini belirlemek
amaciyla yapilan deneysel caligmalarda artan akim yogunlugu ile floriir giderim
veriminin arttig1 tespit edilmistir. 1mg/L olan baglangi¢ floriir konsantrasyonunun 40
V’luk elektrik potansiyeli ile 15 dakikada % 65’in lizerinde elde edilen en yiiksek
verimle, en hizh sekilde giderildigi saptanmistir. Yik yiiklemesinin giderim verimi
tizerinde etkili oldugu, elektrokoagiilatére uygulanan akim azaldik¢a benzer giderim
verimlerine ulasilmasiin daha uzun zaman aldig belirtilmistir. Elektrokoagiilasyon

yonteminin 40 V’luk optimal elektrik potansiyeli ile, en diisiik maliyet ile, en yiiksek
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giderim verimini sagladig1 rapor edilmistir. Baslangi¢ floriir konsantrasyonunun
elektrokoagiilasyon proses verimi iizerindeki etkisini belirlemek amaciyla
gerceklestirilen deneysel c¢alismalarda siirenin etkili oldugu tespit edilmistir.
Calismada diisiik konsantrasyonda floriir iceren numunelerde giderimin saglanmasi
icin, yiiksek konsantrasyonda floriir igeren numunelere kiyasla daha uzun reaksiyon
stiresine ihtiya¢ duyuldugu sonucuna varilmistir. Hem demir hem de aliiminyum
elektrotlar ile 15 — 30 dakikalik elektrokoagiilasyon uygulamasi sonunda %30 ile
%385 arasinda degisen floriir giderimlerinin saglandigi, 60 dakikalik reaksiyon
sonunda da floriir konsantrasyonunun 1 mg/L’nin altina indirilebildigi tespit
edilmistir. Ayrica 0.0008 - 0.0336 kWsaat arasinda enerji sarfiyati rapor edilen demir
elektrotlar ile gerceklestirilen elektrokoagiilasyon prosesinde 0.36 g/L ile 2.31 g/L
elektrot tliketilirken, aliminyum elektrotlarin 0.29 ile 1.67 g/L arasinda tiiketildigi ve
proseslerde 0.000775 ile 0.0349 kWsa arasinda enerji sarfedildigi belirtilmistir. Elde
edilen verilerden hareketle elektrokoagiilasyon prosesinin diigiikk maliyetli etkin bir

yontem olarak kullanilabilecegi her iki ¢esit elektrot tipi icin de dogrulanmustir.

Drouiche ve digerleri (2008) yaptiklar1 caligmada elektrokoagiilasyon ile floriir
gideriminde camur karakteristigi ve isletme maliyeti {izerinde yogunlagmislardir.
Deneysel caligmalar 1L°lik kesikli reaktérde 100 x 85 mm uzunluklarinda % 99,5
saflikta bipolar demir elektrotlar kullanilarak gerceklestirilmistir. Calismada
Cezayir’de bir aritma tesisinden alinan 6n islem gormiis atiksu numunesi ve
laboratuvar ortaminda hazirlanan numuneler birlikte kullanilmistir. Deneysel
caligmalarda kalsiyum ¢oktiirmesinden gegirilmis fotovoltaik endiistrisi atiksuyu ile
benzer floriir konsantrasyonu saglamak amaciyla distile su, sodyum floriir ile
desteklenerek, numuneler hazirlanmistir. Atiksu numunesinin pH’st yiiksek HF
muhtevast nedeniyle 2.18 olup, bu numunenin pH’sin1 istenilen degere ayarlamak
icin Ca(OH); ilavesi yapilmistir. Caligsmada kullanilan atiksu tam karisim saglanmasi
icin, elektrokogiilatore santrifiij pompa ile enjekte edilerek alinmstir.
Elektrokoagiilasyon uygulamasinda 10 dakikada bir numune alinmis, 3 saatlik testler
ile belirlenen ¢okelme karakteristikleri ve su kalitesi rapor edilmistir. Floriir 6l¢iimii
icin iyon segici elektrotlar kullanilmig ve iyon girisimlerini 6nlemek amact ile
TISAB II ¢ozeltisi floriir tayini yapilacak Orneklere ilave edilmistir. Hazirlanan
numune ile gergeklestirilen 20 V ve 30 V’luk akimlarda 40 dakikalik

elektrokoagiilasyon sonucunda %34 ve %40 floriir giderimi ile Cezayir desarj
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standartlarina gore florlir konsantrasyonu saglanmistir. Aritma tesisinden alinan
kalsiyum  ¢Oktiirmesinden  gecirilmis  fotovoltaik  endiistrisi  atiksuyunun
elektrokoagiilasyonu sonucu, floriir desarj standartlarinin, hazirlanan numune ile
gergeklestirilen elektrokoagiilasyon prosesinden daha uzun siirede saglanabildigi
rapor edilmistir. Bu farkin sebebi olarak da atiksudaki, floriir ile birlikte yarisa giren,
8042', HCOs;, H,PO, gibi iyonlarin varliklart gosterilmistir. 80 dakikalik
elektrokoagiilasyonda demir anotunun 30 V elektrik akimi uygulandiginda 12.2
mg/dk hiz ile %3.61’inin tiiketildigi, 35 saatlik elektrokoagiilasyon ile tamamen
tiiketilecegi rapor edilmistir. Anotun tiiketiminin Faraday Kanunu’na uygun olarak
uygulanan elektriksel potansiyel ile dogru orantili oldugu fakat demir katodunun
elektrokoagiilasyon siiresince herhangi bir etkiye ugramadigi belirtilmistir.
Elektrokoagiilasyon sonucu olusan ¢amur ile ilgili yapilan EDAX analizlerinde, %
25 F, % 3 Na, % 2 Si, %1.5 K ve % 47 oraninda Fe igeren bir gamur olusumu rapor
edilmistir. Elektrokoagiilasyon prosesi ile 1 L numune aritmak igin 0.976 g demir
tiketilmistir. 1L atiksuyun aritilmasi igin isletme maliyeti ise 0.059 $ olarak

hesaplanmuistir.

Un ve digerleri (2009) yaptiklar1 ¢alismada, distile su, NaF ve Na;SQ, ile hazirlanan
sentetik numuneler iizerinde demir elektrotlar kullanilarak elektrokoagiilasyon
prosesi ile floriir giderimini incelemislerdir. Bu c¢alismanin temel amaci akim
yogunlugu, baslangic pH’s1, destekleyici elektrolit dozaji gibi isletme
parametrelerinin  floriir giderim verimi iizerindeki etkilerinin belirlenmesidir.
Calismada biitiin deneyler 0.5 L hacimde yiiriitilmiistiir. Elektrokoagiilasyon
uygulamalar1 5 mg/L baslangi¢ floriir konsantrasyonu ile oda sicakliginda
gergeklestirilmistir. Calismada kullanilan elektrokimyasal sistem, anot gorevi géren
10 cm capindaki demir silindirik reaktor ile katot gorevi goren iki yaprakli demir
manyetik karistirici ile olusturulmustur. Akim yogunlugu 0.5 - 3 mA/cm? arasinda
degistirilmistir. 30 dakika boyunca siirdiiriilen elektrokoagiilasyon prosesinde 5
dakikada bir numune alinarak 6l¢timler yapilmistir. Floriir Standart Metotlar’da yer
alan SPANDS yontemi ile, iletkenlik ve pH da akimdlger ve pHmetre ile
Ol¢iilmiistiir. Baslangic pH’sinin elektrokoagiilasyon ile floriir giderimi iizerindeki
etkisini belirlemek amaciyla, 1 mA/cm? akim yogunlugunda, 0.01 M Na,SO,
elektrolit konsantrayonunda, 5 mg/L floriir ile baslatilan elektrokoagiilasyon

uygulamalar1 pH 5 — 9 arasinda gerceklestirilmistir. Floriir giderim veriminin pH’nin
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5’ten 6’ya yiikseltilmesi ile % 77.2” den % 83.6 ya yliikseldigi ve pH 6 ile baslatilan
uygulamada maksimum oldugu belirtilmistir. pH 9’da ise floriir gideriminin en disiik
seviyede oldugu rapor edilmistir. Akim yogunlugunun floriir giderim verimi
tizerindeki etkisini belirlemek amaciyla 0.5 - 3 mA/cm? arasinda degisen akim
yogunluklarinda pH 6’da elektrokoagiilasyon prosesi gergeklestirilmistir. Tiim akim
yogunluklarinda florlir giderim veriminin ilk 10 dakikalik elektrokoagiilasyon
siresinde % 50’ye ulastig1 ilerleyen zaman periyotlarinda ise azalarak arttig
gorilmiistiir. 0.5 mA/cm® akim yogunlugunda % 79.4 giderim elde edilirken, 3
mA/cm? akim yogunlugunda bu verimin % 85.9 degeri ile maksimum oldugu
belirlenmistir. Elektrolit konsantrasyonunun elektrokoagiilasyon ile floriir giderimi
iizerine etkisinin incelendigi deneysel ¢alisma, 1 mA/cm?® akim yogunlugunda, pH
6’da, 5 mg/L baslangi¢ floriir konsantrasyonu ile farkli miktarlarda NaySO4
elektroliti kullanilarak yiiriitiilmistir. 0.005 ile 0.03 M arasinda degisen Na,SO4
konsantrasyonlarinda gerceklestirilen elektrokoagiilasyon uygulamalarinda % 76.2
ile % 87.4’e kadar yiikselen floriir giderim verimleri elde edilmistir. Floriir
gideriminin tiim elektrolit konsantrasyonlarinda ilk 10 dakika icerisinde hizli oldugu
uzatilan elektrokoagiilasyon siireleri ile azaldigi rapor edilmistir. Bu g¢alismada,
optimum pH’nin 6 oldugu, floriir giderim veriminin akim yogunlugu ile orantili
olarak arttig1 belirlenmigstir. Bu ¢aligmada 3 mA/cm? akim yogunlugunda 5 mg/L

floriir 0.70 mg/L’ye indirilmistir.

Sailaja ve digerleri (2014) yeralti suyundaki floriiriin elektrokoagiilasyon ile
giderilmesi konusunda ¢alismiglardir. Calismalarinda demir ve aliiminyum
elektrotlar kullanilmistir. Yiiksek floriir giderim verimleri elde edebilmek i¢in, floriir
konsantrasyonu, baslangi¢c pH’s1, uygulanan akim ve temas siiresi, elektrotlararasi
mesafe, yabanci iyonlarin varligi gibi parametreler arastirilmistir. Musluk suyu ve
analitik safliktaki NaF ile baglangi¢ floriir konsantrasyonlart 1 - 10 mg/L arasinda
degisen numuneler hazirlanmistir. Deneysel ¢alismada pH ayarlamalar1 1IN siilfiirik
asit ve 1 N sodyum hidroksit kullanilarak gergeklestirilmistir. Elektrokoagiilasyon
prosesi, kesikli olarak, 5 cm x 10 cm uzunlugunda etkin hacmi 200 mL olan
reaktorde, elektrotlararas1 mesafe 4 cm olacak sekilde ayarlanarak yiiritiilmiistiir.
Calismada kullanilan gii¢ kaynagi 0 - 40 V akim verebilecek kapasitede se¢ilmistir.
Floriir giderim verimlerini incelemek amaci ile Standart Metotlar’da (APHA, 2005)

yer alan  spektrofotometrik metot kullanilmigtir.  Reaksiyon  siiresinin
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elektrokoagiilasyon ile florlir giderimi iizerindeki etkisini belirlemek amaciyla
yapilan ¢aligmalarda, % 50 - % 87 oraninda floriiriin ilk 10 — 30 dakikada giderildigi
hem demir hem de aliminyum elektrotlar kullanilarak gerceklestirilen
elektrokoagiilasyon uygulamarinda gozlenmistir. Floriir giderimi i¢in optimum
reaksiyon siiresinin 20 dakika oldugu, daha uzun reaksiyon siirelerinde floriiriin
floklardan geri desorplandigi i¢in verimin diistiigii rapor edilmistir. Baslangi¢ floriir
konsantrasyonunun proses verimi tizerindeki etkisini belirlemek amaci ile 2 — 10
mg/L arasinda degisen konsantrasyonlarda deneysel ¢alismalar yiiriitiilmistir. 8
mg/L’ye kadar artan floriir konsantrasyonu ile giderim veriminin % 87 oranina kadar
arttigi, 10 mg/L floriir konsantrasyonunda ise % 80 verim elde edilebildigi
belirlenmigtir.  Akim  yogunlugunun etkisi arastirllirken  gergeklestirilen
elektrokoagiilasyon proseslerine 10 — 40 V arasinda elektriksel potansiyel
uygulanmistir. Floriir giderim veriminin artan akim yogunlugu ile etkilendigi,
maksimum giderimin 30 V’luk elektriksel potansiyel uygulandiginda elde edildigi
tespit edilmistir. 30 V’un {izerine ¢ikildiginda defloridasyon veriminde kayda deger
bir artig goriilmediginden 30 V’luk elektriksel potansiyel uygulanmasmin yeterli
oldugu, enerji tasarrufu saglamak agisindan da gerekli oldugu belirtilmistir.
Calismada baslangic pH’smin etkisini belirlemek amaciyla pH 5, 7 ve 9’da
elektrokoagiilasyon uygulamalar1 gergeklestirilmistir. Notral pH’ta calisildiginda,
asit ve alkali pH’lara gore daha yiiksek floriir giderim verimi elde edildigi rapor
edilmistir. Sailaja ve digerleri (2014) deneysel ¢alismalarinda elektrokoagiilasyon ile
floriir giderim prosesi iizerinde yabanci iyonlarin etkisini de incelemislerdir. Bu
dogrultuda 100 — 500 mg/L arasinda degisen konsantrasyonlarda SO42', NO;3; ve CI’
iyonlarmin etkileri aragtirilmigtir. NO3” ve CI” iyonlarinin elektrokoagiilasyon prosesi
ile floriir giderimi iizerinde gok fazla bir etkiye sahip olmadig1, fakat SO, iyonunun
floriir giderimine oldukc¢a negatif etki ettigi rapor edilmistir. Calismada ayrica
elektrot yiizey alanmi ile elektrotlararasi mesafenin elektrokoagiilasyon ile floriir
giderim verimi iizerine etkileri arastirilmigtir. Elektrot ylizey alam1 40 cm®den 10
cm®ye kadar azaldiginda floriir giderim veriminin de diisiis gosterdigi tespit
edilmistir. Benzer sekilde elektrotlararasi mesafe ile giderim verimi arasinda bir
dogru orant1 s6z konusu oldugu, elektrotlar arasindaki mesafe 4 cm’den 1 cm’ye
indirildiginde floriir giderim veriminin % 87’den % 92’ye ¢iktig1 saptanmuistir.
Deneysel caligmalarin sonucunda, numunelerden elde edilen en yiiksek giderim

veriminin 30 V’luk elektriksel potansiyel ve 8 mg/L baslangi¢ floriir konsantrasyonu
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ile miimkiin kilindig1, optimum baslangi¢c pH’sinin 7 oldugu ve ayni isletme kosullari
altinda aliminyum elektrotlar ile gerceklestirilen elektrokoagiilasyonun demir
elektrotlar ile gerceklestirilen elektrokoagiilasyondan daha etkin bir floriir giderimi

sagladig1 rapor edilmistir.

Drouiche ve digerleri (2009) 6n aritmadan gegmis fotovoltaik endiistrisi atiksuyu
ornekleri ve hazirlanan fotovoltaik endiistrisi atiksuyuna esdeger sentetik olarak
hazirlanmis numuneler iizerinde demir elektrotlar kullanilarak elektrokoagiilasyon ile
floriir gideriminde rol oynayan isletme parametrelerini incelemislerdir. Deneysel
calismalarda fotovoltaik endiistrisi atiksuyunu simiile etmek tlizere 25 mg/L floriir
esdegeri NaF ile numuneler hazirlanmistir. 1L°lik reaktorlerde, 100 x 85 mm
uzunluklarinda aralarindaki mesafe 1 cm olan bipolar demir elektrotlar ile
elektrokoagiilasyon prosesi gergeklestirilmistir. Hazirlanan numunenin iletkenligi
1960 ps/cm olarak belirlenmistir. Floriir analizleri Standart Metotlar’a uygun olarak
iyon segici elektrot ile yapilmistir. Olgiimlerde iyon girisimlerini dnlemek amaciyla
numunelere TISAB II ¢ozeltisi ilave edilmistir. Etkin bir floriir giderimi elde etmek
amaciyla, baslangi¢ pH’si, uygulanan elektriksel potansiyel ve akim yogunlugu,
elektrotlararast mesafe gibi isletme parametrelerinin  optimum kosullarinin
saptanmasi hedeflenmistir. 29.41, 44.11 ve 58.82 A/m? akim yogunluklarinda,
baslangi¢ floriir konsantrasyonu 25 mg/L olan numunelerin 170 cm? elektrot yilizey
alaninda gergeklestirilen 60 dakikalik elektrokoagiilasyon uygulamalarinin sonunda
9, 12 ve 17 mg/L floriirlin s1v1 fazdan ¢amura gectigi belirlenmistir. 15 mg/L olan
Cezayir floriir desarj standardimin 58.85 A/m? akim yogunlugunda 30 dakika
elektrokoagiilasyon ile ve 44.11 A/m® akim yogunlugunda 40 dakika
elektrokoagiilasyon ile saglanabildigi rapor edilmistir. Artan akim yogunlugu ile
elektrokoagiilasyon ile floriir giderim veriminin arttig1 belirtilmistir. 60 A/m? akim
yogunlugunda 25 mg/LL baslangic floriir konsantrasyonu ile gergeklestirilen
elektrokoagiilasyon prosesi ile 40 dakikalik reaksiyon siiresinin desarj standartlarini
saglamada yeterli oldugu, 80 dakikanin iizerinde siiren elektrokoagiilasyon sonucu
florlir gideriminin sabit kaldigi sonucu tespit edilmistir. Deneysel caligmalarda,
atiksu numunelerinin hazirlanan numunelere gore daha uzun reaksiyon siiresine
ihtiya¢ duydugu sonucuna varilmistir. Bunun nedeni atiksu igerisinde bulunan
yabanci iyonlarin floriir giderimine negatif etkisi olarak izah edilmistir. Camur

analizlerinde, fotovoltaik endistrisinde atiksularina uygulanan kimyasal-mekanik
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cilalama islemlerinde kullanilan solventlerden kaynaklanan organik maddelere
rastlanmistir. Yapilan elektron mikroskopu ve elementel analizler ile Fe, O, Na, Mg,

Al F, Cr, Mn ve Ca gibi inorganiklerin camurda bulundugu belirlenmistir.
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3. DENEYSEL CALISMA

3.1 Deneysel Calismanin Planlanmasi

Yapilan c¢alisma kapsaminda sentetik olarak hazirlanan numunelerden c¢elik
elektrotlar  kullanilarak elektrokoagiilasyon yontemi ile floriir giderimi
amaglanmistir. Literatiirde yer alan ¢aligmalarin hemen hepsinde floriir giderimi,
aliminyum elektrotlar ile gerceklestirilmektedir. Boliim 2°’de wverilen literatiir
degerlendirmesi 1s181nda, celik elektrotlar ile gerceklestirilen elektrokoagiilasyon ile
floriir giderimi konusunda yapilan c¢alismalarin kisith  oldugu sonucuna
vartlmaktadir. Bu noktadan hareketle deneysel g¢alismalarda celik elektrotlar ile
yiritilen elektrokoagiilasyon uygulamasinda optimum isletme kosullarinin

belirlenmesi hedeflenmistir.

Bu ama¢ dogrultusunda c¢elik elektrotlarin  kullanildig1r elektrokoagiilasyon
uygulamasi ile floriir gideriminde proses verimi {izerinde etkili olabilecek isletme

parametreleri
e akim yogunlugu
o elektrolit cinsi ve elektrolit konsantrasyonu
e bagslangi¢ floriir konsantrasyonu
e Dbaslangi¢ pH’s1
e sire

olarak se¢ilmistir. Akim yogunlugunun proses verimi lizerinde etkisi literatiir
bilgileri de gbéz oOniinde tutularak 0.75 — 15.16 mA/cm? arasinda degisen akim
yogunluklarinda yiiriitiillen elektrokoagiilasyon uygulamalari ile belirlenmistir.
Elektrokoagiilasyon prosesinde kullanilan elektrolit cinsinin ve konsantrasyonunun
etkisini belirlemek amaciyla KCl ve NaCl tuzlart kullanilmigtir. 50 — 150 mg/L
kloriir esdegeri sodyum kloriir ile 50 — 150 mg/L kloriir esdegeri potasyum kloriir

41



iceren numuneler hazirlanmig, elektrokoagiilasyon prosesi iizerinde elektrolit

konsantrasyonunun etkileri belirlenmistir.

Baslangi¢ floriir konsantrasyonunun ¢elik elektrotlar ile gergeklestirilen
elektrokoagiilasyon prosesi ilizerinde bulunan etkisini belirlemek amaciyla 2 — 5
mg/L  florlir esdegeri NaF ile numuneler hazirlanarak elektrokoagiilasyon
uygulamalar ytiriitiilmiistiir. Baglangic pH’sinin proses verimi tizerindeki etkisi pH 3
— 6 arasinda degisen pH degerleri ile baslatilan elektrokoagiilasyon uygulamalar ile
saptanmistir. Stirenin elektrokoagiilasyon prosesi tizerindeki etkisini belirlemek
amaciyla 180 ve 240 dakikalik elektrokoagiilasyon uygulamalar1 gerceklestirilmis,
ilk 60 dakikalik dilime kadar 15’er dakikada bir, 60. dakikadan itibaren 30 dakikada

bir elektrokoagiilatorden numuneler alinarak pH ve floriir degerleri dl¢tilmiistiir.

3.2 Materyal ve Metot

Elektrokoagiilasyon deneyleri 3L’lik efektif hacimde galisilan 10L toplam hacimli
bir elektrokoagiilator kullanilarak gerceklestirilmistir. Monopolar olarak bagh 4
tanesi anot ve 4 tanesi katot olarak ¢alisan 8 silindirik ¢elik elektrot kullanilmistir
(Sekil 3.1). Her bir elektrotun yiizey alan1 32,97 cm?dir. Elektrotlar aras aciklik ise
5 mm’dir. Gii¢ kaynagi olarak maksimum 60 volt ve 20 A akimda ¢alisan XFR 60-
20 1200 Watt serisi akim iiretici kullanilmistir (Sekil 3.2).

Elektrokoagiilasyon uygulamasi sirasinda reaktdr 250 rpm hiz ile elektrokoagiilasyon
prosesi siiresince reaktdriin altina yerlestirilen bir manyetik karigtirict vasitasiyla

karistirilmis, belirli siire araliklarinda tam karisimdan numuneler alinmustir.

Deneysel c¢alismada kullanilan numuneler taze iiretilmis distile su kullanilarak
hazirlanmistir.  Istenilen baslangic floriir konsantrasyonunun saglanmasi icin

numunelere NaF ilave edilmistir.

Elektrokoagiilasyon deneyi sirasinda iletkenligi saglamak amaci ile elektrolit olarak
NaCl ve KCI kullanilmistir. Kloriir dlgimleri Standart Metotlarda (APHA, 2005) yer

alan “Arjantometrik metot” kullanilarak yapilmaistir.

Baglangi¢ pH’sinin etkilerinin arastirildigi elektrokoagiilasyon uygulamalarinda,

pH‘nin istenilen degere getirilmesi icin NaOH ve HCI ¢ozeltileri kullanilmagtar.
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pH olgtimleri 0.001 duyarlikli Orion 720 marka pH metre ile yapilmistir. Floriir
analizleri, alinan numuneler 0.45 pm’lik Sartorius AG marka seliiloz asetat filtre

kagidindan siiziildiikten sonra gerceklestirilmistir.Proses performansi pH, ve floriir

Olctimleri ile degerlendirilmistir.

Sekil 3. 2 : Elektrokoagiilator gii¢ kaynagi.
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Elektrokoagiilasyon prosesi sonunda olusan ¢amur miktart AKM tayini yapilarak
belirlenmistir. Askida kati madde tayini igin AP40 Milipore marka cam elyafi filtre

kullanilmuastir.

Tiim Sl¢timler Standart Metotlara (APHA, 2005) uygun olarak yapilmistir. Gerekli
baslangic floriir konsantrasyonlarin1 saglamak amaciyla kullanilan NaF,
elektrokoagiilasyon sirasinda elektrolit olarak kullanilan NaCl ve KCI tuzlari, pH
ayarlamalarinda kullanilan HCl ve NaOH ¢ozeltileri gibi elektrokoagiilasyon

uygulamasinda kullanilan biitiin kimyasallar analitik safliktadir.

Floriir Olgtimleri elektrokoagiilatorden alinan numunelere girisimleri 6nlemek
amaciyla TISAB Il tampon ¢ozeltisi ilave edilerek Orion 720A+ marka iyon segici

elektrot ile yapilmustir.

3.3 Deneysel Sonuclar ile Tlgili Gerekli Hesaplamalar

Elektrokoagiilasyon denemelerinde zamana bagli olgiilen floriir konsantrasyonlari
kullanilarak gerceklestirilen kinetik hesaplamalar floriir giderimlerinin goriiniir

birinci derecede reaksiyon kinetigi ile;
Ln (F/Fo) =-kxt (3.2)

uyum igerisinde oldugunu gostermistir. Burada k goriiniir birinci derece hiz sabiti

(dk™) ve t (dk) elektrokoagiilasyon uygulama siiresini gdstermektedir.

3.4 Deneylerin Yiiriitiiliisii

Elektrokoagiilasyon deneylerinde hazirlanan stok ¢ozeltide distile suya 50 mg/L
floriir konsantrasyonunu saglayacak sekilde NaF ilavesi yapilmis ve baslangic floriir
konsantrasyonunun elektrokoagiilasyon prosesi iizerindeki etkisinin incelendigi
caligmalar haricinde 5 mg/L floriir olacak sekilde seyreltilerek kullanilmistir. Bu
deger floriir igeren su kaynaklar1 i¢in tipik bir konsantrasyon olmasmin yaninda,
literatlirde verilen deneysel calismalarda da sik rastlanan bir konsantrasyon olup,

sonuglarin literatiirle karsilastirilmasi olanagini saglamaktadir.
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Baglangi¢ floriir konsantrasyonunun elektrokoagiilasyon proses verimi iizerindeki
etkileri incelenirken ise stok c¢ozeltiden 2, 3, 4, ve 5 mg/L floriir esdegeri olacak

sekilde seyreltmeler yapilarak numuneler hazirlanmistir.

Elektrokoagiilasyon prosesleri gerceklestirilirken NaCl ve KCI elektrolitleri
kullanilarak iletkenlik saglanmistir. NaCl ve KCIl yardimci elektrolitleri 50 — 150
mg/L kloriir esdegeri olacak sekilde numunelere eklenmis ve kloriir tayini yapilarak

baslangi¢ kloriir konsantrasyonlar1 dogrulanmistir.

pH’nin elektrokoagiilasyon ile floriir giderimi iizerindeki etkilerinin arastirildigi
elektrokoagiilasyon denemelerinde, yeterli miktarda numunenin pH’s1 0.01 N HCl ile
3’e ayarlanmis, kloriir miktar1 analiz edilerek, 50 mg/L kloriir esdegeri olacak sekilde
elektrokoagiilasyon uygulamasi yiiritilmistir. pH 4, 5 ve 6’da yiiriitiilen
elektrokoagiilasyon uygulamalarinda ise, hidroklorik asit ile pH’s1 3’e getirilen
numunelerin  pH’lart  NaOH  kullanilarak istenilen degere ayarlanmistir.
Elektrokoagiilasyon denemeleri baslatilmadan 6nce kloriir 6l¢iimleri yapilmis, 50
mg/L  kloriir icerecek sekilde gerekli NaCl ilaveleri yapilarak deneyler

yuriitilmistir.

Elektrokoagiilasyon deneylerinde 3L hacminde hazirlanan G6rnekler NaF ve NaCl
ilavesi yapildiktan ve istenilen pH‘a getirildikten sonra elektrokoagiilatore
aktarilmistir. Gii¢ kaynag sisteme baglanarak istenilen akim ayarlamasi yapilmistir.
Uygulanan  elektriksel  potansiyel ile akim  yogunluklarini  miinferit
elektrokoagiilasyon uygulamalarinda kontrol altinda tutulmustur. Deneyler belirtilen
akim yogunlugu ve siire boyunca 250 rpm karistirma hizinda siirdirilmiis ve
oncelikle 15’er dakika araliklarla, 1 saatten itibaren de 30 dakikada bir 25 mL
hacminde numune alinarak pH o6l¢iimii gerceklestirilmistir. Alinan numuneler 0.45
um’lik Sartorius AG marka seliiloz asetat filtre kagidindan siiziildiikten sonra iyon
secici elektrot ile floriir dlglimleri gergeklestirilmistir. Elektrokoagiilasyon prosesi

sonucunda olugan camur miktarini belirlemek amaci ile AKM tayini yapilmistir.

3.5 Deneysel Calisma Sonuclari

Floriiriin insan ve ¢evre saglig1 acisindan olumsuz etkilere sahip olmasindan dolay1
Diinya Saglik Orgiitii (WHO) ve Tiirk Standartlar1 Enstitiisii (TSE) tarafindan i¢gme

sularinda bulunabilecek maksimum florlir konsantrasyonu 1.5 mg/L olarak
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siirlandirilmistir.Deneysel caligmada celik elektrotlarin kullanildig:
elektrokoagiilasyon uygulamalarinda akim yogunlugu, elektrolit cinsi ve
konsantrasyonu, baslangi¢ pH’s1, baslangi¢ floriir konsantrasyonu ve siire gibi floriir
giderim verimi {izerinde 6nemli rol oynayan isletme parametrelerinin etkilerinin
belirlenmesi hedeflenmistir. Bu amag¢ dogrultusunda planlanan deneysel ¢alismadan

elde edilen sonuglar asagida verilmistir.

3.5.1 Akim Yogunlugunun Etkisi

Akim yogunlugunun elektrokoagiilasyon uygulamasinda floriir giderimi {izerine
etkisini belirlemek amaciyla éncelikle 0.75 — 3.79 mA/cm? (0.2 — 1 A) arasinda
degisen akim yogunluklarinda 5 mg/L floriir ve elektrolit olarak 50 mg/L kloriir
esdegeri NaCl igeren numuneler iizerinde yliriitilen denemelerden elde edilen
sonuglar EK A’da kapsamli olarak rapor edilmistir. Sekil 3.3’te bu denemelerde

zamana bagl olarak normalize floriir degisimleri (F/Fo) goriilmektedir.

o
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Sekil 3. 3:  Farkli akim yogunluklarinda yiiriitiilen denemelerde zamana bagl

normalize floriir degisimi (Fo: 5 mg/L, Cl: 50 mg/L, pHo~7).

Sekil 3.4’ten de goriilecedi iizere, 0.75 mA/cm? akim yogunlugunda 240 dakika
sonunda ¢ozeltinin pH’s1 8.9’a yiikselmistir. Ayn1 sekilde artan akim yogunlugu ile
bu artis hem daha hizli olmus hem de elektrokoagiilasyon sonucunda daha yiiksek
pH degerlerine ulasiimistir. Ornegin 3.79 mA/cm?
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akim yogunlugunda 15. Dakikada 8.85’e¢ 240 dakika sonunda da 11.5’e ulastig1

goriilmektedir.
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Sekil 3. 4 : Farkli akim yogunluklarinda yiiriitiilen denemelerde zamana bagli pH
degisimi (pHo~ 7 Fo:5 mg/L,Cl:50 mg/L).

3.79 mA/cm? akim yogunluguna kadar yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemelerinde
% 35 ile smirh floriir giderimi elde edilmesinin en énemli nedenlerinden bir tanesi,
uygulama sonunda ¢ozelti reaksiyonunun alkali pH degerlerine ulagmasidir. Zira
olusan Fe(OH)s floklar1 bu pH degerlerinde c¢oziinerek floriiriin absorplanacagi
yumaklarin azalmasma neden olmustur. Bdoylece bu uygulamalarda diistik floriir
giderimleri elde edilmistir. Bu goriis, s6z konusu elektrokoagiilasyon denemeleri
sonunda olugan ¢amur miktarmi belirlemek amaciyla yiiriitiilen AKM deneyleriyle

de dogrulanmustir.

3.79 mA/cm®ye kadar artan akim yogunluklarinda celik elektrotlarla yiiriitiilen
elektrokoagiilasyon denemelerinden Tetik’in  (2011) aliiminyum elektrotlar
kullanarak benzer isletme kosullarinda gerceklestirdigi elektrokoagiilasyon
deneylerine nazaran daha diisiik florlir giderimleri elde edilmistir. Bu noktadan
hareketle daha yiiksek akim yogunluklarinda floriir giderne verimlerinde herhangi bir
tyilesme olup olmayacagini tahkik etmek amaciyla 3.79 mA/cm®den 15.16

mA/cmz’ye kadar artan akim yogunluklarinda bir seri elektrokoagiilasyon denemesi
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yiirlitilmistiir. Bu deneyler 50 mg/L kloriir esdegeri NaCl ve 5 mg/L floriir igeren
ornekler tizerinde gergeklestirilmistir. Bu seri elektrokoagiilasyon deneyinden elde
edilen sonuglar topluca EK B’de verilmistir. S6z konusu denemelerde zaman bagh

olarak Olcililen normalize floriir degisimleri sekil 3.5’te sunulmustur.
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Sekil 3.5: 3.79—15.16 mA/cm? arasinda degisen akim yogunluklarinda zamana
bagli normalize floriir degisimi (Fo: 5 mg/L, CI: 50 mg/L, pHo~6.5).

Sekil 3.5 incelendiginde 11.37 mA/cmz’ye kadar artan akim yogunluklarinda floriir
giderme verimlerinde artis oldugu goriilmektedir. Bu artis ¢izelge 3.1°de verilen
kinetik hesaplamalardan elde edilen hiz sabitlerinin karsilastirilmast ile de
dogrulanmaktadir.Zira 11.37 mA/cm? akim yogunlugunda hiz sabiti 0.003 dk™
olarak hesaplanmistir. Bu akim yogunlugunda 180 dakikalik reaksiyon sonrasinda en
yiiksek giderme verimi (% 51) elde edilmistir. Bu akim yogunlugunun tizerindeki
15.16 mA/cm®de ise floriir giderme veriminde % 4’lik bir azalma séz konusu
olmustur. Sekil 3.6’dan da goriilecegi lizere her iki elektrokoagiilasyon uygulamasi
sonunda ulasilan pH degerleri neredeyse birbirine esittir. Bu nedenle verimdeki
azalma ¢ozelti pH’s1 ile iligkilendirilememektedir. Artan akim yogunluguyla ¢amur
olusumunun da artacagi hususu da dikkate alindiginda floriir giderimindeki bu diisiis

herhangi bir sekilde izah edilememektedir.
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Cizelge 3. 1: Farkli akim yogunluklarinda elektrokoagiilasyon uygulamasi

pH

goriiniir birinci derece reaksiyon kinetigi hiz sabitleri.

J(mA/cm?)  In (F/F) R?
3.79 =-0.0024 x t - 0.0411 0.9756
7.58 =-0.0025 x t- 0.1335 0.9808
11.37 =-0.003 x t + 0.0082 0.9833
15.16 =-0.0027 x t + 0.0085 0.9892
14.00 +
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% 5 B ] & B 2] [
10.00 + <&
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©3.79 mA/cm?2
4.00 + 07.58 mA/cm?2
200 A 11.37 mA/cm?2
X 15.16 mA/cm2
0.00 : : : : : : : : : : : :
0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150 165 180
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Sekil 3.6 : 3.79 — 15.2 mA/cm? arasinda degisen akim yogunluklarinda

zamana baglh pH degisimi (Fo: 5 mg/L, Cl: 50 mg/L, pH~6.5).

195

3.79 mA/cm? ile 15.16 mA/cm? arasinda degisen akim yogunluklarinda vyiiriitiilen

yiiksek degerlere ulagmistir.

elde edildigi soylenebilmektedir.
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elektrokoagiilasyon uygulamalarinda 15 dakikalik zaman dilimi sonunda pH’ta

belirgin bir artis meydana gelmistir. Bu uygulamalar sonunda pH, 11 gibi oldukca

Akim yogunlugunun floriir giderimi ilizerine etkisini belirlemek amaciyla bu tez
kapsaminda yiiriitiillen elektrokoagiilasyon denemelerinden elde edilen sonuglar

literatiir verileri ile karsilastirildiginda, bu ¢alismada daha diisiik giderme verimleri



Bununla birlikte Un ve digerleri (2009) ¢alismalarinda 0.005 — 0.03 M (710 — 4260
mg/L) arasinda degisen oldukea yiiksek Na,SO, (elektrolit olarak) konsantrasyonlari
kullanmiglardir.  0.01 M Nap,SO; gibi olduk¢a yiiksek bir elektrolit
konsantrasyonunda 0.5 mA/cm? akim yogunlugunda, 5 mg/L baslangic floriir
konsantrasyonu % 79.4 verimle 1 mg/L’ye disiiriilmiistiir. Bu ¢aligmadaki benzer
isletme kosullarin1 temsil etmek tizere 0.75 mA/cm® akim yogunlugu, 5 mg/L floriir
konsantrasyonu ve baslangi¢ pH’s1 6 olan numune ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon

deneyinde % 10’luk floriir giderimi elde edilmistir.

Bu denemenin Un ve digerlerinin (2009) calismasindan farki, kullanilan elektrolit
cinsi ve konsantrasyonudur. Bu calisma 50 mg/L kloriir esdegeri NaCl ile
gerceklestirilmi, Un ve digerlerinin (2009) ¢aligmasinda ise yukaridada bahsedildigi
tizere 1420 mg/L (0.01 M) NaSO4 kullanilmustir.

S6z konusu veriler elektrolit konsantrasyonundaki artisin floriir giderimi iizerinde
etkili olabilecegi goriislinii glindeme getirmektedir. Bu ¢alisma kapsaminda igme
suyu amactyla kullanilacak su kaynaklarindan floriir giderimi hedeflendigi icin, icme
suyu standartlarinin iizerine c¢ikabilecek katyon ve anyonun ortamda bulunmasi
istenmemektedir. Dolayisiyla elektrolit cinsi ve konsantrasyonu bu hususlar dikkate
alinarak secilmelidir. Bununla birlikte literatiir verileri 1s1ginda isletme parametresi
olarak hem elektrolit cinsi hem de konsantrayonunun ele alinma ihtiyaci soz
konusudur. Bu nedenle elektrokoagiilasyon denemeleri farkli elektrolit ve bunlarin

farkli konsantrasyonlarinda ytriitiilmiistiir.

3.5.2 Elektrolit Cinsi ve Elektrolit Konsantrasyonunun Etkisi

Celik elektrotlar kullanilarak gerceklestirilen elektrokoagiilasyon uygulamalarinda
onemli bir igletme parametresi olan elektrolit cinsi ve elektrolit konsantrasyonunun
proses verimi iizerine etkisini belirlemek amaciyla 5 mg/L floriir esdegeri NaF ile
hazirlanan numuneler iizerinde farkli NaCl ve KCl konsantrasyonlarinda bir seri
deney yiiriitilmistir. Bu denemeler akim yogunlugunun etkisi arastirilirken en
yiiksek floriir gideriminin saglandigi deger olan 11.37 mA/cm? akim yogunlugunda

ve numunenin orijinal pH’sinda (~7) gergeklestirilmistir.
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50 ile 150 mg/L kloriir konsantrasyonuna esdeger farkli NaCl dozajlarinda yliriitiilen
denemelerden elde edilen sonuglar EK C’de topluca verilmistir. EK D ise yine ayni
elektrolit konsantrasyonu aralifinda ancak KCI kullanilan elektrokoagiilasyon
denemelerinin sonucglarimi  kapsamaktadir. Elektrolit olarak sodyum kloriiriin
kullanildigi deneylerde zamana bagli normalize floriir degisimleri sekil 3.7’de

verilmigtir.
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Sekil 3. 7 :  Farkli NaCl konsantrasyonlarinda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon
denemelerinde zamana bagli normalize floriir degisimi (Fo: 5 mg/L
pHo~7, J : 11.37 mA/cm?).

Sekil 3.7°deki veriler degerlendirildiginde NaCl (elektrolit) konsantrasyonundaki
artisin, calisilan reaksiyon kosullarinda elektrokoagiilasyon ile florlir giderimi
tizerinde belirgin bir rolii olmadigi sdylenebilmektedir. 150 mg/L kloriir
konsantrasyonunda  yiiriitiilen deneme disinda, denenen tim elektrolit
konsantrasyonlarinda 240 dakikalik uygulama sonunda % 50’lik bir floriir
gideriminin saglanmis olmasi da bu goriisii dogrulamaktadir. 150 mg/L kloriir
esdegeri elektrolit dozunda ise floriir giderme veriminde % 12’lik bir azalma s6z
konusu olmustur. Bu denemelerde elektrokoagiilasyon uygulamasimin ilk 15
dakikalik zaman diliminde c¢ozelti pH’lart ani sigramalar ile alkali degerlere

yiikselmis ve aritilmis suda 11’in tizerinde pH degerlerine ulagilmistir (Sekil 3.8).
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Tiim denemelerde birbirine yakin pH degerlerinin elde edildigi ve EK C’den de
goriilecegi lizere, artan elektrolit konsantrasyonuyla camur olusumunun da hizlandigi
diisiiniildiiglinde, artan elektrolit konsantrasyonuyla floriir giderim verimlerinin
tyilesmesi beklenirken birbirine yakin floriir giderimlerinin elde edilmesi, bu isletme
parametresinin etkisinin ihmal edilebilecek diizeyde olduguna igaret etmektedir. Bu

goriis Tetik’in (2011) ¢alismasi ile de uyum igerisindedir.
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Sekil 3. 8 :  Farkli NaCl konsantrasyonlarinda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon
denemelerinde zamana bagli pH degisimi (Fo: 5 mg/L pHo~7,J :
11.37 mA/cm?).

Zira Tetik’in (2011) aliiminyum elektrotlar kullanilarak elektrokoagiilasyon ile floriir
giderimini inceledigi deneysel caligmasinda elektrolit konsantrasyonunun proses
verimi tizerindeki etkisi arastirilmistir. Floriir ilaveli igme suyu 6rnekleri ve sentetik
olarak hazirlanmis numuneler iizerinde farkli NaCl konsantrasyonlarinda bir seri
deney yiritilmistir. 0.35 mA/cm® akim yogunlugunda orijinal kloriir
konsantrasyonunda (35 mg CI/L) ve 135 mg Cl/L’ye esdeger NaCl ilaveli igme suyu
ornekleri (4 mg F/L) iizerinde yiiriitiilen elektrokoagiilasyon uygulamas: ile elektrolit
konsantrasyonundaki artisin ¢alisilan reaksiyon kosullarinda elektrokoagiilasyon
prosesi ile florlir giderimi {izerinde 6nemli bir rol oynamadigi sonucuna varmistir.
Gerek orijinal gerekse kloriir ilaveli igme suyu Ornekleri iizerinde yiiriitiilen

elektrokoagiilasyon denemelerinde her ikisinin de 180 dakika reaksiyon siiresi
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sonucu floriir konsantrasyonu 0.65 mg/L’ ye diismiistiir. Bununla birlikte ilk 30
dakikalik reaksiyon siiresinde olgiilen floriir konsantrasyonlart karsilastirildiginda,
igme suyu 6rneginin orijinal kloriir konsantrasyonunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon
denemesinde daha yiiksek kloriir konsantrasyonu ile yiiriitiillene gore daha diisiik
floriir konsantrasyonlarina ulastig1 goriilmiistiir. Buna karsilik 30 ile 150 dakikalik
reaksiyon siiresinde ise yiiksek elektrolit konsantrasyonunda yliriitiilen deneylerde

daha yiiksek floriir giderim verimleri elde edilmistir.

Sekil 3.9 elektrolit olarak potasyum kloriiriin kullanildig1 elektrokoagiilasyon
denemelerinde zamana bagl Glgiilen normalize floriir degisimlerini kapsamaktadir.
Bu denemeler 5 mg/L baslangi¢ florlir konsantrasyonunda numunenin orijinal
pH’sinda (yaklasik 7) ve 11.37 mA/cm? akim yogunlugunda 240 dakika siiresince

yiirlitilmustiir.
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Sekil 3.9  : Farkli KCI konsantrasyonlarinda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon
denemelerinde zamana bagli normalize floriir degisimi (FO: 5 mg/L,
pHO~7, J: 11.37 mA/cm2).

Sekil 3.9 incelendiginde elektrolit olarak potasyum kloriir kullanilmasi durumunda
artan KCI konsantrasyonuyla floriir giderme veriminde belirgin diistislerin oldugu
sOylenebilmektedir. Kloriir konsantrasyonunun 50 mg/L’den 75 mg/L’ye arttirilmasi
durumunda floriir gideriminde yaklasik % 20°lik bir azalma meydana gelmistir. En
yiiksek kloriir konsantrasyonu olan 150 mg/L ile yiriitiilen elektrokoagiilasyon
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uygulamasinda ancak % 17’lik bir floriir giderimi elde edilmistir. 50 mg/L kloriir
esdegeri potasyum kloriir ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon uygulamasinin sonunda
olusan ¢amur miktar1 6685 mg AKM/L’dir. 75 mg/L kloriir esdegeri potasyum kloriir
ile yiiriitiillen uygulama sonunda ise olusan ¢amur miktar1 6000 mg AKM/L’dir. Her
iki denemede birbirine olduk¢ca yakin ¢amur olusumlart meydana geldigi
diisiiniildiiginde floriir giderimindeki bu koétiilesme ancak uygulama esnasinda
meydana gelen pH degisimleri ile izah edilebilmektedir. Sekil 3.10 potasyum Kkloriir
ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon uygulamalarinda meydana gelen pH degisimlerini
gostermektedir. Bu sekil incelendiginde 50 mg/L kloriir esdegeri potasyum kloriir
iceren deneme haricindeki tiim denemelerde pH’nin oldukca yavas yiikseldigi ve 8 —
9 arasinda degisen degerlere ulastigi goriilmektedir. En diisiikk elektrolit
konsantrasyonu ile yiiriitiilen denemede ise reaksiyonun ilk 15. dakikasinda pH
10.3’e yiikselmis ve reaksiyon alkali pH degerlerinde devam etmistir. Bununla
birlikte bu diisiik pH’lardaki floriir giderme verimlerindeki azalmalar tam olarak izah

edilememektedir.
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Sekil 3. 10 : Farkli KCI konsantrasyonlarinda yiiritiilen elektrokoagiilasyon
denemelerinde zamana bagli pH degisimi (Fo: 5 mg/L, pHo~7,J:11.37

mA/cm?).

Elektrolit olarak sodyum kloriir ve potasyum kloriir kullanilmasi durumunda elde

edilen deney sonuglar1 birbiri ile mukayese edildiginde sodyum klortiriin daha etkin
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bir elektrolit olarak islev gordiigii soylenebilmektedir. Bu nedenle ¢elik elektrotlarin
kullanildig1 elektrokoagiilasyon uygulamasi ile floriir gideriminde elektrolit olarak
sodyum kloriiriin kullanilmasinin daha avantajli olacagi sdylenebilmektedir. Sodyum
kloriir ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon uygulamalarinda, artan elektrolit dozaji1 ile
floriir gideriminde belirgin bir degisiklik olmamis ve hatta en yiiksek goriiniir birinci
dereceden reaksiyon hiz sabiti 50 mg/L kloriir esdegeri sodyum kloriir ilaveli
elektrokoagiilasyon denemesi i¢in elde edilmistir (Cizelge 3.2). Bu nedenle ilerideki
deneysel ¢alismanin en diisiik elektrolit konsantrasyonu olan 50 mg/L kloriir esdegeri
NaCl dozaji ile yiiriitiillmesine karar verilmistir. En diisiik dozajin se¢ilmesinin diger
nedenleri ise, bu uygulamanin bir igme suyu aritimi olacagi noktasindan hareketle,
hem i¢gme suyunun ¢oéziinmiis madde muhtevasini arttirmamak hem de gerek kloriir
gerekse sodyum konsantrasyonunun standartlara gore belirlenen degerlerin altinda

kalmasini saglamaktir.

Cizelge 3. 2 : Farkli kloriir dozajlart ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon uygulamast

goriiniir birinci derece reaksiyon kinetigi hiz sabitleri.

Kloriir esdegeri NaCl (mg/L) In (F/Fo) R

50 =-0.0031xt-0.0743  0.9775
75 =-0.0029 x t + 0.0397  0.9715
100 =-0.0003 x t + 0.0504  0.9758
125 =-0.0028 x t- 0.0355  0.9593
150 =-0.0018 x t- 0.0954  0.9787

3.5.3 Baslangi¢ Floriir Konsantrasyonunun Etkisi

Baslangic floriir konsantrasyonunun elektrokoagiilasyon ile floriir giderim verimi
tizerine etkisini belirlemek amaciyla 2 — 5 mg/L arasinda degisen floriir
konsantrasyonlarinda, numunenin orijinal pH’sinda (pH:7), 50 mg/L kloriir esdegeri
sodyum kloriir igeren numunelerde 11.37 mA/ecm® akim yogunlugunda bir seri
deneme gergeklestirilmistir. Bu denemelerden elde edilen sonuglar EK E’de topluca
verilmistir. Sekil 3.11 s6z konusu denemelerde zamana bagli olarak dlgiilen

normalize floriir degisimlerini igermektedir.
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Sekil 3. 11 : Farkli baslangig floriir konsantrasyonlarinda yliriitiilen denemelerde
zamana bagl normalize floriir degisimi (pHo,~ 7, Cl: 50 mg/L, J: 11.37

mA/cm?).

Sekil 3.11’den de goriildiigli iizere artan baslangi¢c floriir konsantrasyonlarinda
birbirine yakin floriir giderme verimleri elde edilmistir. Bununla birlikte en diisiik
floriir giderme verimi (% 23), en diisiik baslangic floriir konsantrasyonu igeren
numune ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesinde saptanmistir. Bu deneme i¢in
hesaplanan birinci derece hiz sabiti ayni1 seri i¢in hesaplanan hiz sabitleri arasinda en
diisiik olandir (Cizelge 3.3). Ancak bu denemede ¢ikis floriir konsantrasyonu igme
suyu standardi olan 1.5 mg/L’ye esittir. 3 mg/L baslangi¢ floriir konsantrasyonu
iceren numune ile yliriitilen denemede ise c¢ikis floriir konsantrasyou 1.4 mg/L
olarak Ol¢iilmiistiir. Bu uygulamada giderme verimi % 52 olarak hesaplanmistir. 3 ve
4 mg/L floriir iceren numuneler iizerinde yiiriitiilen denemelerde ise, 240 dakika
reaksiyon sonrasi, florlir ancak 2.3 mg/L civarina diisiiriilebilmistir. Sekil 3.12’den
de gortilecegi iizere tiim denemelerde birbirine ¢ok yakin pH degisimleri meydana
gelmistir.  Bu noktadan hareketle, floriir giderimindeki yetersizlik pH ile
iliskilendirilememektedir. Bu deneysel calismadan elde edilen sonuglar literatiir
verilerinden farklilik géstermektedir. Tetik (2011) aliiminyum elektrotlar kullanarak
gerceklestirdigi elektrokoagiilasyon uygulamasinda proses veriminin baslangic floriir

konsantrasyonundan etkilenmedigini rapor etmistir. Zira baslangic floriir

56



konsantrasyonu ne olursa olsun hep birbirine yakin ¢ikis floriir konsantrasyonlari

Olemiistir.

Cizelge 3. 3: Farkli basglangi¢ floriir konsantrasyonlarindaki elektrokoagiilasyon

uygulamasi goriiniir birinci derece reaksiyon kinetigi hiz sabitleri.

Baslangic Floriir In (F/Fo) R?
konsantrasyonu (mg/L)

2 =-0.0012 x t+0.0024 0.9764
3 =-0.0033 xt+0.0953 0.9752
4 =-0.0023 xt+0.0389 0.9785
5 =-0.003 xt+0.0662  0.9621

14.00 +
12.00 +
10.00 + =
8.00 +
I
S B &2 mg/LE-
6.00 +
O3 mg/L F-
4.00 +
A4 mg/LF-
2.00 + X 5 mg/L F-
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Sekil 3. 12 : Farkli baslangig floriir konsantrasyonlarinda yiiriitiilen denemelerde

zamana bagh pH degisimi (pHo~ 7, Cl: 50 mg/L, J: 11.37 mA/cm?).

Farkli konsantrasyonlarda floriir igeren numuneler {izerinde gergeklestirilen
denemelerden  elde  edilen  sonuglardan  hareketle  baslangic  floriir
konsantrasyonundaki artis igcme suyu floriir standartlarin1 saglamayan ¢ikis
akimlariin olusturulabilecegini isaret etmektedir. Bu ise elektrokoagiilasyon

uygulamasinin baglatildigi pH degerinin proses verimi iizerine etkisinin olup
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olmayacagi sorusunu giindeme getirmistir. Bu hususu acikliga kavusturmak iizere

farkli pH degerlerinde baslatilan bir seri deneme yiiriitiilmiistiir.

3.5.4 Baslangi¢c pH’simin Etkisi

5 mg/L floriir, 50 mg/L kloriir esdegeri sodyum kloriir i¢eren numuneler iizerinde
11.37 mA/cm® akim yogunlugunda, 3 — 6 arasinda degisen farkli baslangig
pH’larinda gerceklestirilen elektrokoagiilasyon uygulamalarindan elde edilen
sonuclar EK F’de verilmistir. Sekil 3.13 bu denemelerden elde edilen normalize
floriir degisimlerini kapsamaktadir. Bu seri elektrokoagiilasyon uygulamasinda, tiim
denemelerde esit klorlir konsantrasyonu saglanmasi amaciyla numunelerin pH’s1
once hidroklorik asit ile 3’e diistiriilmiis ve kloriir 6l¢limii yapilmistir. Kloriir ilavesi
ise numunedeki kloriir miktar1 dikkate almarak gerceklestirilmistir. Ucten daha

biiyiilk pH degerlerinde yiiriitiilen denemelerde ise pH ayart NaOH kullanilarak

gerceklestirilmistir.
Y
o X
0.8 +
88w g o
A
06 4 < X O
Tog O O X X
Pray A é>pH=3 X
0.4 —+ <& O
&eH=4 Iy
0.2 - A pH=5
X pH=6
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siire (dk)

Sekil 3. 13 : Farkli baslangi¢ pH’larinda 5 mg/L flortir ilaveli numunelerde
gie p g
yiiriitiilen denemelerde zamana bagli normalize floriir degisimi (Fo: 5

mg/L , Cl: 50 mg/L, J: 11.37 mA /cm?).

Sekil 3.13 incelendiginde pH 3’te baglatilan elektrokoagiilasyon uygulamasinda
floriir gideriminin % 70 ile maksimum oldugu goriilmektedir. pH 4 ve 5’te baslatilan

elektrokoagiilasyon denemelerinde de % 65’lik bir floriir giderimi elde edilmistir.
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pH’nin 6’ya yiikseltilerek baglatildig1 elektrokoagiilasyon uygulamasinda ise floriir
gideriminde yaklasik % 10’luk bir diisiis s6z konusu olmustur. Elde edilen bu
sonuglar 5 mg/L gibi yiiksek baslangi¢ floriir konsantrasyonu igeren Orneklerde
elektrokoagiilasyon uygulamalarimin  diisik pH’larda yiirlitiilmesinin  floriir
standardinin saglanmasi acisindan gerekli olduguna isaret etmektedir. Bununla
birlikte floriir standardina ulasilmasi i¢in gerekli olan isletim siiresinin de 240 dakika
olacag1 goz ardi edilmemesi gereken bir husustur. Bu uygulamalarda zamana bagh

Olciilen pH degisimleri sekil 3.14’te verilmistir.
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A pH=5
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X pH=6
000 +—+—t+—+—+—+—+—+——+—+——+—t—
0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150 165 180 195 210 225 240 255

sure (dk)

Sekil 3. 14 : Farkli baslangi¢ pH’larinda 5 mg/L floriir ilaveli numunelerde
yiiriitiilen denemelerde zamana bagli pH degisimi (Fo: 5 mg/L , Cl: 50
mg/L, J:11.37 mA /cm?).

Sekil 3.14’ten de goriildiigii lizere farkli pH’larda baglatilan bu denemelerde herhangi
bir t aninda birbirine yakin ¢ozelti pH’larina ulagilmistir. Bununla birlikte pH 3’te
baslatilan elektrokoagiilasyon denemesinde reaksiyonun ilk 90 dakikasinda pH artis
digerlerine nazaran daha yavas gerceklesmistir. Bu ise floriir gideriminin de
digerlerine nazaran daha hizli bir sekilde cereyan etmesine neden olmustur. Bu
hususlar dikkate alindiginda 5 mg/L floriir igeren numune iizerinde yiiriitiilen
elektrokoagiilasyon uygulamasi i¢in floriir standardini saglayabilecek isletme kosulu;
J. 11.37 mAlcm?, pHo: 3 ve 50 mg/L klorir esdegeri NaCl olarak

tanimlanabilmektedir.
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Elektrokoagiilasyon uygulamasinin pH 3’te baglatilmasinin floriir giderimi tizerinde
olumlu rol oynadig1 goriisiinden hareketle, elektrolit olarak potasyum kloriiriin
kullanildig1 bir deneme gerceklestirilmistir. Bu deneme 5 mg/L floriir ve 50 mg/L
kloriir esdegeri KCl igeren numune iizerinde 11.37 mA/cm? akim yogunlugunda ve

pH 3’te baslatilarak yiiriitiilmiistiir (EK D).

1o .

<
o 0 o
0.8 -+ o %

O o )

(O

F/F,

0.4 +
<O pH=3 OpH=6

0 } } } } } } } } } } } } } } } }
0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150 165 180 195 210 225 240 255
siire (dk)

Sekil 3. 15: Farkli baslangi¢ pH’larinda 5 mg/L flortiir ilaveli numunelerde
yliriitiilen denemelerde zamana bagli pH degisimi (Fo: 5 mg/L , Cl: 50
mg/L (KCI), J: 11.37 mA /cm?).

Sekil 3.15 incelendiginde elektrolit olarak potasyum kloriir kullanilmasi durumunda
baslangic pH’sinin 3’e diisiiriilmesinin floriir giderimi {iizerinde sodyum kloriir
kullanildigindaki gibi bir iyilesme saglamadigi goriilmektedir. Elektrolit olarak
KCI’nin kullanildig1 denemelerden elde dilen sonuglar Un ve digerlerinin (2009) elde
ettigi sonuglar ile uyum igerisindedir. Ancak Un ve digerleri (2009) calismalarinda
elektrolit olarak Na,SO; (0.01 M) kullanmus, baslangic pH’sinin floriir giderme
verimi iizerine etkisini 1 mA/cm® akim yogunlugunda 5 mg/L floriir iceren
numuneler {iizerinde tespit etmislerdir. Calismalarinda floriir giderim veriminin
pH’nin 5’ten 6’ya yiikseltilmesi ile % 77.2°den % 83.6 ya ylikseldigi ve maksimum
oldugu belirtilmistir. pH 9’da ise floriir gideriminin en diisiik seviyede oldugu rapor
edilmistir. pH 6°da en yiiksek seviyede elde edilen floriir giderim verimi, pH’nin 7,

8 ve 9’a ¢ikarilmasi ile % 78.4, % 77.8 ve % 73.6 degerleri ile diisiis gostermistir.
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Elektrolit olarak NaCl kullanilmast durumunda elde edilen sonuglar Tetik’in (2011)
aliminyum elektrotlar ile yirittiigii elektrokoagiilasyon denemelerinden elde edilen
sonuglara  benzerdir. Tetik (2011) ¢6zelti pH’smmin  yiikseltilmesi ile
elektrokoagiilasyon prosesinde floriir gideriminin ¢ok daha kisa siirelerde

gerceklesmesinin miimkiin kilindigin1 rapor etmistir.
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4. SONUC VE ONERILER

Floriirlin insan ve ¢evre saglig1 acisindan olumsuz etkilere sahip olmasindan dolay1
Diinya Saglik Orgiitii (WHO) ve Tiirk Standartlar1 Enstitiisii (TSE) tarafindan i¢gme
sularinda bulunabilecek maksimum floriir konsantrasyonu 1.5 mg/L olarak
siirlandirilmigtir.  Bu  ¢ergcevede floriir kontroli i¢in kimyasal ¢Oktiirme,
adsorpsiyon, koagiilasyon-flokiilasyon, iyon degistirme, membran prosesleri gibi
bircok teknoloji gelistirilmistir. Ancak bu teknolojilerin yiiksek konsantrasyondaki
floriirii giderme verimlerinin diisiik olmasindan dolayr bu aritma yontemlerinin
oncesinde kimyasal ¢oktiirme yontemi kullanilmaktadir. Yaygin olarak kullanilan
kalsiyum floriir ile ¢oktliirme uygulamasinda 6zelikle endiistrilerden kaynaklanan 300
mg/L ve tlizeri floriir konsantrasyonuna sahip atiksularmn 5 - 10 mg/L floriir
konsantrasyonuna getirilmesi basarili ve standart hale gelen bir teknolojidir. Buna
karsin bu konsantrasyonlarin altinda 6zellikle icme suyu standardi olan 1.5 mg/L
floriir diizeyine inilmesi i¢in ¢ok sayida proses denenmesine ve uygulanmasina

ragmen tam olarak standart hale getirilmis bir teknolojiden s6z etmek giictiir.

20. ylizyilin son yarist ve 21. yiizyilin baslangicinda baslica mikrokirleticilere
yonelik ancak konvansiyonel Kirleticileri de kapsayan yeni ve etkin teknoloji
arayiglarina  gidilmistir. Bu  noktadan  hareketle elektrooksidasyon ve
elektrokoagiilasyon yontemleri hem ¢ok yonlii kullanilabilmesi hem de diger aritma
yontemlerine nazaran sagladigi avantajlar nedeniyle yaygin arastirmalara konu
olmustur. Bu ¢ercevede elektrokoagiilasyon, 6zellikle aliiminyum elektrot kullanimi
ile florlir aritimi i¢in denenmis ve basarili oldugu goriildiigiinden bu konuda ¢ok
sayida aragtirma yapilmistir. Fakat ayni durum celik elektrotlarin kullanimi ile
gerceklestirilen elektrokoagiilasyon ile floriir giderimi i¢in dogru degildir. Bu

konudaki ¢aligmalar oldukga kisitl kalmistir.

Yapilmis olan arastirmalar elektrokoagiilasyonu esas alan geleneksel anlayis
cergevesinde ele alinmis diger bir deyimle giderilecek kirleticilerin elektrotlarin

¢Oziinmesi ile olusan aliiminyum hidroksit yumaklar1 {izerinde adsorpsiyon ve
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kimyasal ¢oktiirme mekanizmalari ¢ergcevesinde baglanip sudan uzaklastirilmasini ve
bu sekilde aritimin gerceklestirilmesini hedeflemislerdir. Bu c¢alismada celik
elektrotlar kullanilarak elektrokoagiilasyon prosesi gergeklestirilmis olup, ¢alisma
sonucunda elde edilen baslica bulgular ve bunlarin degerlendirilmesi asagida

belirtilmistir.

Akim yogunlugunun elektrokoagiilasyon uygulamasinda floriir giderimi {iizerine
etkisini belirlemek amaciyla oncelikle 0.75 mA/cm? ile 3.79 mA/cm? arasinda
uygulanan akim yogunluklarinda elektrokoagiilasyon denemeleri yapilmistir. Artan
akim yogunlugu ile floriir gideriminde bir artis s6z konusu olmakla birlikte bu
uygulamadaki en yiiksek akim yogunlugu olan 3.79 mA/cm®de maksimum %35
flortir giderimi gerceklesmistir. Floriir giderimi i¢in optimum kosullart belirlemek
amactyla, ilk deney serisinde en yiiksek giderim veriminin elde edildigi 3.79 mA/cm?
ile 15.16 mA/cm? akim yogunlugu arasinda bir seri elektrokoagiilasyon deneyi daha
yiirtitilmusttr. 11.37 mA/cmz’ye kadar artan akim yogunluklarinda floriir giderme
verimlerinde artis oldugu goriilmiis ve 180 dakikalik reaksiyon sonrasinda % 51°lik
oranla en yiiksek giderme verimi bu akim yogunlugunda elde edilmistir. 15.16
mA/cm? akim yogunlugunda ise floriir giderme veriminde % 4’liikk bir azalma s6z

konusu olurken, her iki uygulamada da birbirine yakin pH degerlerine ulagilmistir.

Artan elektrolit konsantrasyonu ile florlir giderim verimlerinin 1iyilesmesi
beklenirken birbirine yakin floriir giderimlerinin elde edilmesi, bu isletme
parametresinin etkisinin ihmal edilebilecek diizeyde oldugu belirlenmistir. Elektrolit
cinsinin floriir giderme verimi {izerine etkisini belirlemek amaciyla, ayni elektrolit
dozunda  olmak iizere, potasyum kloriir kullanilarak  gergeklestirilen
elektrokoagiilasyon denemelerinde, artan KCl konsantrasyonuyla floriir giderme
veriminde belirgin diislislerin oldugu goriilmistiir. En yiiksek kloriir konsantrasyonu
olan 150 mg/L ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon uygulamasinda % 17’lik bir floriir
giderimi elde edilmistir. Olusan ¢amur miktarlarina bakildiginda ise, 50 ve 75 mg/L
kloriir esdegeri potasyum kloriir ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemeleri
sonunda birbirine yakin (6000 mg AKM/L civarl) ¢amur olusumu séz konusu
olmustur. 50 mg/L kloriir esdegeri potasyum kloriir iceren deneme haricindeki tiim
denemelerde pH’nin oldukca yavas ylikseldigi ve 8 — 9 arasinda degisen degerlere
ulastigi gz onlinde bulunduruldugunda artan potasyum kloriir konsantrasyonu ile

floriir giderimindeki kotiilesme tam olarak izah edilememektedir.
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Baglangi¢ floriir konsantrasyonunun elektrokoagiilasyon ile floriir giderim verimi
tizerine etkisini belirlemek amaciyla 2 mg/L ile 5 mg/L arasinda degisen floriir
konsantrasyonlarinda, numunenin orijinal pH’sinda, 50 mg/L kloriir esdegeri sodyum
kloriir iceren numunelerde 11.37 mA/cm? akim yogunlugunda bir seri deneme
gerceklestirilmistir. 2 mg/L. baslangi¢ floriir konsantrasyonu igeren numune ile
yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesinde en diisiik floriir giderimi saptanmakla
beraber bu denemede ¢ikis floriir konsantrasyonu igme suyu standardi olan 1.5
mg/L’ye  esit  Ol¢iilmiistiir. Bununla  birlikte artan  baslangic  floriir
konsantrasyonlarinda birbirine yakin floriir giderme verimleri elde edilmistir. 3 mg/L
baslangi¢ floriir konsantrasyonu igeren numune ile yliriitilen denemede ise ¢ikis
floriir konsantrasyonu standardin altinda (1.4 mg/L) dl¢iilmiistiir. 3 ve 4 mg/L floriir
iceren numuneler lizerinde yliriitiilen denemelerde, 240 dakika reaksiyon sonrasi,
flortiir ancak 2.3 mg/L civarina diisiiriilebilmistir. Tiim denemelerde birbirine ¢ok
yakin pH degisimleri meydana gelmis ve bu benzerlik floriir giderimlerindeki

yetersizlik ile iligkilendirilememistir.

3 — 6 arasinda degisen farkli baslangic pH’larinda  gergeklestirilen
elektrokoagiilasyon uygulamalari ile baslangi¢c pH’sinin floriir giderimi {izerine etkisi
belirlenmistir. Baslangic pH’s1 3 olan elektrokoagiilasyon uygulamasinda floriir
gideriminin maksimum oldugu saptanmistir (% 70). pH 4 ve 5’te baslatilan
elektrokoagiilasyon denemelerinde % 65°lik bir floriir giderimi elde edilmis, pH’nin
6’ya yiikseltilerek baslatildig1 elektrokoagiilasyon uygulamasinda ise floriir
gideriminde yaklasik % 10’luk bir diisiis s6z konusu olmustur. Floriir standardinin
saglanabilmesi i¢in elektrokoagiilasyon uygulamasinin diisiik pH’larda yiiriitiilmesi
uygun bulunmustur. Farkli pH’larda baglatilan bu denemelerde birbirine yakin
¢ozelti pH’lar1 saptanmistir. Bununla birlikte pH 3’te baslatilan elektrokoagiilasyon
denemesinde reaksiyonun ilk 90 dakikasinda pH artis1 digerlerine nazaran daha
yavas gerceklesmistir. Bu farklilik floriir gideriminin digerlerine kiyasla daha hizli
bir sekilde gerceklesmesine neden olmustur. Elektrokoagiilasyon uygulamasinin pH
3’te baslatilmasinin floriir giderimi iizerinde olumlu rol oynadigi goriisiinden
hareketle, elektrolit olarak potasyum klorlirin = kullanildigi  bir  deneme
gergeklestirilmistir. Bu deneme 5 mg/L floriir ve 50 mg/L kloriir esdegeri KCl igeren

numune iizerinde 11.37 mA/ecm? akim yogunlugunda ve pH 3’te baslatilarak
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yiriitiilmiistir. Bu deneme sonunda potasyum kloriiriin floriir giderimi iizerinde

sodyum kloriir kullanildigindaki gibi bir iyilesme saglamadig1 gorilmistiir.

Bu calisma kapsaminda yiiriitiilen deneysel ¢alismadan elde edilen veriler 15181nda,
celik elektrotlarin kullanildig1 elektrokoagiilasyon uygulamasinda 5 mg/L floriir
iceren numune {lizerinde akim yogunlugu 11.37 mA/cm?, baslangi¢ pH degeri 3 ve 50
mg/L kloriir esdegeri NaCl elektroliti floriir standardin1 saglayabilecek optimum

isletme kosullar1 olarak tanimlanmugtir.

Bu ¢alisma kapsaminda sentetik olarak hazirlanan numuneler ile ¢alisilmistir, ileride
floriir iceren atiksu numuneleri ile ¢alisilmasi durumunda atiksuda bulunabilecek

diger anyon ve katyonlarin giderilmesi acisindan incelemek miimkiin olabilecektir.

Yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemelerinde sadece bir tip elektrokoagiilator ve bir
tip elektrot cinsi ile (monopolar gelik elektrotlar) ¢alisilmistir. Devam eden bir konu
olarak farkli polaritede farkli baglanma sekilleri ile gergeklestirilecek

elektrokoagiilasyon ile floriir giderimi aragtirilabilir.
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Cizelge A. 1 : 0.75 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuclari (Fo : 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 0.75
mA/cm?, olusan camur : 1250 mg AKM/L) .

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 4.70 6.86 5.09 1
15 4.40 8.44 5.07 0.99
30 4.40 8.88 5.04 0.99
45 4.40 8.96 4.94 0.97
60 4.40 8.78 4.86 0.95
90 4.40 8.96 491 0.96

120 4.40 9.08 4.68 0.91

150 4.30 8.82 4.63 0.90

180 4.30 8.99 4.54 0.89

210 4.30 9.07 4.58 0.89

240 4.30 8.90 4.65 0.91
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Cizelge A. 2 : 1.51 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 1.51
mA/cm?, olusan camur : 1835 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 5.60 6.89 5.06 1.00

15 5.50 8.55 5.06 1.00

30 5.50 8.80 5.00 0.99

45 5.50 8.80 4.97 0.98

60 5.40 8.88 4.90 0.97

90 5.40 8.92 4.89 0.97
120 5.40 8.97 4.87 0.96
150 5.30 8.96 4.72 0.93
180 5.40 8.99 4.65 0.92
210 5.30 9.13 4.57 0.90
240 5.30 9.13 4.49 0.89
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Cizelge A. 3 : 2.27 mA/cm? akim yogunlugunda vyiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuclari (Fo: 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 2.27
mA/cm?, olusan ¢camur : 2655 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 6.80 6.90 5.04 1.00

15 6.70 8.67 5.03 1.00

30 6.70 9.30 4.97 0.99

45 6.60 9.28 491 0.97

60 6.50 9.32 4.88 0.97

90 6.50 9.33 4.81 0.95
120 6.00 9.34 4.80 0.95
150 6.30 9.35 4.78 0.95
180 6.30 9.37 451 0.89
210 6.30 9.42 4.48 0.89
240 6.20 9.46 4.31 0.86
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Cizelge A. 4 : 3.03 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari (Fq: 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 3.03
mA/cm?, olusan camur : 3950 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 8.00 6.85 5.07 1.00

15 7.70 8.85 5.00 0.99

30 7.50 9.12 4.92 0.97

45 7.50 9.18 4.89 0.96

60 7.30 9.25 4.85 0.96

90 7.30 9.35 4.83 0.95
120 7.30 9.34 4.77 0.94
150 7.00 9.45 4.72 0.93
180 7.10 9.47 4.65 0.92
210 7.10 9.51 4.42 0.87
240 7.20 9.73 4.21 0.83
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Cizelge A. 5 : 3.79 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fq: 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 3.79
mA/cm?, olusan camur : 4700 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 12.90 6.83 5.02 1.00

15 12.80 9.11 4.77 0.95

30 12.20 10.28 4.56 0.91

45 12.00 10.64 4.54 0.90

60 11.50 10.86 4.42 0.88

90 11.20 11.02 4.21 0.84
120 10.70 11.06 3.92 0.78
150 10.50 11.13 3.74 0.75
180 10.30 11.24 3.70 0.74
210 9.90 11.31 3.42 0.68
240 9.80 11.50 3.30 0.66
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Cizelge B. 1 : 3.79 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari (Fq: 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 3.79

mA/cm?).
Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 13.30 6.48 4.59 1.00
15 12.80 9.11 4.15 0.90

30 12.10 10.28 4.06 0.88

45 11.40 10.64 3.88 0.85

60 10.90 10.86 3.85 0.84

90 10.60 11.04 3.61 0.79

120 10.30 11.13 3.21 0.70

150 9.80 11.24 3.14 0.68

180 9.60 11.31 2.89 0.63

81



Cizelge B. 2 : 7.58 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari (Fq: 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 7.58

mA/cm?).
Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 21.70 6.49 4.58 1.00

15 20.80 10.45 3.71 0.81

30 19.20 10.88 3.69 0.81

45 18.20 11.02 3.57 0.78

60 17.50 11.14 3.54 0.77

90 16.40 11.26 3.17 0.69

120 15.70 11.34 2.77 0.60

150 15.30 11.38 2.67 0.58

180 15.20 11.42 2.61 0.57
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Cizelge B. 3 : 11.37 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitillen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo : 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J: 11.37

mA/cm?).
Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 34.10 6.47 4.56 1.00
15 27.20 10.56 4.36 0.96

30 24.80 11.02 4.31 0.95

45 22.60 11.14 4.01 0.88

60 21.40 11.29 3.92 0.86

90 20.00 11.40 3.38 0.74

120 19.50 11.46 3.26 0.71

150 19.50 11.56 2.95 0.65

180 20.10 11.55 2.22 0.49
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Cizelge B. 4 : 015.16 mA/cm? akim yogunlugunda yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari (Fq: 5 mg/L, Cl:50 mg/L (NaCl), J:
15.16 mA/cm?).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 45.10 6.48 451 1.00

15 33.70 11.03 4.27 0.95

30 29.60 11.14 4.31 0.96

45 26.80 11.21 4.03 0.89

60 25.50 11.30 3.90 0.86

90 24.10 11.34 3.37 0.75
120 24.30 11.42 3.26 0.72
150 24.70 11.44 3.01 0.67
180 25.10 11.51 2.37 0.53
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Cizelge C. 1 : 50 mg/L CI" esdegeri NaCl dozaj ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, pHo~7, Cl: 50 mg/L, J:
11.37 mA/cm?, olusan camur: 6085 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 37.10 6.86 4.78 1.00

15 29.30 10.38 4.74 0.99

30 26.30 10.69 4.56 0.95

45 24.00 10.88 4.42 0.92

60 22.20 10.94 4.43 0.93

90 20.60 11.15 4.09 0.86
120 19.70 11.19 3.60 0.75
150 19.90 11.20 3.54 0.74
180 20.50 11.22 3.12 0.65
210 21.70 11.16 2.57 0.54
240 23.20 11.06 2.37 0.50
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Cizelge C. 2 : 75 mg/L CI" esdegeri NaCl dozajr ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, pHo~7, Cl: 75 mg/L, J:
11.37 mA/cm?, olusan ¢amur: 6005 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 35.30 7.03 4.84 1.00

15 24.80 10.14 4.76 0.98

30 22.00 10.62 4.66 0.96

45 20.20 10.75 4.62 0.95

60 19.00 10.88 4.34 0.90

90 17.40 10.93 3.91 0.81
120 16.60 11.08 3.69 0.76
150 16.30 11.10 2.95 0.61
180 16.50 11.14 2.92 0.60
210 16.80 11.18 2.73 0.56
240 18.10 11.17 2.58 0.53
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Cizelge C. 3 : 100 mg/L Cl- esdegeri NaCl dozaji ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (FO: 5 mg/L, pHO~7, CI: 100 mg/L, J:
11.37 mA/cm2, olusan ¢camur: 15335 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 24.70 6.93 4.81 1.00

15 20.90 10.50 4.54 0.94

30 18.60 10.75 4.08 0.85

45 17.50 10.87 3.89 0.81

60 16.40 11.00 3.70 0.77

90 15.10 11.07 3.50 0.73
120 14.40 11.14 3.18 0.66
150 14.10 11.20 2.67 0.56
180 14.20 11.23 2.65 0.55
210 15.20 11.28 2.52 0.52
240 17.00 11.30 2.27 0.47
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Cizelge C. 4 : 125 mg/L Cl- esdegeri NaCl dozaji ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (FO: 5 mg/L, pHO~7, CI: 125 mg/L, J:
11.37 mA/cm2, olusan ¢camur: 20880 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fp)

0 16.90 6.79 4.88 1.00

15 15.70 8.10 4.57 0.94

30 14.10 10.32 4.52 0.93

45 12.80 10.76 4.53 0.93

60 12.20 10.93 4.40 0.90

90 11.20 11.17 4.16 0.85
120 10.70 11.22 3.96 0.81
150 10.30 11.25 3.39 0.69
180 10.00 11.33 3.08 0.63
210 10.20 11.34 2.76 0.57
240 10.40 11.41 2.44 0.50
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Cizelge C. 5:150 mg/L ClI- esdegeri NaCl dozaji ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglart (Fo: 5 mg/L, pHO~7, Cl:150 mg/L, J:
11.37 mA/cm2, olusan camur: 20055 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 14.70 6.90 4.85 1.00

15 12.90 10.42 4.30 0.89

30 11.80 10.73 4.20 0.87

45 11.20 10.95 4.05 0.84

60 10.80 11.05 4.07 0.84

90 10.10 11.15 3.75 0.77
120 9.60 11.24 3.52 0.73
150 9.30 11.37 3.07 0.63
180 9.20 11.41 3.12 0.64
210 9.30 11.45 3.00 0.62
240 9.60 11.47 3.01 0.62
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Cizelge D. 1 : 50 mg/L ClI- esdegeri KCI dozaji ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglart (FO: 5 mg/L, pHO~7, CI: 50 mg/L, J:
11.37 mA/cm2, olusan camur: 6685 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fp)

0 34.30 7.20 4.97 1.00

15 28.60 10.28 4.84 0.97

30 25.70 10.64 3.87 0.78

45 23.50 10.90 3.43 0.69

60 21.90 11.00 3.37 0.68

90 20.50 11.02 2.96 0.60
120 20.00 11.15 3.38 0.68
150 20.10 11.16 2.80 0.56
180 20.30 11.24 2.97 0.60
210 20.80 11.19 2.78 0.56
240 21.30 11.23 2.65 0.53
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Cizelge D. 2 : 75 mg/L CI" esdegeri KCl dozaji ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglart (Fo: 5 mg/L, pHo~7, Cl: 75mg/L, J: 11.37
mA/cm?, olusan camur: 6005 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fp)

0 32.10 7.02 4.94 1.00

15 27.80 8.97 4.92 1.00

30 26.52 9.02 4.87 0.99

45 22.40 9.13 4.76 0.96

60 22.30 9.24 451 0.91

90 21.70 9.21 4.46 0.90
120 19.80 9.25 441 0.89
150 19.60 9.26 4.27 0.86
180 19.60 9.26 4.05 0.82
210 19.50 9.32 3.88 0.79
240 19.40 9.35 3.57 0.72
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Cizelge D. 3 :100 mg/L CI" esdegeri KCI dozaju ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, pHo~7, Cl: 100 mg/L, J:
11.37 mA/cm?, olusan ¢amur: 5335 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 25.70 7.00 4.98 1.00

15 21.90 8.78 4.90 0.98

30 19.60 8.85 4.87 0.98

45 17.80 8.87 4.83 0.97

60 16.20 8.93 4.78 0.96

90 15.50 8.94 4.67 0.94
120 14.80 8.94 4.55 0.91
150 14.70 8.94 4.23 0.85
180 14.70 8.94 4.17 0.84
210 14.60 8.95 3.90 0.78
240 14.30 8.89 3.76 0.76
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Cizelge D. 4 :125 mg/L CI" esdegeri KCI dozaju ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, pHo~7, Cl: 125 mg/L, J:
11.37 mA/cm?, olusan ¢amur: 3800 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 18.90 6.90 5.02 1.00

15 16.70 8.00 4.09 0.81

30 15.10 7.98 4.11 0.82

45 13.20 7.98 3.99 0.79

60 12.40 8.00 3.97 0.79

90 12.20 8.01 3.98 0.79
120 11.80 8.13 3.93 0.78
150 11.60 8.23 3.87 0.77
180 10.50 8.24 3.85 0.77
210 10.50 8.24 3.75 0.75
240 10.40 8.25 3.74 0.75
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Cizelge D. 5 :150 mg/L CI" esdegeri KCI dozaju ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, pHo~7, Cl: 150 mg/L, J:
11.37 mA/cm?, olusan ¢amur: 3850 mg AKM/L).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 14.70 6.96 4.97 1.00

15 12.90 7.22 4.71 0.95

30 11.80 8.12 4.66 0.94

45 11.20 8.56 4.62 0.93

60 10.80 8.53 4.56 0.92

90 10.10 8.59 451 0.91
120 9.60 8.51 4.44 0.89
150 9.30 8.49 4.40 0.89
180 9.20 8.51 4.21 0.85
210 9.30 8.50 4.20 0.85
240 9.60 8.51 4.12 0.83
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Cizelge D. 6 : 50 mg /L kloriir esdegeri KCI dozaji ile yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, pHo=3, J: 11.37

mA/cm?)
Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)
0 34.90 3.00 4.97 1.00
15 38.90 3.15 4.33 0.87
30 37.80 3.22 4.21 0.85
45 36.60 3.35 4.20 0.85
60 35.30 3.36 4.06 0.82
90 32.30 3.36 4.10 0.82
120 28.40 3.40 3.32 0.67
150 27.30 3.55 3.20 0.64
180 26.80 3.59 3.23 0.65
210 27.50 4.41 3.15 0.63
240 27.90 4.57 3.02 0.61
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Cizelge E. 1 : Baslangi¢ floriir konsantrasyonu 2 mg/L olarak hazirlanan numunelerde yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi

sonuglari(pH~7, Cl: 50 mg/L, J: 11.37 mA /cm?).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 31.20 6.98 1.98 1.00

15 27.80 10.66 1.89 0.95

30 24.90 10.78 1.88 0.95

45 22.40 10.88 1.90 0.96

60 21.10 11.00 1.87 0.94

90 19.60 11.05 1.80 0.91
120 19.20 11.08 1.64 0.83
150 18.80 11.14 1.66 0.84
180 18.70 11.14 1.57 0.79
210 19.00 11.15 1.53 0.77
240 19.40 11.16 1.52 0.77
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Cizelge E. 2 : Baslangi¢ floriir konsantrasyonu 3 mg/L olarak hazirlanan numunelerde yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari

(pH~7, CI: 50 mg/L, J : 11.37 mA /cm?).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize
Floriir Degisimi

(F/Fo)
0 33.20 6.98 2.98 1.00
15 29.80 10.75 2.90 0.97
30 25.90 10.85 291 0.98
45 24.30 10.93 2.85 0.96
60 24.20 10.96 2.81 0.94
90 22.30 11.01 2.54 0.85
120 21.70 11.05 2.33 0.78
150 19.50 11.15 1.98 0.66
180 19.30 11.15 1.86 0.62
210 19.50 11.16 1.65 0.55
240 19.50 11.17 1.42 0.48
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Cizelge E. 3 : Baslangig floriir konsantrasyonu 4 mg/L olarak hazirlanan numunelerde yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari

(pH~7, CI: 50 mg/L, J : 11.37 mA /cm?).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 34.50 6.96 4.02 1.00

15 33.80 10.28 3.98 0.99

30 32.50 10.36 3.88 0.97

45 30.20 10.46 3.74 0.93

60 30.10 10.60 3.68 0.92

90 29.50 11.11 3.71 0.92
120 28.90 11.25 3.45 0.86
150 28.50 11.52 2.99 0.74
180 25.30 11.55 2.95 0.73
210 22.90 11.62 2.52 0.63
240 23.50 11.63 2.33 0.58
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Cizelge E. 4: Baslangic floriir konsantrasyonu 5 mg/L olarak hazirlanan numunelerde yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari

(pH~7, CI: 50 mg/L, J : 11.37 mA /cm?).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fp)

0 35.10 6.89 4.95 1.00

15 29.20 10.38 4.84 0.98

30 26.20 10.69 4.66 0.94

45 24.50 10.88 4.48 0.91

60 22.20 10.94 4.48 0.91

90 20.50 11.15 4.31 0.87
120 19.80 11.19 3.80 0.77
150 19.90 11.20 3.57 0.72
180 20.40 11.22 3.18 0.64
210 21.80 11.16 2.69 0.54
240 23.20 11.06 2.41 0.49
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Cizelge F. 1 : Baslangi¢ pH’s1 3 olarak hazirlanan numunede yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglari (Fo: 5 mg/L, Cl: 50 mg/L, J:
11.37 mA/cmd).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 50.90 3.01 5.05 1.00

15 50.70 7.08 4.40 0.87

30 52.50 7.58 3.82 0.76

45 53.20 7.94 3.22 0.64

60 52.60 9.05 2.73 0.54

90 46.00 10.01 2.66 0.53
120 43.20 10.27 2.09 0.41
150 41.90 10.28 2.05 0.41
180 41.30 10.36 2.42 0.48
210 41.40 10.36 1.70 0.34
240 41.30 10.39 1.58 0.31
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Cizelge F. 2 :Baslangi¢ pH’s1 4 olarak hazirlanan numunede yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, Cl: 50 mg/L, J:
11.37 mA/cmd).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fo)

0 52.40 4.10 5.03 1.00

15 45.00 8.13 4.73 0.94

30 38.60 10.12 4.02 0.80

45 33.90 10.56 3.98 0.79

60 31.30 10.68 3.78 0.75

90 27.70 10.65 3.64 0.72
120 26.20 10.94 3.73 0.74
150 26.10 10.96 3.60 0.72
180 25.50 10.96 3.21 0.64
210 25.30 11.01 2.15 0.43
240 25.20 11.00 1.78 0.35
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Cizelge F. 3 :Baslangi¢ pH’s1 5 olarak hazirlanan numunede yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, Cl: 50 mg/L, J:
11.37 mA/cmd).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 38.50 5.10 5.00 1.00

15 30.90 7.69 4.98 1.00

30 28.70 10.14 4.85 0.97

45 28.50 10.16 4.84 0.97

60 28.60 10.26 4.73 0.95

90 27.30 10.26 3.65 0.73
120 27.10 10.28 3.25 0.65
150 25.70 10.29 2.56 0.51
180 25.30 10.45 2.48 0.50
210 25.10 10.58 2.31 0.46
240 22.30 10.59 1.76 0.35
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Cizelge F. 4 :Baslangi¢ pH’s1 5 olarak hazirlanan numunede yiiriitiilen elektrokoagiilasyon denemesi sonuglar1 (Fo: 5 mg/L, Cl: 50 mg/L, J:
11.37 mA/cmd).

Zaman (dk) Volt pH Floriir (mg/L) Normalize Floriir
Degisimi (F/Fy)

0 24.70 6.08 5.00 1.00

15 20.90 7.89 4.81 0.96

30 18.60 10.14 4.54 0.91

45 17.50 10.16 4.08 0.82

60 16.40 10.26 3.89 0.78

90 15.10 10.26 3.70 0.74
120 14.40 10.28 3.50 0.70
150 14.10 10.29 3.18 0.64
180 14.20 10.45 2.67 0.53
210 15.20 10.58 2.65 0.53
240 16.50 10.59 2.21 0.44
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