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Bu ¢alismada, UV-C radyasyonu ve Fe*? ile aktive edilmis siilfat radikallerinin (SO4*)
E. coli ve P. aeruginosa bakterileri lizerindeki inaktivasyon etkisi aragtirilmistir. UV-
C/Siilfat tuzu deneylerinde, siilfat radikali kaynagi olarak K»S>Og, Na»>S,Og ve Oxone
tuzlar1 kullanilmistir. UV-C radyasyonu ve Fe*? aktivasyonu deneylerinde, optimum
PS/Fe oranini elde etmek i¢cin 3 mmol/L K2S>0s tuzu ile birlikte 0,15, 1 ve 3 mmol/L
Fe™? kullamlmistir. UV-C radyasyonu deneylerine siilfat tuzu eklenmesi bakteri
giderimini arttirmistir. UV-C+siilfat tuzlan ile yapilan g¢alismalarda, E. coli ve P.
aeruginosa bakterilerinin en yiksek inaktivasyonu Oxone kullanildiginda elde
edilmistir. Oxone miktarinin artmasi ile dezenfeksiyon verimi artarken, pH degerinin
literatiir sinir degerlerinin tizerinde kaldig1 diisiik konsantrasyonlarda ve kisa siirelerde
dahi (E.coli i¢in 0,5 mmol/L, 8 saniye, P.aeruginosa i¢in 0,5 mmol/L, 10 saniye), UV-
C+Oxone, diger siilfat tuzlarina gore 1-2 log daha fazla giderim saglamigtir. Optimum
PS/Fe oranm belirlemek i¢in yapilan ¢alismalarda, 1/0,33 oraninin bakteri
inaktivasyonunda en etkili oran oldugu tespit edilmistir. Ayrica PS/Fe proseslerine UV-
C radyasyonu eklenmesi ile bakteri inaktivasyonunda yaklasik 1,5 log daha fazla
giderim elde edilmistir. Deneysel c¢alismalardaki inaktivasyon katsayilart (ki ve kz),
Microsoft Excel eklentisi olan GInaFiT (Geeraerd and Van Impe Inactivation Model
Fitting Tool) modelleme araci ile hesaplanmig ve dezenfeksiyon yéntemlerine Bifazik
modelin uygun oldugu tespit edilmistir. Sonug¢ olarak, P. aeruginosa nin, SO4*
proseslerine karsi daha direncli oldugu tespit edilmistir. Oxone ve Fe' i¢gin diisiik
dozlarda dahi etkili bakteri inaktivasyonu saglandigi goriilmiistir. E. coli ve P.
aeruginosa bakterilerinin inaktivasyonunda, UV-C radyasyonu ve Fe*? ile aktive
edilmis SO4*" nin etkili bir dezenfeksiyon ydntemi oldugu ve dezenfeksiyon siiresini
onemli dl¢iide kisalttig1 sonucuna varilmstir.

Anahtar Kelimeler: Silfat radikalleri, UV-C radyasyonu, metal aktivasyonu, E. coli,
P. aeruginosa, inaktivasyon
2021, x + 118 sayfa.



ABSTRACT

MSc Thesis

EFFICIENCY OF SULFATE RADICALS PRODUCED BY DIFFERENT
ACTIVATION METHODS ON BACTERIAL INACTIVATION

Gamze SENER

Bursa Uludag University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Environmental Engineering

Supervisor: Asst. Prof. Dr. Uyesi Sevil CALISKAN ELEREN

In this study, the inactivation effect of sulfate radicals (SO4*) activated by UV-C
radiation and Fe*? on E. coli and P. aeruginosa was investigated. K»S,0s, Na2S;0s and
Oxone salts were used as sulfate radical sources. 0.15, 1 and 3 mmol/L Fe*?
concentrations were used with 3 mmol/L K2S;Os salt to obtain the optimum PS/Fe ratio
in the UV-C radiation and Fe*? activation experiments. Addition of sulfate salt to UV-C
radiation increased bacteria removal. The highest inactivation of E. coli and P.
aeruginosa was obtained by UV-C+Oxone among three different sulfate salts. While
disinfection efficiency increases with the increase in the amount of oxone, UV-
C+Oxone provided 1-2 log more removal than other sulfate salts even at low
concentrations and in short times (0.5 mmol/L and 8 seconds for E.coli, 0.5 mmol/L and
10 seconds for P.aeruginosa) when the pH value is above the limit values of the
literature. The optimum PS/Fe ratio in bacterial inactivation was determined as 1/0.33.
Addition of UV-C radiation to PS/Fe processes resulted in an increase of approximately
1.5 log in bacterial inactivation. The inactivation coefficients (k1 and k2) were calculated
with the GInaFiT (Geeraerd and Van Impe Inactivation Model Fitting Tool) modeling
tool, which is a Microsoft Excel add-on in the experiments and it was determined that
the Biphasic model was suitable for disinfection methods. As a result, P. aeruginosa
was found to be more resistant to SO4°* processes. Effective bacterial inactivation was
observed for Oxone and Fe*? even at low doses. It was concluded that SO4°*" activated
by UV-C radiation and Fe*? are an effective disinfection method in inactivation of E.
coli and P. aeruginosa bacteria and significantly shorten the disinfection time.

Key words: Sulfate radicals, UV-C radiation, metal activation, E. coli, P. aeruginosa,
inactivation
2021, x + 118 pages.
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1. GIRIS

Su, insanlar ve ekosistem i¢in en Onemli dogal kaynaklardan biridir. Yasam
standartlarinin ylikselmesi ve sanayinin gelismesi su tiikketiminin giderek artmasina
sebep olmustur. Bunun yanisira hizli niifus artig1 ile 2030 yili sonunda kiiresel niifusun
8 milyar olmasi1 beklentisi, su kaynaklar1 yonetiminin tiim diinyada daha biyiik bir
oneme sahip olacaktir (Kumar ve Pandit 2012). Gunumuizde, diinya ¢apinda yaklasik
770 milyon insan su kaynagina, 2,5 milyar insan ise saglikli temiz suya
erisememektedir (Reisner 2016). Diinya ylizeyinin dortte {i¢li su olmasina ragmen, icme
de dahil olmak iizere dogrudan kullanim i¢in bu suyun sadece %1’ i uygundur ve
giivenli bir sekilde kullanilmadan 6nce genellikle aritma gerektirmektedir. En dnemli
zorluklardan biri, insan tuketimi igin en uygun kalite parametrelerine sahip su uretimidir
(Galeano ve ark. 2017). Su, kimi zaman zararsiz kimi zaman insanlarda 6limcal
hastaliklara neden olabilen pek ¢ok sayida mikroorganizmalar igerebilir. Su
kaynaklarinin korunmasit ve uygun aritma teknikleri ile su kaynakli hastaliklarin
onlenmesi ve kontrolu kritik 6neme sahiptir. Arntilmamis veya Yyetersiz aritma
uygulanmis igme suyu kaynaklari, su kaynakli hastalik salginlarma neden olabilecek
mikroorganizmalar icerebilir (Kumar ve Pandit 2012). icme suyu olarak kullanilmasi
planlanan suya, gerekli aritma iglemleri uygulandiktan sonra dezenfeksiyon islemlerine
tabi tutulmasi gerekir. Igme suyunun diisiik kalitesinin birincil nedeni patojen bulagmasi
ve bunlarin bulagici hastaliklara neden olmasidir. Bu nendenle su dezenfeksiyonu halk
sagliginin korunmasi i¢in kritik bir 6neme sahiptir ve dikkatli uygulanmalidir (Galeano
ve ark. 2017).

Ileri oksidasyon prosesleri (I0P), sudaki yilksek kontaminasyon seviyelerinin, temiz
olmayan su tuketimiyle ilgili halk sagligi sorunlarinin ve igme suyu kalitesi ile ilgili
mevcut yasalarin getirdigi zorluklara diisiik maliyetli ve yliksek performansli bir ¢ozim
sunmaktadir. IOP’ler igme suyu iireten aritma sistemlerinin performanslarini
iyilestirebilir (Galeano ve ark. 2017). Klor, giinimizde en yaygin kullanilan
dezenfektandir. Ancak klor kullanimi sonucunda, dezenfeksiyon yan (rinlerinin
(DBP’ler) olusmas: biiyiik bir endise kaynagidir. Son yillarda su aritimi sirasinda, DBP

olusumunun azaltilmasi, koku olusmamasi ve kisa temas sureleri gibi pek ¢ok avantaj



nedeniyle ultraviyole (UV) dezenfeksiyon sistemleri kullanilmaya baslanmistir. Bunun
yanisira, 0zon, bakterileri ve virlsleri yok etmede klordan daha etkili bir dezenfektan
olarak kullanilmaktadir, ancak bromat ve bromlu DBP olusumu ve yiksek maliyeti
konusunda endiseler vardir. Bu nedenle, toksik ve saglik agisinda riskli DBP olusumunu
en aza indirmek ve geleneksel dezenfeksiyonlara kiyasla yiiksek dezenfekiyon
etkinligini stirdiirmek i¢in, kisa dmiirlii ama yiiksek redoks potansiyalli ve reaktiviteli
radikal tiirlerin (hidroksil (HOe) ve siilfat (SO4*") radikalleri) dezenfeksiyonda
kullanilmasina olan ilgi giderek artmaktadir. Yiksek derecede oksidatif radikal turlerin
mikro Kirleticilerin giderimi ve mikroorganizma inaktivasyonu i¢in kullanimi son
yillarda oldukca artmistir (Wordofa 2014).

HOe, yaygin dezenfektanlardan (klor, ozon gibi) daha yiiksek bir oksidasyon
potansiyeline sahiptir. Ancak son yillarda, oksidatif 6zelligi bakimindan HOe’ ne
benzeyen ancak elektron agisindan zengin kimyasallarla daha yiksek bir reaktiviteye

sahip SO4* ile yapilan ¢alismalar dikkat cekmeye baslamistir.

SO4* leri, genellikle persulfat (PS) ve peroksimonosulfattan (PMS) Uretilir. PMS ve PS
onemli oksidasyon potansiyallerine sahip olmakla birlikte, ¢ogu organik kirletici ile
dogrudan reaksiyonu ¢ok yavas bir hizda gerceklesir. Bu nedenle, daha giiclii oksidan
olan SO4*” leri olusturulur (Guerro- Rodriguez ve ark. 2018, Tsitonaki ve ark. 2010).
PMS ve PS genellikle alkali, aktif karbon, 1s1, UV, gegcis elementleri (Fe*?, Mn*2, Ni*2,
V* Ru™ ve Co0*?) ve dogal mineraller tarafindan aktive edilmektedir (Devi ve ark.
2016, Anipsitakis ve Dionysiou 2003, Fan ve ark. 2015, Furman ve ark. 2010, Liu ve
ark. 2012, Wang ve ark. 2015, Wu ve ark. 2014). PS ve PMS’nin farkli yontemler ile
aktive edilmesi sonucu olusan SO4°*” leri sadece atik suda degil, ayn1 zamanda igme
sularinda, yiizey ve yeralti sularinda da yiiksek toksisite ve kaliciliga sahip birgok
Kirletici maddeyi ayristirmaktadir. Reaksiyondan sonra, SO4°*” leri tarafindan iretilen
yan Tdriinler genellikle siilfat iyonlaridir, bunlar da geleneksel islemlerle sudan

uzaklastirilabilmektedir (Reisner 2016).

Bu ¢alismada, ¢ok giiglii bir oksitleyici olan SO4°*” lerinin, igme suyu genel kalitesinin

degerlendirilmesinde yaygin olarak kullanilan E. coli ve P. aeruginosa bakterileri



lizerindeki inaktivasyon etkisi degerlendirilmistir. UV-C radyasyonu ve Fe*? gecis
elementi aktivasyonu ile olusturulan SO4*” nin, E. coli ve P. aeruginosa uzerindeki
inaktivasyon etkilerinde farkl: siilfat tuzlar1 degerlendirilmis ve inaktivasyon katsayilari

belirlenmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER ve KAYNAK ARASTIRMASI

2.1. icme Suyu ve Kaynaklari

Su, diinyadaki tiim yasam i¢in gerekli en 6énemli maddelerden biridir ve kaliteli su
insanligin gelecegi i¢in ¢ok Onemlidir. Bununla birlikte, yiiksek niifus yogunlugu ve
sanayinin gelisme hizindan dolay1 hidrosfer, inorganik ve organik maddeler ile giderek
daha fazla kirlenmektedir. Hassas hidrosfer, kiiresel ekosistemin merkezi bir pargasidir
ve Diinya ylizeyinin yaklasik %73’ inli kaplamaktadir. Toplam su igerigi atmosferin
ana bolgeleri, biyosfer, okyanuslar ve kitalar arasinda dagilir. Okyanuslardaki su
kiitlesinin yaklasik 1,37 x 10! kg oldugu tahmin edilmektedir. Bu deger Diinya’ nin
suyunun %97’ sine karsilik gelir (Sekil 2.1). Toplam kiiresel su kaynaginin %3’ Une
tekabil eden tathh su kiitlesi ¢ogunlukla kutup ve buzullarda buz olarak (%79)
bulunmaktadir. Tatli su kaynaklarinin yaklasik %20’ si yeralt1 suyu olarak bulunur ve
sadece %1 inin biyokutle, nehirler, goller, toprak nemi icinde bulunan ve atmosfere su
buhar1 olarak dagitilan yiizey suyu oldugu diisliniilmektedir (Vanloon ve Duffy 2000,
Oppenlander 2007).
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Sekil 2.1. Kiiresel su kaynaklarinin dagilimi: hidrosferin bilesimi (VanLoon ve Duffy
2000)

Bununla birlikte, tatli su kiitlesi diinya ¢apinda esit olmayan bir sekilde dagilmistir.
Ayrica su kalitesi kimyasal ve mikrobiyolojik yonleri bakimindan oldukca degiskendir.

Yeralti ve yeriisti su kaynaklar1 antropojenik siire¢lerden giiclii bir sekilde



etkilenmektedir. Bu nedenle, kentsel ve endiistriyel atik su aritma teknolojilerinin
gelistirilmesi ve 1iyilestirilmesi, su kalitesi izleme ve c¢evre mevzuati politikasinin
giiclendirilmesi yoluyla ylizey sularinin kalitesinin korunmasi i¢in biiyiik ¢aba sarf

edilmesi gerekmektedir (Oppenlander 2007).

Su aritma uygulamalar1 esas olarak {i¢ 6dnemli sektér olan igcme suyu, atik su ve
endiistriyel proses suyu aritma teknolojilerini kapsamaktadir (Sekil 2.2). Insanlarin
yasamini siirdiirmek i¢in ihtiya¢ duydugu igme suyu kalitesinin, temiz ve saglikli olmasi
icin aritma teknolojilerinin yant sira ¢esitli dezenfeksiyon yoOntemleri de
uygulanmaktadir.  Ayrica, deniz suyunun tuzdan arindirilmasi ve saflastirilmasi,
yagmur suyunun kullanilmasi, gelecekte su yonetimi ve aritma teknolojilerinin
gelistirilmesine olan ilginin artmasim saglayacaktir (Oppenlander 2007). igme suyunda
en 6nemli su kalite parametrelerinden biri pH’dir. pH degeri asidikse, metal sebeke
borularinin ve evsel boru tesisatinin korozyonuna sebep olmaktadir. Bazik ise, dagitim
sistemindeki tuzlarin ¢okmesine ve dolayisiyla debide diisiislere sebep olabilmektedir.
Bu nedenle aritilmis suda pH ayarlamasi olduk¢a 6nemlidir. TSE 266 Tiiketim Amach
Sular standardi ve Avrupa Birligi’ne (EC) gore kabul edilebilir maksimum pH degeri
6,5-9,5 iken, Diinya Saglik Orgiitii (WHO) icin 6,5-8,5 olarak kabul edilmektedir (Guler
ve Cobanoglu 1997).
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Sekil 2.2. Su aritma uygulamalarinin ana bolimleri (Oppenlander 2007).
2.2. igme Suyundaki Mikroorganizmalar ve Saghga Etkileri
Icme suyu olarak potansiyal kullanima sahip olan yiizey ve yeralti suyu kaynaklari;

fiziksel, kimyasal, partikiil, biyolojik ve estetik 6zellikleri bakimindan farklilik gosterir.

Her 6zellik, dezenfeksiyon da dahil olmak iizere su temini islemlerinde 6nemli bir



faktor olabilir. Su miktari, sicaklik, pH, askida partikiller, ¢éziinmiis inorganik
bilesenler (sertlik, demir iyonlari, nitritler ve amonyak), partikiil olmayan organik
bilesenler (fulvik ve himik asitler), mevcut mikroorganizmalar (bakteriler, virisler,
protozoa, helmintler ve algler) ve hem dogal hem de antropojenik tat, koku veya renk
problemleri saglik acgisindan olumsuz etkilere neden olabilecegi i¢in uygun aritim

teknikleri kullanilmalidir (Ulusal Arastirma Konseyi 1987).

Sularda, zararsiz olan ¢esitli mikroorganizmalarin yanisira insanlarda oSliimciil
hastaliklara neden olan mikroorganizmalar da bulunabilmektedir. Su igerisindeki
mikrobiyal c¢esitlilik suyun kaynagina ve besin icerigine gore degisir. Suda bulunan
bakteriler fotolitik veya kemolitik olabilmektedir. Bakteriler ayn1 zamanda diisiik besin
konsantrasyonu olan ortamlarda da buyiyebilmektedir. Kanalizasyonla kirlenmeyen
goller ve nehirler, kirli sulardan daha diisiik besin maddeleri icerir ve bundan dolay1
suda bulunan bakteri sayisi da smirli olmaktadir. Bu sularda Micrococcus, Bacillus,
Proteus ve Pseudomonas tirleri gibi toprak saprofitleri bulunabilmektedir (Kumar ve
Pandit 2012).

Kanalizasyondan kaynaklanan kirlilik, suyun hijyenik olmamasinin bir gostergesidir ve
bu sekilde tiiketildiginde, dizanteri ve koleraya kadar ¢esitli hastaliklara neden
olabilecek bir dizi mikroorganizmanin suya bulagsmasina yol agmaktadir. Cizelge 2.1°de

suda bulunan bazi mikroorganizmalarin neden oldugu hastaliklar listelenmistir (Kumar

ve Pandit 2012).

Cizelge 2.1. Mikroorganizmalar ve neden olduklar1 hastaliklar (Kumar ve Pandit 2012)

Mikroorganizma Etken Mikroorganizma Neden Oldugu | Hastaliklarm Su Kalitesi
tarleri Hastahk ile iliskisi
Bakteri Salmonella typhosa Tifo
Salmonella flexneri Dizanteri
Vibrio cholerae Kolera
Escherichia coli Gastroenterit
Parazitler Entamoeba histolytica Amoebiasis Bu hastaliklar atik suyun
Ascario lumbricoides Ascariasis uygun kosullarda bertaraf
Schistosoma mansoni Schistosomiasis edilmemesi  ve igme
Giardia lamblia Giardiasis sularinin hijyen olmamast
Cryptosporidium parvum Cryptosporidiosis ile ilgilidir.
Virlis Polioviris Kas felci
Hepatit virtsi Bulagici hepatit




Sindirim  sisteminde bulunan Onemli bakteri gruplarindan biri, enterik bakteri
(Enterobacteriaceae) ailesidir. Salmonella ve Shigella bu gruba aittir. Nadiren patojen
olan Proteus ve Klebsiella da bu gruba aittir. Escherichia ve Enterobacter gibi
bakteriler normalde insan bagirsaginda bulunur. Ancak sadece ¢ok istisnai kosullar
altinda hastaliklara neden olurlar. Tifo veya gastroenterit, Salmonella’nin neden oldugu
bulasict hastaliklardir. Bu hastaliklar, suyun uygun olmayan dezenfeksiyonundan
kaynaklanir. Kirli su nedeniyle ortaya ¢ikan diger hastaliklar ise kolera ve hepatittir.
Kolera, Vibrio cholerae’nin sebep oldugu bulasic1 bir hastaliktir. Karacigeri etkileyen
viral hepatite, hepatit tip A ve hepatit tip B olarak adlandirilan iki viriis neden olur. Tip
A’nin neden oldugu hastaliklar, kontamine yiyecek ve su yoluyla bulasir. Enfekte gida
ve su ile bulagan bagka bir hastalik, Entamoeba histolytica’nin neden oldugu amoebiasis
olup ciddi dizanteriye neden olur. Bu hastaliklar uygun dezenfeksiyon ile kontrol
edilebilir (Kumar ve Pandit 2012).

Cizelge 2.2° de TSE 266 Tiiketim Amagli Sular standardina gore igme suyu mikrobiyal
kalite parametrelerinin kabul edilebilir maksimum degerleri listelenmistir. TSE
standardina gore sular 100 ve 250’ ser ml’ de bulunabilecek mikroorganizma sayisina
gore Tip 1 (Islem gdrmiis kaynak (memba) sular1) ve Tip 2 (igme ve kullanma sulari)
olmak iizere iki tipten olusmaktadir. Insani Tiketim Amagh Sular Hakkinda
Yonetmelik kaynak sulari, igme sular1 ve igme-kullanma sularinin kalite standartlar1 igin
parametre degerlerini igermektedir. Insani Tiiketim Amagh Sular Hakkinda
Yonetmelik’in igme sular1 i¢in mikrobiyolojik parametreleri Cizelge 2.3’de
listelenmistir (Anonim 2005).

Cizelge 2.2. TSE 266 Tiikketim Amagli Sular standardina gore mikrobiyolojik
parametreler ve sinir degerleri

Mikroorganizma Sinif 1 ve Simif 2 (Tip 1) Sinif 2( Tip 2)
E. coli 0/250 mL 0/100 mL
Enterococci 0/250 mL 0/100 mL
P.aeruginosa 0/250 mL -
Koloni sayis1 (22°C) 100/mL -
Koloni sayis1 (37°C) 20/mL -




Cizelge 2.3. Insani Tiiketim Amagli Sular Hakkinda Yénetmelik Igme Sular Igin
Mikrobiyolojik Parametreler (EK-1) (Anonim 2005)

Parametre Parametrik deger (sayr/mL)
I¢me-Kullanma Sular icin:

E. coli 0/100mL
Enterokok 0/100 mL
Koliform bakteri 0/100 mL
I¢cme sulan icin (imlahanede):

E. coli 0/250 mL
Enterokok 0/250 mL
Koliform bakteri 0/250 mL

P. aeruginosa 0/250 mL
Anaerob sporlu sulfit rediikte eden bakteriler 0/50 mL
Patojen Stafilokoklar 0/100 mL
Kaynaktan alinan numunede maksimum:

22 °C’de koloni sayimi1 20/ mL

37 °C’de koloni sayimi 5/ mL
Imlihanede __ambalajlandiktan __sonra__alinan

numunede;

22 °C’de koloni sayimi 100/ mL

37 °C’de koloni sayimi 20/ mL
Piyasada _satilan __ambalajli _sulardan __alinan

numunede maksimum:

22 °C’de koloni sayimmi Imlahane i¢in belirlenen sinir degerin on
37 °C’de koloni sayimu katin1 gecemez.
Parazitler 0/5L

2.2.1. P. aeruginosa

P. aeruginosa, Pseudomonaceae ailesine aittir. Hareketli, diz veya hafif kavisli bir
basilli gram negatiftir (Sekil 2.3). P. aeruginos, aerobik (nitrat kullanilarak anaerobik
kosullar altinda gelistirilebilmesine ragmen), pozitif katalaz ve pozitif oksidaz
metabolizmasina sahiptir. Piyosiyanin (yesilimsi mavi), pioverdin (sarimsi yesil
floresan pigment) ve piorubin (kirmizi) gibi ¢esitli pigmentlerin {retilmesi ile
karakterize edilmektedir. Optimum biiylime sicakligi 37°C’dir, ancak 45°C-50°C’ye
kadar sicakliklari tolere edebilir. Distile suda en az 70 giin hayatta kalabilir (Khalifa ve
ark. 2011).




Sekil 2.3. Pseudomonas aeruginosa (CDC 2014)

P. aeruginosa cesitli enfeksiyonlara neden olabilir. Yanik ve cerrahi yaralar, solunum
sistemi ve gozler gibi bolgelerden viicuda girerek septisemi ve menenjite neden olabilir.
Ayrica hastane ortamlarinda bir¢ok antimikrobiyal maddeye kars1 direnglidir (De
Victorica ve Galvan 2001). P. aeruginosa yaygin bir ¢evresel organizmadir ve hastane
kaynakli enfeksiyonlarin bilinen bir nedenidir. Digki, toprak, su ve kanalizasyonda
bulunabilir. Su ortamlarinda ve suyla temasta olan organik maddelerin yiizeylerinde
cogalabilir. Lavabolar, su banyolari, sicak su sistemleri ve duslar gibi ¢esitli nemli
ortamlardan izole edilebilir (WHO 2011). Ek olarak, P. aeruginosa, dezenfektan
seviyelerinin ve pH’1n yeterince korunmadigi yiizme havuzlarinda yetisebilir (Druggan

ve Iversen 2011).

P. aeruginosa saglik kuruluslart gibi bazi ortamlarda bulunsa da, igme suyu
kaynaklarinin normal kullaniminda genel popilasyonun bir enfeksiyon kaynagi
olduguna dair kanit yoktur (Hardalo ve Edberg 1997). Bununla birlikte, icme suyunda,
ozellikle de paketlenmis sudaki yiiksek sayida P. aeruginosa’ nin varligi, tat, koku ve
bulaniklik ile ilgili sikayetlerle iliskilendirilebilir. P. aeruginosa dezenfeksiyona karsi
hassastir ve dagitim sistemlerine giris, yeterli dezenfeksiyon ile en aza indirilebilir.
Organik karbon giderimini optimize etmek i¢in aritma yapilmasi, dagitim sistemlerinde
suyun kalma siiresinin kisitlanmasi, dezenfektan kalintilarini ve biyofilm biiyiimesini en

aza indirmek i¢in tasarlanmis kontrol Onlemleri bu organizmalarin biiylimesini

azaltabilmektedir (Leclerc 2003).



2.2.2. Escherichia coli

Escherichia coli, en yaygin organizma gruplarindan biri olan bir prokaryottur. Theodor
Escherich tarafindan, ilk kez 1885 yilinda enteritisli (ishalli) bebeklerden toplanan diski
orneklerinde E. coli tanimlanmistir. Bakteriye baslangicta Bacterium coli adi verilmis,
ancak bu daha sonra Theodor Escherich anisina, Escherichia coli olarak degistirilmistir
(Manning 2010).

E. coli, Escherichia cinsine aittir ve Enterobacteriaceae ailesinin iyi bilinen bir tyesidir.
Enterobacteriaceae genel olarak enterik bakteri veya sindirim sistemi yapilarindan (agiz
boslugu, 6zofagus, mide, bagirsaklar, rektum ve aniis) olusan gastrointestinal (GI)
kanalda hayatta kalabilen bakteri olarak adlandirilmaktadir. Enterobacteriaceae ailesinin
diger iyeleri Klebsiella, Shigella ve Salmonella’dir. Son ikisi genellikle gida kaynakli
hastaliklarla, yiyecek veya suda bulunan organizmalarin neden oldugu hastaliklarla
iliskilidir. Ote yandan Klebsiella bakterileri idrar yolu enfeksiyonlarindan zatiirreye
kadar degisen hastaliklara neden olabilir. E. coli aerobik veya anaerobik olan, oksijen
veya hava ile biiyiiyebilen gram negatif bir ¢ubuktur. Sekil 2.4’de E. coli bakteri
kolonisinin elektron mikroskobundaki goriintiisii verilmistir. E. coli’nin her iki durumda
da bliylime kabiliyeti oldugu i¢in, fakiiltatif anaerob olarak siniflandirilir (Manning
2010, Ingerson ve Reid 2011).

Sekil 2.4. E. coli bakteri kolonisinin elektron mikroskobundaki goruntust (x10000)

Bir gram diskida genellikle >10° E. coli hiicresi bulunmakta ve diski yoluyla gevreye
(ikincil yasam alanlarina) bulagsmaktadir (Ishii ve Sadowsky 2008, Savageau 1983). E.
coli, fekal diskilar yoluyla birincil konakgilarindan (sicakkanli hayvanlar) serbest
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birakildiginda, serbest birakilan bakterilerin ¢ogu diisiik besin maddeleri ve diger
cevresel faktorler nedeniyle oliir. Bununla birlikte, bazilar1 toprak, kum, sediment veya
alg yizeylerine yapisarak daha uzun siire hayatta kalmaktadir. Baz1 durumlarda ise, E.
coli kiilttirleri popiilasyonlarin1 ortama adapte olacak kadar uzun sure koruyabilir ve
hayatta kalirlar. Temas yoluyla su ve gidadan hayvan konakgilara yeniden yayilimi
gerceklesir (Ishii ve Sadowsky 2008). E. coli’nin yasam dongiisiiniin sematik diyagrami
Sekil 2.5° de gosterilmistir.

‘ Sicakkanli hayvanlar

Fekal
salinim
‘ toprak, kum, sediment, alg
Uygun o
s1cakliklar, Dll?_lllf Slca};lﬂ:
Yiiksek Diisiik besin
besinler vb. Simrl: nem

Giineg radyasyonu

kendi yasamim vb.
siirdiirebilen
popiilasyonlar |

Oliim \

Sekil 2.5. E. coli’nin yasam dongiisiiniin sematik diyagrami (Ishii ve Sadowsky, 2008)

Escherichia, birkag yiiz farkli antijenik tiiriin bulundugu tek tiire sahip bir cins olarak
kabul edilmektedir. E. coli’nin klinik izolatlar1 uygun sekilde ti¢ kategoriye ayrilabilir:
firsatg1, enteropatojenik ve enterotoksin tiretimi. Firsater tip, diger bolgelere ve dokulara
erisene kadar normal yasam alanlarinda genellikle zararsizdir. Ancak daha sonra
menenjit, idrar yolu, deri ve yara enfeksiyonlarina neden olabilir. Enteropatojenik E.
coli, bagirsak sistemi i¢inde patojeniktir ve yeni dogan bebeklerde akut gastroenterite
neden olmaktadir. Enfeksiyonlara karsi direnci yiiksek olan yetiskinlerde nadiren
gortlmektedir. Bu organizmalar bagirsak mukozasini istila edemez, ancak epitel hiicre
zarlarina yapisan ve adenil siklaz aktivitesini (AMP) uyaran bir enterotoksin salgilarlar,
bu da bagirsakta artan elektrolit sekresyonuna yol agabilmektedir (Kumar ve Pandit
2012).
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E. coli varliginin izlenmesi, diger indikatorlerle birlikte, kabul edilebilir kalitede igme
suyu iiretmeye yonelik olarak kullanilmalidir. Igme suyu kaynaklari yaygin olarak insan
veya hayvan kaynakli fekal kontaminasyondan etkilenmektedir (Nataro ve Kaper 1998).
Igme suyunda E. coli’nin tespiti, fekal kontaminasyonu ve dolayisiyla tiiketiciler i¢in
saglik riski olusturabilecek fekal patojenlerin mevcut olabilecegini gosterir. Bir yeraltt
suyu kaynaginda, E. coli varlig1 yeralti suyunun fekal kontaminasyondan etkilendigini
gosterirken, aritilan igme suyunda E. coli varligi, aritmanin yetersiz oldugunu veya
aritilan suyun dagitim sirasinda kirlendigini gdstermektedir. Mikrobiyolojik su
kalitesinin (toplam koliformlar, heterotrofik canli sayilar1 gibi) gostergeleri veya fekal
kontaminasyonun ek gostergeleri  (enterokoklar) olarak ¢oklu parametrelerin
kullanilmasi, su tesislerinin sorunlarini tanimlama potansiyelini artirmalari i¢in iyi bir

yoldur. (Health Canada 2020).

Diizgiin tasarlanmis ve isletilen igme suyu aritma sistemlerinde, enterik virusler
(virlislerin minimum 4 log uzaklastirilmasi) veya enterik protozoalarin (protozoanin
minimum 3 log uzaklastirilmasi) yonetmeliklere uygun olarak aritilmis olmasi
gerekmektedir. E. coli icin ise kabul edilebilir maksimum konsantrasyon, Ulkeler ve
uluslararasi kuruluslar tarafindan belirlenen igme suyu yonetmeliklere uygun olmalidir.
Igme suyunda E. coli’nin saptanmasi, suyun tiiketilmesinden dolay1 potansiyel bir saglik
riski olusturdugundan Diinya Saghk Orgiiti (WHO), Avrupa Birligi, ABD Cevre
Koruma Ajansi (EPA) ve Avustralya Ulusal Saglik ve Tibbi Aragtirma Konseyi 100
mL’de sifir E. coli limitini olusturulmustur (Health Canada 2020). Cizelge 2.4.”de farkli

su tipleri igin izin verilen E. coli seviyeleri listelenmistir.

Cizelge 2.4. Farkli su tipleri igin izin verilen E. coli seviyeleri (EPA 2011)

Su Tipleri E. coli Dizeyi
-i¢cme Suyu Sifir

-Yiizey Suyu Tam Viicut Temasi 235 cfu /100 mL
(Yuzme)

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

-Atik su < 2,2 cfu/100 mL
(Sulama veya desarj) < 1,0 cfu/100 mL
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2.3. igcme Suyu ve Dezenfeksiyon Teknolojileri

Dezenfeksiyon genellikle igme suyu aritma siirecinde son asamayi olusturur ve amaci su
kaynakli hastaliklardan sorumlu olan patojen mikroorganizmalar1 ortadan kaldirmaktir.
Bu adim, sudaki toplam canli mikroorganizma sayisini 6nemli Olglide azaltan ve
boylece halk sagliginin korunmasina katkida bulunan fiziksel ve kimyasal yontemlerle
kontrol edilebilir. Geleneksel igme suyu aritma teknolojileri, flokulasyon,
sedimantasyon, filtrasyon ve ultraviyole (UV) radyasyon gibi fiziksel yontemleri ve
kimyasallarin eklenmesinden olusan kimyasal yontemleri (klorlama, kloraminasyon,
klor dioksit ve ozonlama) igermektedir. iki tiir dezenfeksiyon miimkiindtr. Bunlar, ham
su kaynagindaki patojenleri ortadan kaldirmak i¢in birincil dezenfeksiyon ve depolama
ve dagitim sirasinda yeniden kontaminasyonun etkilerini en aza indirmek i¢in ikincil
dezenfeksiyondur (Pichel 2019). Dezenfeksiyon teknolojisi se¢iminde dikkat edilmesi
gereken faktorler (Ulusal Aragtirma Konseyi 1987):

e Su Ozellikleri

e Mikroorganizmalarin tipi ve konsantrasyonu

e Arntilmis suyun nihai kalitesi

o Dezenfektanin toksisitesi

e Dezenfeksiyon yan iirlinleri olusumu

e Maliyetleridir. (insaat, igsletme ve bakim)

Dezenfeksiyon verimliligi ayrica, demir ve mangan iyonlari, nitritler, siilfitler ve
organik maddelerin varhigindan etkilenir. Ciinkii bu maddeler ile oksitleyici
dezenfektanlar girisim yapar ve bunun sonucunda oksitleyici dezenfektan
konsantrasyonu ve dolayisi ile mikroorganizma inaktivasyonu azalir (Collivignarelli ve
ark. 2018). Klor, Kklor dioksit, potasyum permanganat, kloraminler ve perOxone
(ozon/hidrojen peroksit) dahil olmak iizere su aritma sistemlerinde yaygin olarak
kullanilan ¢ok sayida alternatif dezenfektan vardir. Etkili bir dezenfektanin sahip olmasi
gereken ozellikler:

v" Suda bulunan tiim patojen tiplerinde etkili olmali,

v' Dezenfeksiyon i¢in makul bir siire yeterli olmalidir,

v' Her tiirlii suya uygulanabilir olmali,
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Suda genis sicaklik araliginda islev gérmeli,
Suyun toksik veya tatsiz olmasina neden olmamali,

Giivenli ve kullanimi1 kolay olmali,

RN NERN

Sudaki konsantrasyonu belli olmali ve yeniden ¢ogalmaya karsi koruma

saglamalidir (Voukkali ve Zorpas 2015).

e Klorlama

Klor, yaklasik bir asirdir su kaynakli bulasict hastaliklarin kontrolii i¢in basariyla
kullanilmaktadir. Klorlama, simdiye kadar yapilmis en etkili dezenfeksiyon
yontemlerinden biridir (Hua, ve Reckhow 2007). Klor, gaz halinde (Cl.) veya hipoklorit
tuzlar olarak suyu dezenfekte etmek icin kullanilir. Klor formlari, hipoklorit iyonunu
olusturmak i¢in ve hizla ayrigan hipoklor6z asidi (HOC]) iiretmek i¢in su ile reaksiyona
girmektedir. Klor, monokloramin (NH2CIl) ve dikloramin (NHCI;) formunda da
bulunabilir. Klorun baskin formu, sicaklik, pH ve amonyak konsantrasyonlari gibi
parametrelerin kombinasyonuna baghidir. pH arttikga, hipoklor6z asidine gore hipoklorit
iyonunun konsantrasyonu artarken, amonyak varligt monokloramin konsantrasyonunu
artirma egilimindedir. Belirli bir dezenfeksiyon isleminde baskin klor formunun
bilinmesi Onemlidir. Farkli formlar ile degisen oksitleyici giicler ve dolayisiyla
biyosidal verimler elde edilir. Klor dezenfeksiyonu islemi esas olarak hiicre bozulmasi
veya ekstraksiyonuna yol agan hiicre duvarlarinin oksidasyonu veya hiicre yilizeyinde
fonksiyonel bolgelerin inaktivasyonu ile gergeklesir. Hipoklordz asit, dort ana
oksitleyici formun en kuvvetli olamidir. Klor formlar1 arasindaki oksitleyici
mukavemetlerdeki farkliliklara ek olarak, dezenfeksiyon etkinligi mikroorganizmalar
arasinda degisir. Protozoalar, helmintler ve viriisler klor dezenfeksiyonuna en direncli
mikroorganizmalardir, bunu bakteriyel patojenler takip etmektedir. Klor, E. coli gibi
enterik bakterilere kars1 ¢ok etkilidir, ancak diger bakteri tiirlerine kars1 daha az etkilidir

(DEH 1993, Voukkali ve Zorpas 2015).

Klor, sudaki belirli organik maddelerle reaksiyona girdiginde dezenfeksiyon yan
urinleri gibi kimyasal bilesikler olusturmaktadir. 1970’lerin baslarinda EPA bilim
adamlari, ilk once igme suyu klorlamanin, kloroform dahil trihalometanlar (THM)

olarak bilinen bir grup yan iiriin olusturabilecegini belirlediler. Bu kimyasallar, insanlar
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icin kanserojen olabileceginden klor kullaniminda smirlamalar getirilmistir. Ancak
dusiik dozlarda kullanilan klor, bakteri ve virlsleri inaktive etmede yetersiz olabilir
(Avsar ve ark. 2017, Gok 2007).

e Ozon

Ozon (03), Fransa, Almanya ve diger Avrupa iilkelerinde yaklasik 80 yildir su

dezenfeksiyonu i¢in kullanilmaktadir. Tek basina veya diger dezenfeksiyon sistemleri

ile birlikte kullanildiginda klora olasi bir alternatif olarak degerlendirilmektedir (Guay

ve ark. 2005). Ozon, oksijen (O2) molekiilleri bir enerji kaynagi tarafindan oksijen

atomlarina ayrildiginda ve daha sonra kararsiz bir gaz olan O3z olusturmak i¢in bir

oksijen molekiilii ile carpistiginda iiretilir. Ozonlama ile dezenfeksiyon, oksitleyici

ajanlar olarak serbest radikallerin olusumu kullanilarak gergeklestirilir. Ozon, viruslere

ve bakterilere karsi klorlamadan daha etkilidir. Sudaki ozonun diisiik ¢oziiniirligi,

dezenfeksiyon kapasitesini blylk o6lcide azaltan ana faktordir ve Uretilen ozon

kalintilari, reaktif dogasinin bir sonucu olarak hizla dagilir. Kalic1 bir konsantrasyon

bulunmamasi da bir dezavantaj olarak goriilebilir, ¢iinkii bu olasi mikrobiyal yeniden

biliylimeye izin verebilir ve dezenfeksiyon isleminin etkinligini 6lgmeyi zorlastirabilir

(Voukkali ve Zorpas 2015).

Ozonun bakteriyel dezenfeksiyon etkisi, genellikle mikroorganizmalarin hiicre duvarin

yok etme kabiliyetine atfedilir. Dezenfeksiyonun etkinligi, hedef mikroorganizmalarin

duyarliligina, temas siiresine ve ozon konsantrasyonuna baglidir (Von Gunten 2003a,

Von Gunten 2003b).

Yontemin avantajlart asagidaki gibi 6zetlenebilir:

v" Virls ve bakterilerin yok edilmesinde klordan daha etkilidir,

v" Kisa bir temas siiresi (yaklagik 10-30 dakika) yeterlidir,

v Ozonlamadan sonra uzaklastirilmas: gereken zararli kalinti yoktur, ¢lnki ozon
hizla ayrsir,

v Ozon yerinde uretilir ve bu nedenle nakliye ve tasima ile ilgili glivenlik problemi
azdir.

Yontemin dezavantajlar agagidaki gibi 6zetlenebilir:

x Disik dozaj, baz1 viriisleri ve sporlart verimli bir sekilde etkisiz hale

getirmeyebilir,
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x Son derece tahrig edici ve toksiktir, bu nedenle kontaktdrden ¢ikan gazlar,
calisanlarin maruz kalmasini 6nlemek i¢in imha edilmelidir,
% Aritma maliyeti nispeten yiiksektir (Voukkali ve Zorpas 2015).

Sekil 2.6 ozonlama islemlerinin arzu edilen ve istenmeyen etkilerini gostermektedir.

Dezenfeksivon
Dogrudan ozonun ethisi

Oksidasyon > Dezenfeksivon yan iiriinleri
Dogrudan ozonun etkisi Istenmeven etkiler Dogrudan ozomumn ethisi
OH radikal reaksiyonlan OH radikal reaksivonlan

Bivolojik :  Biyolojik
‘é’ filtrasyon "i.f filtrasyon
Mineralizasyon Mineralizasyvon

Sekil 2.6. Ozonlama islemlerinin arzu edilen ve istenmeyen etkileri (Voukkali ve
Zorpas 2015)

e UV Radyasyonu

UV bazli dezenfeksiyon sistemi, elektromanyetik enerjiyi bir civa ark lambasindan bir
organizmanin genetik materyaline (DNA ve RNA) aktarir. Civa buhar1 yoluyla
elektriksel bir desarj ile iiretilen UV radyasyonu, organizmanin hiicre duvarma
girdiginde, hiicrenin {ireme yetenegini yok eder (Dotson ve ark. 2010, Voukkali ve
Zorpas 2015).

UV radyasyonu, 100-400 nm dalga boyu araligim1 kapsar (Stefan 2017). Sekil 2.7, 100-

1000 nm arasi elektromanyetik spektrumu gostermektedir.
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Sekil 2.7. 100-1000 nm aras1 elektromanyetik radyasyon spektrumu (Phillips 1983).

UV-A 1silarinin, yiiksek dalga boyu ve diisiik enerji nedeniyle bakteri hiicresine niifuz
etmeleri smirlidir. UV-A radyasyonunun biyolojik etkisi, genellikle lipitler, proteinler
ve DNA’da oksidatif hasar ile sonuclanan reaktif oksijen tdrlerinin (ROS) Uretimine
atfedilir (Zeeshan ve Prasad 2009, Santos ve ark. 2013). UV-B ve UV-C, diisiikk dalga
boyu ve daha yiiksek enerjileri nedeniyle hiicreye niifuz ederek DNA’ya zarar verebilir.
Ozellikle UV-C radyasyonu, hidrojen peroksit gibi reaktif oksijen tiirlerinin yani sira
DNA’da pirimidin dimerlerinin olusumuna yol agar. Bu bilesiklerin olusumu, siddetli
hiicre mutasyonlarina ve hiicre 6liimiine yol agabilir. Bu nedenle, bu dalga boyu bandina
genellikle antiseptik aralik denir. UV dezenfeksiyon islemleri bakteri, virlis ve diger
mikroorganizmalar1 etkisiz hale getirmek i¢in kullanilir. (Fahey 1990, Voukkali ve
Zorpas 2015). Giines 15181, lst atmosferde sirasiyla oksijen (200 nm’nin altinda emilim)
ve 0zon (330 nm’nin altinda emilim) tarafindan emilir. Bu nedenle, yeryiizii VUV ve
UV-C radyasyonu icermez (Finlayson-Pitts ve Pitts 1986). Ote yandan, solar, UV-B ve
UV-A radyasyonu Diinya’nin ylizeyine ulagarak gilines yamigi, cilt kanseri ve gilines
bronzlagmasina neden olabilmektedir (Oppenlander 2007). Sekil 2.8°da UV

radyasyonunun bakteri hiicrelerine etkisinin sematik gosterimi verilmistir.
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Sekil 2.8. UV radyasyonunun bakteri hiicrelerine etkisinin sematik gdsterimi
(Oppenlander 2007)

Hanzon ve Vigilia (1999)’e gore, UV dezenfeksiyonu ¢ogu viriis ve sporu etkisiz hale
getirmede etkili oldugu kadar tasima veya depolama ihtiyacini ortadan kaldiran
kimyasal bir dezenfektandan ziyade fiziksel bir siirectir. Ayrica, insanlar veya sudaki
yasam i¢in zararl olabilecek hicbir kalict etki yoktur. Bu nedenle UV yontemi diger
dezenfektanlarla (diisiik basingli lambalarla yaklagik 20-30 saniye) karsilastirildiginda
daha kisa temas siiresine sahiptir. Ote yandan, UV dezenfeksiyonu klorlama kadar
diigiik maliyetli degildir. Ham sudaki ulaniklik ve toplam askida kati maddeler (TSS),

UV dezenfeksiyonunun verimini azaltir (Voukkali ve Zorpas 2015).

UV dezenfeksiyon sisteminin etkinligi, suyun 06zelliklerine, UV radyasyonunun
yogunluguna, mikroorganizmalarin radyasyona maruz kalma siiresine ve reaktor
konfigiirasyonuna baghidir. Herhangi bir aritma tesisi i¢in dezenfeksiyonun bagarisi,
dogrudan sudaki kolloidal ve partikiil bilesenlerinin konsantrasyonu ile iliskilidir
(Dotson ve ark. 2010, Voukkali ve Zorpas 2015). Cizelge 2.5’de ise UV

dezenfeksiyonunu etkileyen faktorler ve verimlilige etkileri verilmistir.
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Cizelge 2.5. UV dezenfeksiyonunu etkileyen faktorler ve verimlilige etkileri (Kumar ve
Pandit 2012)

Faktor UV Dezenfeksiyon Verimliligine Etkisi

UV lambalarin yiizeyinde | Suya ulasan UV yogunlugunun azalmasi verimliligin

gelisen kimyasal ve biyolojik | azalmasina neden olabilir.

filmler

Reaktor geometrisi UV kontaktorleri ve mikroorganizmalar arasinda o6lii
bosluk olusturan reaktdor geometrisi, verimde diisiise
neden olabilir.

Kisa devre UV sistemleri tipik olarak saniye diizeyinde temas
stireleri saglar. Bu nedenle sistem konfigiirasyonunun,
kisa devre kapsamini ve UV golgeli bolgelerin
varligini sinirlamasi son derece 6nemlidir.

Mikroorganizma Bazi  mikroorganizmalarin  kiimelenmesi UV

kimelenmesi radyasyonunun dezenfeksiyon etkinligini azaltabilir.

Bulamkhk Artan bulanmiklik, mikroorganizmalara ulagan UV
1sinlarinin azalmasi nedeniyle verimliligin diismesine
neden olabilir.

e Hidrojen peroksit

Hidrojen peroksit (H20>), ylizyili askin bir siiredir dezenfeksiyon igin kullanilan giiglii
bir oksitleyici maddedir. Kararsizligt ve konsantre c¢ozeltiler hazirlama zorlugu,
kullanimin1 sinirlama egilimindedir. Bununla birlikte, 1950°de stabilize H20> olarak
bilinen yuksek konsantrasyonda saf H2O: iiretmek igin elektrokimyasal vb. islemler
gelistirilmistir (Schumb ve ark 1955). Bu driin, Uzay aracim1 (Wardle ve Renninger
1975), yiyecekleri (Toledo 1975) ve kontakt lensleri (Gasset ve ark. 1975) dezenfekte

etmek icin kullanmiglardir.

Nispeten yiiksek maliyeti ve makul bir siirede dezenfeksiyon saglamak i¢in gereken
yiiksek konsantrasyonlart (100-150 ppm) nedeniyle H>O2 icme suyu icin genellikle
tatmin edici bir dezenfektan degildir. H202, ozon basta olmak iizere diger kimyasal
dezenfektanlarla birlikte gelismis bir oksidasyon islemi olarak kullanilmaktadir. H202
molekiiliiniin kendisinin eylemden sorumlu olmadigi, aksine irettigi serbest HO®’ nin
spesifik inaktive edici ajan oldugu iyi bilinmektedir (Spaulding ve ark. 1977).

E. coli Uzerindeki H2O; dezenfeksiyon caligmalari, etkili inaktivasyon i¢in 100 ppm’ in
tizerindeki konsantrasyonlarin  gerekli oldugunu, ancak temas siiresinin diger

dezenfeksiyon yontemlerine kiyasla ¢ok uzun oldugunu ortaya koymaktadir. 40
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ppm’nin altinda, inaktivasyon etkisizdir (Labas ve ark. 2008). Bakteriyel inaktivasyona
ek olarak, H20. biyofilm olusumunu oOnleme yetenegi nedeniyle Onemli bir
dezenfektandir (Momba ve ark. 1998). Son zamanlarda patojen mikroorganizmalari
igeren suyun dezenfekte edilmesindeki etkinligi farkli yontemler ile birlikte kullanilarak

degerlendirilmektedir (Kumar ve Pandit 2012).

2.4. Tleri Oksidasyon Yéntemleri

Son yirmi yilda, 6zellikle ileri oksidasyon prosesleri (IOP) alaninda yeni teknolojilerin
gelistirilmesi i¢in birgok arastirma yapilmustir. IOP’ler bir 6n islem olarak veya direncli
kirleticilerin bozulmasinda tam mineralizasyon icin uygulanir. IOP’ler, ozon ve klor
gibi geleneksel oksidanlar tarafindan oksitlenemeyen bilesikleri ayristirmak i¢in giiclii
bir oksidan olarak OHe Uretilmesini ve kullanilmasini igeren siiregler olarak tanimlanir.
OH<’nin hemen hemen tiim elektron bakimindan zengin organik bilesiklerle hizli ve
secici olmayan bir sekilde reaksiyona giren reaktif elektrofil (elektron tercih eden)
olmas: nedeniyle organik kimyasallarin yok edilmesinde etkilidirler. IOP’ler farkli
oksidasyon potansiyeline sahiptirler (Hernandez ve ark. 2002). Ayrica hidrojen peroksit
veya ozon gibi geleneksel oksitleyicilerle karsilastirildiginda hizli oksidasyon
reaksiyonlar1 sergilerler. Cizelge 2.6’de yaygin kimyasal oksidanlarin oksidasyon

potansiyelleri verilmistir (Reisner 2016).
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Cizelge 2.6. Yaygin olarak kullanilan oksidanlarin oksidasyon potansiyeli (Reisner
2016)

Oksidan Oksidasyon Potansiyali (V)
Flor (F) 3,0
Hidroksil Radikali (HO®) 2,8
Sulfat Radikali (SOy e) 2,5-3,1
Ozon (03) 2,1
Persulfat (S,052) 2,1
Peroksimonosulfat (HSO3z) 1,82
Hidrojen peroksit (H,0,) 1,8
Permanganat (MnOj} ) 1,68
Klor dioksit (C10,) 1,5
Klor (Cl,) 14

Organik maddenin HOe<’ leri ile reaksiyonu (Denklem 2.1), hidrojen ayrismasi
(Denklem 2.2) ve elektron transferi (Denklem 2.3) verilmistir. Asagidaki

reaksiyonlarda, reaksiyona giren organik bilesigi tanimlamak i¢in R kullanilir (Legrini

ve ark. 1993);

R + HO > ROH (2.1)
R+ HO o> R ¢ +H,0 (2.2)
R™ + HO o> R™! + OH~ (2.3)

IOP, homojen ve heterojen olarak smiflandiriimaktadir. Homojen ve heterojen olarak
ikiye ayrilan IOP’ ler ise kendi igerisinde fotokimyasal ve fotokimyasal olmayan IOP
tirleri olarak smiflandirilir. (Legrini ve ark. 1993, Bolton ve ark. 2001, Dokuzoglu
2008, Stasinakis 2008, Cakmak 2013) Sekil 2.9’ da gosterilen IOP’ler, giderimi
saglanacak amaca (mikroorganizma ve organik madde) gore yalnmiz ya da diger

proseslerle birlikte kullanilabilmektedir.
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Tleri Oksidasyon Prosesleri (iOP)

Homojen IOP Tiirleri Heterojen TOP Tiirleri
\/ \L A%
Fotokimyasal Olmayan Fotokimyasal Fotokimyasal
TOP Tiirleri TOP Tiirleri TOP Tiirleri

*0; (Yitksek pH) ¢ Vakum UV fotolizi (VUV) ¢ UV/Ti0O, (Fotokataliz)
* O;/H,0, » UV /Oksidasyon prosesleri ¢ UV/ZnO
e Fenton Prosesi (Fe'2/H,0,) & H,0,/UV * UV/Boya
» Kavitasyon * O3/UV (Gaz fazinda uygulanabilir)
» [slak Hava Oksidasyonu « O;/H,0,/UV

¢ Sonokimyasal Oksidasyon « H,0,/UV/Fe*? (Foto fenton prosesleri)
¢ Termal Olmayan Plazma

Sekil 2.9. Ileri Oksidaston Prosesleri (Cakmak 2013)

[OP’ler, mikro kirleticiler, su aritiminda da hem mikro kirleticilerin ayristirilmast hem
de proteinlerin inaktivasyonu agisindan etkili teknolojilerdir.  Patojenlerin
giderilmesinde klasik yontemlerin kullanilmasi sirasinda bazi mikroorganizmalarin
diren¢ gdstermesi ve kanserojen dezenfeksiyon yan liriinii olusumu gibi dezavantajlar
vardir. Bu dezavantajlar1 ortadan kaldirmak icin giivenli dezenfeksiyon teknolojileri
arastirilmistir. Bu IOP’ler arasinda fenton prosesleri, fotokataliz, elektrokimyasal ileri
oksidasyon prosesleri ve persiilfat tabanli IOP’ler su dezenfeksiyonu icin iizerinde

durulan ve yeni ¢aligmalar1 giindemde olan IOP’lerdir (Duan ve ark. 2020).

e Peroxone
PerOxone oksidasyonunun prensibi, Oz ve H,O arasindaki baglantiya dayanir ve
HO~<’lerin olusmasina neden olur. HOe<’nin olusumu igin peroxone oksidasyonu

sirasinda reaksiyon adimlari (Denklem 2.4-2.8) sunlardir (Hernandez ve ark. 2002):

H,0, + H,0 < H3;0% + HOZ (2.4)
0; + HO™ - HO; + 0, (2.5)
0; + HO; - HO ¢ +0;5 ¢ +0, (2.6)
03+ 05 «— 03 » +0, (2.7)
03 ¢ +H,0, » HO « +OH™ 40, (2.8)
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Reaksiyonlar sonucu olusan tim radikaller, optimum deney kosullar1 altinda meydana
gelen diger mekanizmalarla (pH = 7,7 ve H202/03 =0,5) H202’yi ayristirabilir (Paillard
ve ark. 1988).

Zaviska ve ark. (2009), perOxone oksidasyonunun tek basina ozonlamadan daha verimli
oldugunu belirtmislerdir. Bunun nedeninin, H202’in  O3’tin  ayrisma  hizinm
arttirmasindan kaynaklandigi belirtilmistir. Peroxone oksidasyon isleminin endiistriyel
sularda, igme suyunda ve yeralti sularinda bulunan mikro kirleticilerin ve toksik
bilesiklerin (hidrokarbonlar, bocek ilaglari vb.) ortadan kaldirilmasi gibi uygulamalari

bulunmaktadir (Chromostat ve ark. 1993, Paillard 1994).

Sistemin verimliligi sicaklik, pH ve kirletici tiirleri gibi bircok degiskenden etkilenir.
Peroxone oksidasyonu igleminin kullanigliligi, O3’ un suda diisiik ¢oziiniirligl ve enerji
tiiketimi gibi ¢esitli faktorlerle smirhidir. Ayrica diger IOP ler gibi HO< lerini de
tiketmektedir (Buxton ve ark. 1988, Hernandez ve ark. 2002). Bununla birlikte,
peroxone oksidasyonu sisteminin temel avantajlari, kullanimi1 basit olmasi ve biiyiik bir
bakteri Oldiiriicii aktiviteye sahip olmasidir. Bu avantajlarindan dolayi, peroxone
oksidasyonu igilebilir sularin aritilmas: i¢in gerekli bir dezenfeksiyon adimi olarak

gelistirilmistir (Galey ve Paslawski 1993).

e Fenton

Fenton prosesi, organik kirleticilerin atik sudan uzaklagtirilmasi i¢in uygun bir
alternatiftir ve birgok endustriyel sektorde uygulanmaktadir. Bununla birlikte, hidrojen
peroksitin HO<’lerine ayrismasi igin bir katalizor olarak demir tuzlarinin kullanimindan
kaynaklanan baz1 dezavantajlara sahiptir. CoOziinmiis demir tuzlarinin yliksek
konsantrasyonda kullanilmasi gerektiginden pahali bir yontemdir (Cuerda-Correa ve
ark. 2020, Kulik ve ark. 2008).

Hidrojen peroksit varliginda bir katalizér olarak demir tuzlarinin eklenmesi, asidik
pH’ta (pH=3-5) en gucli oksitleyici ajanlardan biri olan OHe’ lerinin Gretilmesi igin
klasik yontemlerden biridir. Fenton reaktifi, hem aromatik (fenoller, polifenoller, vb.)

hem de alifatik bilesikler (alkoller, aldehitler, vb.) gibi ¢ok ¢esitli organik maddelere
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kars1 miikemmel bir oksitleme kapasitesine sahiptir. Ana oksitleyici tiirler olan hidrojen
peroksit ve Fe*2 tuzlar arasindaki ilk reaksiyonda HO- uretilir (Denklem 2.9) (Walling
1975, Kulik ve ark. 2008). Boylece, genel siirecin asagidaki bireysel asamalarda
gergeklestigi varsayilabilir:

Fe*? + H,0, — Fe*3 + HO o +OH" (2.9)
R + H,0, —» P1 (2.10)
R + HO «— P2 (2.11)

Denklemlerdeki R, organik bilesigi temsil eder ve P1 ve P2, oksidasyonun olusturulmus
ara Grinleri ve nihai drinleridir (Walling 1975, Cuerda-Correa ve ark. 2020). Ote
yandan, denklem (2.12) ve (2.13), Fe*? veya HO, tarafindan HO- radikallerin

ayrigmasini temsil eder (Buxton 1988):

H202 + HO o> HOZ + H20 (212)
Fe*? + HO e— Fe*3 + OH™ (2.13)

Fenton prosesi icin gerekli olan Fe™ dogada bol bulunmaktadir ve toksik degildir.
Hidrojen peroksit ise; kullanimi1 kolay, ucuz ve gevreye zararsizdir. Fenton prosesinde,
diger tekniklerde oldugu gibi klorlanmis bilesikler olusmamaktadir. Sistem homojen
oldugu i¢in madde transferinde sinirlama yoktur. Bu nedenle, bu teknoloji i¢in gerekli
reaktorlerin  tasarimi1  oldukga basittir. Ayrica fenton islemi ile oksidasyon
reaksiyonlarindan sonra askida katilarin koagiilasyonunu destekleyen kompleksler
olusmaktadir (Bautista ve ark. 2008, Kulik ve ark. 2008, Cuerda-Correa ve ark. 2020).
Bu avantajlarinin aksine, dekontaminasyondan once atik sivilari pH 2-4’te asitlestirmek
ve/veya bertaraf edilmeden Once islemden gegirilmis ¢6zeltileri notralize etmek igin
onemli miktarda kimyasal madde ihtiyaci vardir. Cozeltideki Fe*? iyonlarmin yavas
rejenerasyonu ve ayrica katalizoriin tekrar kullanilamamasi, 6zellikle homojen siiregte
reaksiyonun verimini sinirlandirmaktadir. pH 3 veya 3,5’in {lizerine ¢ikarsa, demir
hidroksit ¢Okelmesi nedeniyle blyuk miktarlarda camur iretilir ve ek islem
gerektirmektedir (Tarr 2003, Muthuvel ve Swaminathan 2007, Devi ve ark. 2013).
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H20. ve PS gibi dezenfektanlar, igme suyu ve atik sularda tek basina kullanildiginda,
meydana gelen serbest oksijen radikalleri nedeniyle mikroorganizmalarin
inaktivasyonunu saglamaktadir. PS ile etkili bir bakteri inaktivasyonu i¢in, uzun temas
sireleri ve yilksek konsantrasyonlar gerektirdiginden, suyun dezenfeksiyonunda, Fe*?
gibi metal iyonlariyla birlikte kullanilmaktadir (Garkusheva ve ark. 2017, Rodriguez-
Chueca ve ark. 2019a, Qi ve ark. 2018, Marjanovic ve ark. 2018).

e Ozon/UV
Asagidaki reaksiyonlardan goriilecegi gibi (Denklem 2.14-2.16), Os fotolizi, H20- Uretir
ve bu nedenle Os/UV, H20,/0; ve H;02/UV IOP’lerinde bulunan organik yikim

mekanizmalarinin tiimiini i¢erir (Kommineni ve ark. 2008, Peyton ve Glaze 1988):

03 + H,0 + hv = H,0, (2.14)
H,0, + hv - OH e +0H « (2.15)
e H202/UV

Hidrojen peroksit, 200 ile 300 nm arasinda degisen dalga boylarindaki UV
radyasyonlar1 ile fotolize edilebilir ve H20. molekilinin O-O baginin homolitik
yayitlimin1 saglar. Ayrica ikincil reaksiyonlarla H202’nin ayrigmasina katkida
bulunabilecek HO*’ nin olusumuna yol agar (Denklem 2.17-2.22) (Hernandez ve ark.
2002, Zaviska ve ark. 2009, Buxton ve ark. 1988):

H,0, + hv - 2HO (2.17)
H,0, + HO «— HO, « +H,0 (2.18)
H,0, + HO, «— HO « +H,0 + 0, (2.19)
2HO «— H,0, (2.20)
2HO, «— H,0, + 0, (2.21)
HO « +HO, «— H,0 + 0, (2.22)
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UV/H;0; prosesi, hedef bilesigin baglangic konsantrasyonu, kullanilan hidrojen
peroksit miktar1, pH, bikarbonat varligi ve reaksiyon siiresinden etkilenir. Ozellikle,
oksidasyon prosesinin kinetik oran sabiti, kirleticinin basglangigtaki konsantrasyonu ile
ters orantilidir. Genellikle asidik pH degerleri (2,5-3,5) tercih edilmesine ragmen, pH
degerleri hedef bilesiklerin asit ayrisma sabitine baglidir (Stasinakis 2008).

Serbest radikallerin iiretim hizini, UV lambalarin 6zellikleri (emisyon spektrumu, gii¢
vb.) ve ortamin fizikokimyasal 6zellikleri (pH, UV radyasyonlariin iletimi, bulaniklik)
dahil olmak ftizere farkli 6nemli parametrelere baglidir (Crissot 1996). Genel olarak
reaksiyon hizi, alkali ortamda (pH>10) daha biyuktir. Bu durum, H202’nin
iyonizasyonundan kaynaklanan HOz+ anyonunun UV radyasyonlarini giiclii bir sekilde
absorbe edecegi ve serbest radikaller (HO2¢ ve HOe) iiretebilecegi gergegine
dayanmaktadir. {OP’nin bir dezavantaji, H.O2’nin molar absorbsiyon katsayisinin UV
bolgesinde nispeten zayif olmasidir. Sonug olarak, organik Kirleticilerin verimli bir
oksidasyonu i¢in oldukga gugli bir H2O> konsantrasyonunun kullanilmasi
gerekmektedir (Oturan ve Aaron 2014).

Igcme suyu ve atiksularda UV/H,O: isleminin, mikroorganizmalarin dezenfeksiyonu,
eser organik Kirletici maddelerin kontrolii ve aritilmasinda etkili oldugu kanitlanmigtir
(Shu ve ark. 2016, Semitsoglou-Tsiapou ve ark. 2016).

e Foto-Fenton

UV radyasyonunun Fenton reaksiyonlarini hizlandirdigi, boylece aromatik ve alifatik
bilesikler de dahil olmak iizere organik kirleticilerin bozunma derecesini destekledigi ve
asidik pH’ta daha fazla etkinlik sagladig1 yaygin olarak kabul edilmektedir. Bu nedenle
Foto-Fenton prosesi UV radyasyonu, H>O> ve Fe tuzlari igermektedir. Bu proses yiiksek
derecede kirlenmis atik suyu aritmanin en umut verici yollarindan biri olarak kabul

edilmistir (Sedlak ve Andren 1991, Pignatello 1992, Cuerda-Correa ve ark. 2020).

Foto-Fenton isleminin, Fenton veya Fenton benzeri reaktiflere gére ana avantajlar

sunlardir:
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- Denklem 2.23’e gore uretilen H202’in fotolizi, ilave bir HO* kaynag1 saglar (Goldstein
ve ark. 2007).

- Denklem 2.24°de ise UV radyasyonu varhginda Fe*3, Fe*? ve OHe olusturmak igin
H20:- ile veya organik bilesiklerle daha hizli reaksiyona girer (Bossman ve ark.1998).

Fe*3 + H,0, » 2Fe*? + OH™ + HO » (2.24)

Foto-Fenton sistemi ekonomik, teknik olarak basit ve Ozellikle atik sulardan
kirleticilerin ve antibiyotiklerin uzaklastirilmasinda oldukga etkilidir. Fe*? tuzlari, H2O2
ve asidik pH ayari icin gerekli olan sulfirik asit (H.SO4) kolayca temin edilebilen
kimyasallardir. UV radyasyonunun kullanimi HOe olusumunu hizlandirir, boylece
geleneksel Fenton islemine kiyasla H2O: tiiketimini azaltir (Cuerda-Correa ve ark.
2020).

Foto-Fenton prosesi, icme ve yeralti sularinda dogal olarak bulunan demirden
faydalanabilir ve daha biylk hacimlerde daha hizli bakteri inaktivasyonuna izin verir ve
bakterilerin yeniden biiyiime riskini sinirlar (Spuhler ve ark. 2010, Ameta ve ark. 2018).
Rubio ve ark. (2013), H20./UV2ss ve Foto-Fenton teknolojilerinin E. coli’ nin
uzerindeki etkisini arastirmislardir. Dezekfeksiyon yontemi, kullanilan suya baglh olarak
bazi farkhiliklar gostermistir. Calismada, inorganik iyonlarin bulunmamasi nedeniyle

icme suyunda en yiiksek E. coli dezenfeksiyon oranlarini bildirmislerdir.

e Persulfat Temelli IOP’leri

Siilfat radikali temelli IOP’ler geleneksel Fenton reaksiyonuna kiyasla cok daha genis
bir pH araliginda uygulanabilen Fenton benzeri bir teknolojidir (Chen ve ark. 2021).
Son yillarda {OP’lerinden olan SO4°* proseslerine ilgi gittikge artmaktadir. SO4*", en
yaygin olarak PMS ve PS aktivasyonu ile Uretilir (Arellano ve ark. 2019). Bu tezde ele
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alinan E. coli ve P. aeruginosa iizerinde inaktivasyon etkileri aragtirilan SO4°* ve

aktiflestirme yontemleri bir sonraki boliimde daha ayrintili bir sekilde ele alinmastir.

2.5. Sulfat Radikali ve Aktiflestirme Yontemleri

Son yillarda, IOP’ lerinden olan SO.* proseslerine ilgi gittikce artmaktadir. Bu SO4*,
en yaygin kullanilan PMS ve PS aktivasyonu ile dretilir (Arellano ve ark. 2019). Son on
bes yilda, bazi1 arastirmacilar tarafindan organik kirleticilerin ayrismasi ve
mikroorganizma inaktivasyonu icin PMS yeni bir kimyasal oksidan olarak kullanilmaya
baslanmistir (Anipsitakis 2005, Anipsitakis ve Dionysiou, 2003, Rodriguez-Chueca ve
ark. 2019b). Bu inorganik oksidan, ¢ogunlukla organik kimyasallarin sentezinde
kullanilan PMS (KHSOs) anyonudur (Mirza-Aghayan ve ark. 2014). PMS anyonu, ilk
olarak Heinrich Caro tarafindan tarif edilen Caro’nun asidi veya peroksisiilfiirik asitten
(H2SO0s) tiiretilmektedir. Caro’nin asidi, nétr pH seviyelerinde suda hizla ayrisan ¢ok
reaktif ve guclu bir asittir (Teixeira ve ark. 2013). Ayrica, PMS dezenfeksiyon amaciyla
yiizme havuzlarinda klorsuz bir katki maddesi olarak kullanilmaktadir (Anipsitakis ve
ark. 2008, Jang ve ark. 2010, Solis ve ark. 2017). PMS, klor dezenfektanlarinin yerini
almak yerine, klor ile birlikte oksitleyici gorevi gormektedir (Anipsitakis ve ark. 2008).
Ayrica 10.000 galon (yaklagik 38 bin litre) havuz suyu basina yaklasik 1-2 kilo PMS
kullanilmaktadir. 25 ppm PMS ve 0,1 mg/L Co*? varliginda, reaksiyondan 1 saat sonra

E. coli kolonilerinin % 99,99 oraninda uzaklastirildigi gézlenmistir (Anipsitakis ve ark.
2008).

PMS’mn potasyum tuzu (Oxone), H202 ¢ozeltisinin oleum ve bir alkali potasyum bilesigi
ile reaksiyonu yoluyla hazirlanir. Oxone, ¢ok kararli, toksik olmayan, ucuz ve suda
kolayca ¢6zunir olan (20°C, >250 g/L) beyaz bir kristalin katidir (Hussain ve ark. 2013,
Meunier ve ark. 1992, Ghanbari ve Moradi 2017). Sekil 2.10’da Oxone tuzunun
molekiiler yapisinda goriildigli gibi, oksijen kolayca reaktif oldugundan, Oxone
(KHSOs) genellikle beyaz bir ticli tuz (2KHSOs-KHSO4-K2S04) olarak daha kararlt bir

formda bulunur.
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Sekil 2.10. Oxone tuzunun molekiiler yapisi (Ghanbari ve Moradi 2017).

Su c¢ozeltilerdeki PMS, 3 giin i¢inde aktif oksijenin sadece %5’inin diisecegi sekilde
nispeten kararlidir. Ayrica PMS, pH<6 ve pH=12de kararlidir. HSOs ve SOs?
konsantrasyonlarinin esit oldugu pH=9’da minimum PMS Kkararliligi gozlenir
(pKaz=9,4). Oysa pH<1’de PMS, H202’ye hidrolize edilir (Saputra 2013, Ghanbari ve
Moradi 2017). PMS iyonu, bir H atomunun bir SOz grubu ile degistirildigi bir H2O>
turevidir (Yu ve ark. 2016). PMS’deki O-O baginin mesafesi 1.460 A’dir (Flanagan ve
ark.1984). PMS’nin baz spesifik 6zellikleri Cizelge 2.7’ de sunulmaktadir.

Cizelge 2.7. PMS’ nin 0zellikleri (Ghanbari ve Moradi 2017)

Peroksimonostilfat iyonu Ozellikleri

Molekiil agirlig: 113,0699 g/mol (Oxone olarak 614,74)
CAS numarasi 10058-23-8

Suda ¢ozundrlik (20°C’ de > 250 g/L (Oxone bazli)
Forml KHSOs

0O-0 bag ayrisma enerjisi (kJ/mol) 377

Diger isimler Karoat, Monoperstlfat, Oxone, Curex

Diger bir SO4*” kaynag1 olan PS giiclii oksitleyici dzelliklere sahip inorganik kati bir
maddedir. En yaygin PS bilesikleri amonyum persiilfat, potasyum persiilfat ve sodyum
persilfattir (Ahmadi ve Ghanbari 2016, Yang ve ark. 2010). Amonyum tuzu,
yerylziinde amonyum ve nitrat kontaminasyonuna neden olur. Her (¢ tuz da 100°C
veya daha yiiksek bir sicaklikta ayrisir (Siegrist ve ark. 2011). Sulu cozeltide, oda
sicakliginda ve nétr pH’da PS iyonu oldukga stabildir. PS iyonu yavasg¢a hidrolize olur
ve asidik pH’ ta PMS veya hidrojen peroksit olusturur. Reaksiyon hizi, azalan pH ile
artar (Siegrist ve ark. 2011). Cizelge 2.8’de, en yaygin PS tuzlarinin fiziksel ve

kimyasal 0zellikleri 6zetlenmektedir.
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Cizelge 2.8. PS tuzlarinin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri (Corporation, 2001)

Kimyasal ad Potasyum peroksidistilfat | Sodyum peroksidisilfat
Fiziksel form Kristalin (triklinik) Kristalin (monoklinik)
Erime noktasi Yaklasik 100°C’de ayrigir | Yaklagik> 180°C’de ayrisir
Kaynama noktasi Uygulanamaz Uygulanamaz
Formil KzSzOs Nazszos
Molekul agirhg g / mol 270,3 238,1
20°C’de  Kristal 2,48 2,59
yogunlugu (g/cc)

Renk Beyaz Beyaz

Koku Yok Yok

Kiitle yogunlugu (g/cc) 1,30 1,12
25°C’de suda coziiniirlik 6 73

(9/100 g H20)

50°C’de suda c¢oziiniirlik 17 86

(9/100 g H,0)

PS, kullanilan diger oksitleyicilerle karsilastirildiginda (0,74 USD/kg) ucuzdur, ancak
biiyiik 6l¢ekli uygulamalar i¢in hidrojen peroksitten daha pahalidir. Bag ayrilma enerjisi
ve PS ([0sSO0S03]?)’nin bag uzunlugu sirastyla 140 kJ mol™? ve 1.497 A oldugu
bilinmektedir (Duan ve ark. 2015, Kolthoff ve ark. 1951, Behrman ve ark. 1999,
Waclawek ve ark. 2017). Sekil 2.11’de PS tuzunun molekiiler yapisi gosterilmistir.

Sekil 2.11. PS tuzunun molekiiler yapist

Kimyasal oksidan kullanimi, serbest radikallerin firetilmesi igin geleneksel bir
yontemdir. Bu oksidanlar, kendi baglarina kullanildiklarinda kalict kirleticilerin
ayrigsmasi i¢in etkili olamamaktadir. Katalizoriin yoklugunda PS ve PMS sirasiyla 2,1 V
ve 1,82 V oksidasyon potansiyeline sahiptir (House 1961). Bu oksidasyon
potansiyellerine sahip SO4* leri, yalnizca atik suda degil, yiizey ve yeralt1 sularinda da

yiiksek toksisiteye ve kaliciliga sahip birgok kirletici maddeyi ayristirabilirler (Guerra-
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Rodriguez 2018, Reisner 2016, Wordofa ve ark. 2017). Bu nedenle, toksik ve dayanikli
kirleticilerin bozulmasi igin serbest radikallerin iiretilmesi gerekir. SO4° nin Gretilmesi

icin ¢esitli aktivasyon yontemleri kullanilmaktadir.

SO4*” nin, esas olarak elektron transferi sirasinda organiklerle reaksiyona girme tercihi
nedeniyle HO<’den (30-40 pus veya 20 ns) daha uzun bir yarilanma émrii vardir, buna
karsin HOe segici olmayan bir sekilde hareket eder (Lin ve Chen 2017, Zhou 2015).
SO4* i esasli prosesler, esasen SO4°" nin dnemli oksidasyon kabiliyeti ve ayrica éncii
oksidanlarin yavas kullanimi nedeniyle, direngli organiklerin pargalanmasi i¢in ¢ok
verimli ve umut verici surecgler olarak bilinir. SO4* uygulandiginda, reaksiyon

mekanizmasi normalde elektron aktarimidir (Hu ve ark. 2016, Navalon ve ark. 2010).

SO4* iiretmek icin, bir aktivator varliginda PMS veya PS ayristirtlmalidir. PMS veya
PS, kirleticilerin hizli ve etkili bir sekilde par¢alanmasi igin giiclii bir elektron oksidan
olan SO4*" ni olusturmak iizere aktive edilebilir. SO4*~ nin aktivasyonu, 1s1 (termal),
UV radyasyonu (fotoliz), iyonlastirict radyasyon (radyolojik) veya kimyasal elektron
transferi (kataliz) ile elde edilebilir (Braun 1996). PS’in katalitik, fotolitik ve termal
aktivasyonu ile ilgili ok sayida ¢alisma mevcuttur (ike ve ark. 2018, Rodriguez-Chueca
ve ark. 2019a, Marjanovic 2018). Sekil 2.12” de SO4*” lerinin Uretilmesi i¢in kullanilan
farkli aktivasyon yontemleri gosterilmistir. SO4*" Uretim suregleri enerji ve katalizor

aktivasyonlari olarak iki kategoriye ayrilabilir (Sekil 2.13).
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Sekil 2.12. Siilfat radikallerinin {iretilmesi i¢in kullanilan farkli aktivasyon yontemleri
(Arellano ve ark. 2019)
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Silfat Radikali Uretim

Surecleri
Enerji Aktivasyonu Sistemleri
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-Fotokimyasal Aktivasyon -Baz Aktivasyonu
-Sono kimyasal Aktivasyon -Metal Aktivasyonu
-Radyoliz Aktivasyonu

Sekil 2.13. Sulfat Radikali Uretim Siirecleri (Wang ve ark. 2018)

2.5.1. Enerji Aktivasyon Sistemleri

Enerjinin bir peroksi bagini degistirebilecegi hatta bu bagi koparabilecegi gercegi birgok
calismada kanitlanmistir. Ancak, peroksi bagi genellikle ¢ok giiclii oldugundan onu
kirmak i¢in yliksek miktarda enerji gereksinimi vardir. Bu nedenle, bu bagi kirmak igin
termal sistem, fotokimyasal sistem, sonokimyasal sistem ve diger enerji aktivasyon
sistemleri dahil olmak Uzere yuksek enerjili yontemler kullanilmaktadir (Wang ve ark.

2018). Sekil 2.14’de enerji aktivasyon mekanizmasi verilmistir.

Enerji Aktivasyonu

\VARVRRVE

/ - / \Otgzm O/S _({ S\o X \OH 4;1‘\\

‘& e -

Organik Maddeler
[ Mikroorganizmalar ]

Sekil 2.14. Enerji aktivasyon mekanizmasi (Wang ve ark. 2018)
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Termal (Is1) aktivasyonu

PS ve PMS’ nin O-O baginin termal bozunmasmi igeren Kkatalizlenmemis
reaksiyonunun aktivasyon enerjisi 33,5 kcal/mol oldugu diistiniilmektedir. Sicaklik,
gerekli aktivasyon enerjisini saglayacak kadar yiikseltilmelidir. Bu durumda kimyasal
baglarin kopmasi sonucu SO4°* Uretilmektedir (Zhang ve ark. 2015). Fotokimyasal ve
termal aktivasyon benzer sekilde gerceklesmektedir. UV 15181 veya 1s1 aktivasyonu ile

PS iki SO4* anyonuna doniisebilmektedir (Dogliotti ve Hayon 1967):

HSOZ; S S0;~ + OH » (2.25)

1S1

S,052 8 250; (2.26)

Oda sicakliginda PS oksidasyonu genellikle etkili degildir. PS, radikal oksidasyon
mekanizmalarint  baglatmak/arttirmak ~ i¢in  yiiksek  sicakliklar  (35-40°C)
kullanilmaktadir. Is1 ile aktive edilen PS, 6zellikle direncli kirleticilerin ayrigmasi igin
gerekli olan daha yiiksek reaksiyon hizina sahiptir (Waldemer ve ark. 2007, Huang ve
ark. 2002). Yang ve ark. (2010), 1s1 aktivasyonunun PS i¢in etkili oldugunu ancak PMS

icin etkili olmadigin bildirmistir.

Fotokimyasal aktivasyon

Genellikle fotokimyasal aktivasyonda UV 15181 kullanilmaktadir. UV enerjisi, 1s1 ile
aktive edilmis PS ve PMS benzer sekilde O-O bagini koparmaktadir (Dogliotti ve
Hayon 1967). UV aktivasyonunda, dalga boyu ve UV dozu 6nemli bir rol
oynamaktadir. Diger dalga boylarina kiyasla reaksiyon stiresi kisa oldugu i¢in en yaygin
kullanilan dalga boyu 254 nm’dir (Xie ve ark. 2015, Gao ve ark. 2012, Shu ve ark.
2015, Lin ve Wu 2014). Fotokimyasal IOP’lerin SO4*~ nin &nciisii olarak PS’nin
kullanildig1 bilinmektedir. Ciinkii PS, PMS’ ye gore 1s18a daha duyarhdir. (Hori ve ark.
2005, Zhang ve ark. 2015).

Son yillarda gerceklestirilen g¢alismalarda, inaktivasyonun bakteriler (zerinde etkili

oldugu diisliniildiigiinden su ve atiksularin dezenfeksiyonunda fotokimyasal aktivasyon
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kullanimi biiylik 6nem kazanmistir (Rodriguez-Chueca ve ark. 2017, Rodriguez-Chueca
ve ark. 2019b, Wen ve ark. 2017).

Rodriguez-Chueca ve ark. (2017a) yaptiklar1 ¢alismada, simiile edilmis ve gergek
saraphane atik sularinda, UV-A radyasyonu (370 nm) aktivasyonu ile olusturulan
serbest SO4°*” leri kullanilarak E. coli, Bacillus mycoides, Staphylococcus aureus ve
Candida albicans mikroorganizmalarinin inaktivasyonunu degerlendirmislerdir. Simle
edilmis saraphane atiksuyunda 0,01 mmol/L PMS’ nin UV-A radyasyonu ile
aktivasyonu ile 90 dakika sonucunda, E. coli’nin tam inaktivasyonu (6,5 log)
gerceklesirken, S. Aureus’in 4 log ve B. Mycoides’in 3 log inaktivasyon gergeklestigini
bildirmislerdir. C. albicans'in tam inaktivasyonu da daha yiiksek dozlarda PMS (10
mmol/L) ile saglamislardir. Bu sonuclar ile, PMS’ nin UV aktivasyonu yoluyla tretilen
SO4*~ lerinin, bakteri hicrelerinin inaktivasyonunda etkin bir yontem oldugu sonucuna

varilabilmektedir.

Qi ve ark. (2020) yaptiklar1 ¢alismada, UV-A ve PMS kombinasyonunun bakteri
inaktivasyonu ve atik su dezenfeksiyonuna etkisini incelemeyi amaglamiglardir.
Incelemeleri sonucu, 0,1 ve 1 mg/L PMS’nin, E. coli'nin inaktivasyonu Gzerinde hichir
etkisi olmadigimi belirtmiglerdir. E. coli inaktivasyon etkinligi 10 mg/L PMS ile
zamanla artmis ve 60 dakikalik temas siiresinden sonra 4,39 log E. coli inaktivasyonu
elde etmislerdir. Atik su dezenfeksiyonu igin UV-A ve PMS kombinasyonunun, tek
bagina PMS’ ye goOre E. coli inaktivasyonunu arttirdigini gostermistir. E. coli
inaktivasyonu, 0,1 ve 1 mg/L PMS varliginda UV-A radyasyonu ile 6nemli dl¢iide artis
gostermistir. 60 dakika iginde sirasiyla, UV-A/PMS (0,1 mg/L) ve UV-A/PMS (1 mg/L)
ile 4,04 ve 5,90 log E. coli inaktivasyonu gergeklesmistir. Bu durum, UV-A radyasyonu
altinda PMS aktivasyonu ile {iretilen HOe ve SO47¢’ten kaynaklanmaktadir.

Sonokimyasal aktivasyon

Sonokimyasal aktivasyon, daha giivenli, daha temiz ortam kosullar1 altinda
calisabilmesi nedeniyle diger enerji aktivatorlerine gore onemli avantajlara sahiptir.
Sonikasyon reaktorii, degistirilmeden daha uzun siire kullanilabilir ve akis tipi

reaktOrlerde buyiikk oOlgekli islemler miimkiindiir (Tyagi ve ark. 2014). SOgs* ve
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OHe’leri, bir ultrasonik sistemde PMS veya PS’nin ayrigma islemleriyle olusturulabilir

(Li ve ark. 2013, Adewuyi ve Owusu 2006, Zhang ve ark. 2015).

Wei ve ark. (2017), PS’nin sonokimyasal aktivasyonu sirasinda, iiretilen HO-
miktarinin, iretilen SOz miktarindan biyiik oldugunu bildirmistir. SOs* ile su
molekiilleri arasindaki kavitasyon kabarcigr gerceklesen reaksiyona bagladir.
Sonokimyasal aktivasyon, termal aktivasyonun katkisiyla veya katkisi olmaksizin
karbamazepin, bisfenol A, trikloroetan ve dioksanin bozunmasi i¢in PS’yi aktive etmek
lizere basariyla kullanilmistir (ke ve ark. 2018). PS’nin sonokimyasal aktivasyonu,
daha yuksek kirletici bozunmasi i¢in Fe (II) ve UV radyasyonu gibi diger aktive edici
tekniklerle birlestirilebilmektedir (Chakma ve ark. 2017, ike ve ark. 2018).

Radyoliz aktivasyonu

Enerji verici radyasyonlarla PS’nin aktivasyonundan radikallerin tiretimi, siilfat ve ilgili
radikallerin kimyasini i¢eren temel ¢alismalar i¢in kullanilir (Crane ve Scott 2012, Neta
ve ark. 1977). Ibuprofenin PS’nin gama 1s1mas1 yoluyla aktivasyonu ile etkili bir sekilde
bozunabilecegi ve mineralize edilebilecegi bildirilmistir (Paul ve ark. 2014). IOP goz
Oniine alindiginda, giivenlik ve maliyet, PS aktivasyonunun radyolojik olarak énemli

dezavantajlari olarak diisiiniilmektedir (Ike ve ark. 2018).

2.5.2. Katalizor Aktivasyon Sistemleri

Baz aktivasyonu

Baz aktivasyonu yiiksek pH’ta gergeklesmektedir. PS, baz katalizli hidroliz yoluyla
PMS ve siilfata ayrisir. PMS hizla bazik pH’ta hidroperoksit ve siilfata ayrigir. Bu
nedenle, bazla aktive edilen PS sistemlerinde saptanabilir PMS bulunmasi

beklenmemektedir (Furman ve ark. 2010):

S,0g% + 2H,0 + OH™ - HO; + 25052 + 3H* (2.27)

Hidroperoksit, SO4*” i ve siilfat olusumuna neden olurken, hidroperoksit siiperokside

oksitlenir (Furman ve ark. 2010):
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HO; + S,05% - SOz  +S0;% + H* + 05 (2.28)

Ek olarak, belirli kosullar altinda PS indirgeyici tiirler, siiper oksit liretebilir. Hidrojen
radikalinin eklenmesiyle alkali aktivasyon kosullar1 altinda PS, hem SO4*” lerini hem

de stperoksiti dretir (Furman ve ark. 2010):

25,05% 4+ 2H,0 - 3S0;% + SO; « +05 » +4H* (2.29)

Yiiksek alkali kosullarda, SO4°* hidroksiti okside ederek OHe’nin olusumuna neden
olur (Furman ve ark. 2010, Watts ve Teel 2006):

SO; « +OH™ - S0;2 + HO » (2.30)

OH~’leri, pH>12" de baskin reaktif tiirlerdir, bu da yaygin organik bozulmaya neden
olur ve siiperoksit radikali, bazla aktiflestirilmis PS’ 1n genis reaktivitesinde rol
oynayabilir (Liang ve Su 2009, Furman ve ark. 2010). pH’n bir fonksiyonu olarak PS

ayrigsmasinin basitlestirilmis bir temsili Sekil 2.15’te verilmistir.

. A S205 = 2507" $,03" = 203"
8,05~ = 2503~ 5,05 = 2503" - -
/ 7
- _ & I /
H5,05 HS;,05 VRN \ 503 2
4 d o] \ _ ) -
| | o - §,041 | HO g e _5:05
sop s, (B R AN L b
HS05 + HS0; 50, + HSO; S20g” = 2504 HO HOO"
) 2 7 12 .

pH
Sekil 2.15. pH degerinin PS ayrigmasi tizerindeki etkisi (Furman ve ark. 2010)

Ayrica, asidik kosullar altinda PS anyonu, hidrojen peroksit olusturmak i¢in hidrolize

olabilir (Matzek ve Carter 2016):

S,0g% + 2H,0 - H,0, + 2HSO; (2.31)
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Hidrojen peroksit 1,77 V oksidasyon potansiyeline sahiptir ve c¢esitli aktivatdrlerin
varliginda 2,8 V oksidasyon potansiyeline sahip OHe’ ni olusturabilir. Ek olarak, SO4*~
leri suyla reaksiyona girdiginde OHe’ leri de iiretilir. Daha giiclii asidik kosullar altinda

PS, 1,44 V oksidasyon potansiyeli ile PMS anyonlar1 olusturabilir:

S,052% + H,0 — HSO; + HSO; (2.32)

Yeralt1 suyunda bir miktar alkali ortamin olmasinin gerekli olabilecegi diigiiniilmektedir
(Tsitonaki ve ark. 2010). Cok miktarda alkali ortaminin ise, yeralti suyunun kimyasal

dengesini bozabilecegi 6ne siirlilmiistiir (Matzek ve Carter 2016).

Her ne kadar daha yiiksek baz/PS oranlar1 bir sistemdeki reaktif oksitleyici tiirleri
arttirsa da, yerinde kullanim igin reaksiyonun sonunda notr kosullar elde etmek igin 2:1
(baz/PS) molar orani onerilir (Furman ve ark. 2011). Baz aktivasyonun siirdiiriilmesi,
suyun ve topragin dogal tamponlama kapasitesini veya PS reaksiyonlarindan
kaynaklanan sulfurik asiti notralize etmek icin ilave baz gerektirebilir. Yiikseltilmis baz
seviyeleri, toprak dispersiyonunda ve metal konsantrasyonlarinda degisikliklere neden

olabilir (Tsitonaki ve ark. 2010, Furman ve ark. 2011, Qi ve ark. 2018).

Qi ve ark. (2018), E. coli O157: H7 ve L. monocytogenes inaktive edilmesinde baz ile
aktive PS’ i etkinligini degerlendirmek i¢in ¢alisma yapmuslardir. Her iki bakteri
tlrind sodyum hidroksitle aktive edilmis PS ile 60 saniye veya 120 saniye boyunca
isleme tabi tutmuslardir. Uygun aktivasyon kosullarinda her iki bakteri ig¢in 120
saniyede 7 log inaktivasyon elde edilebilecegini bildirmislerdir. Baz inaktivasyon
etkinligi ylksek sodyum hidroksit konsantrasyonu ile artmaktadir. Maksimum
inaktivasyonu, E. coli O157: H7 (6,21 log) i¢in 30 mmol/L sodyum hidroksit ile 40
mmol/L PS ve L.monocytogenes (8,64 log) icin ise 350 mmol/L sodyum hidroksit ile
500 mmol/L PS ile elde etmislerdir. Ayrica, sodyum hidroksit ile aktive edilen PS ile,
tek basma sodyum hidroksit veya PS’den 6nemli ol¢iide daha yiksek mikrobiyal
giderim oldugunu bildirmislerdir. Stperoksit radikalinin, baz aktivasyonunda her iki

patojeni de inaktive eden ana radikal oldugu gosterilmistir.

37



Metal aktivasyonu

PMS veya PS farkli enerji aktivatorleri tarafindan etkin bir sekilde aktif hale
getirilebilse de, yliksek enerji ihtiyacindan kag¢inmak ve islemin karmasikligini ve
maliyetlerini azaltmak nedeniyle gecis metali bazli aktivasyon saha uygulamasi i¢in en
uygun olanidir. Degigsken degerlige sahip gecis metal iyonlar1 gibi katalizorler, PMS’yi
asagidaki reaksiyonlar yoluyla (Denklem 2.33, 2.34) SO4*” leri ve hidroksil radikalleri
olusturacak sekilde aktive edebilir. Ayrica denklem 2.35° te verildigi gibi PMS,
oksitlenmis metaller ile reaksiyona girerek siilfiir pentoksit radikelinin (SOs®)

Uretilmesine neden olabilir.

HSOz + M™* — M®+D+ 1 507 ¢ +0H"™ (2.33)
HSOz + M™* - M™+D+ 1 5072 + HO » (2.34)
HSO; + M+D+ - 50z o +M™ + HY (2.35)

Metal bazli katalizorler kullanilarak PS’ nin aktivasyonu ile SO4*” lerinin olusumunda

yer alan reaksiyonlar denklem 2.36’ da verilmistir (Arellano 2019).

S,0g% + M" - M™*1 + S0;™ + SO;2 (2.36)

Co*2ve Fe*2, PMS nin aktivasyonu icin en yaygin kullanilan katalizérlerdir (Matzek ve
Carter 2016). Cu*? ve Ag* ile PS aktivasyonu ise, zaman i¢inde yavas ama siirekli
serbest radikal olusumu gosterir. PS’in ¢dziinmiis Fe*? iyonlar ile aktivasyonu, diger
aktivasyon tekniklerine kiyasla daha disiik aktivasyon enerjisi (14,8 kcal/mol)
gerektirir, bu da hizli sekilde SO4°*” leri olusturmak igin biiylik bir avantajdir. Diger
genel aktivatorler arasinda bakir, giimiig, manganez ve seryum iyonlari bulunur (Nfodzo
ve Choi 2011, Devi 2016).

Sekil 2.16, hem heterojen hem de homojen metal katalizorler tarafindan PS ve PMS’nin
aktivasyon mekanizmasini gostermektedir. Metal katalizorlerin, PS aktivasyonu ile iki
SO.* uretilirken, PMS aktivasyonu ile bir hidroksil ve bir SO4*" Uretilmektedir (Guerra-
Rodriguez 2018).
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Sekil 2.16. Metal katalizorler tarafindan PMS ve PS aktivasyon mekanizmasi1 (Wang,
2018)

Sularda bulunan zararli mikroorganizmalar metal aktivasyonu ile olusturulan SO4°*”
leriyle giderilebilmektedir. Anipsitakis ve ark. (2008) siilfat bazli metal aktivasyon
prosesinin E. coli bakterisi Uzerine inaktivasyon etkisini incelediklerinde, Co/PMS
sisteminin etkili bir dezenfeksiyon reaktifi oldugunu gérmiislerdir. Diigiikk PMS dozunda
(25 ppm) ve diisiik Co dozunda (0,1 ppm) aritmanin 60. dakikasinda %99,99 (4-log) E.

coli inaktivasyonu saglamistir.

Wordofa (2014) yaptig1 tez ¢alismasinda, potansiyel atik sudaki E. coli bakterisinin
inaktivasyonunda Fe*? ile aktive edilmis PS’ 1n etkinligini incelemistir. Hem PS hem de
Fe*? konsantrasyonunun, dezenfeksiyon etkinligi iizerinde dogrudan etkisi oldugu
sonucuna varmistir. Yiiksek PS ve Fe*? konsantrasyonunda (3 mmol/L), maksimum
bakteri inaktivasyonu (iic saatte 3,5 log) elde etmistir. Hem PS hem de Fe*2
konsantrasyonu 2 ve 1 mmol/L’ ye distiik¢e, inaktivasyon hizinin azaldigini
gbzlemlemistir. Bunun nedenini, reaktan (PS ve Fe*?) konsantrasyonu ne kadar

yiksekse SO4* olusumunun da o kadar yiiksek olmasina baglamistir.

Rodriguez -Chueca ve ark. (2017a) tarafindan yapilan ¢alismada, Simiile edilmis ve
gergek saraphane atik sularinda, UV-A radyasyonu (370 nm) ve metal (Fe*? veya Co*?)
aktivasyonu ile olusturulan serbest SO4°*” leri kullanilarak E. coli, Bacillus mycoides,
Staphylococcus aureus ve Candida albicans mikroorganizmalarinin inaktivasyonunu
degerlendirmislerdir. Deneysel kosullari, simiile edilmis atik suda mikroorganizmalarin
inaktivasyonu icin PMS =0.1 mM ve Fe*? veya Co*?=0.1 mM olarak belirlemislerdir.

Gergek saraphane atiksuyunda ayni organizmalari inaktive etmek icin bes kat reaktif

39



konsantrasyonu gerektigini bildirmislerdir. Simiile edilmis atik suda, PMS'nin bir gecis
metali (Fe*? veya Co*?) kullanilarak metal aktivasyonu, 6zellikle maruz kalma siiresinin
ilk dakikalarinda inaktivasyon oranini hizlandirarak mikroorganizmalarin 1 ila 3 log

degerlerine ulastigini bulmuslardir.

Qi ve ark. (2018), E. coli O157: H7 ve L. monocytogenes inaktive edilmesinde aktive
PS’in etkinligini degerlendirmek i¢in ¢alisma yapmuslardir. Her bakterinin 60 saniye
veya 120 saniye boyunca demir silfat veya sodyum hidroksit ile aktive edilmis PS ile
isleme tabi tutmuslardir. Uygun aktivasyon kosullarinda her iki bakteri i¢in 120
saniyede 7 log inaktivasyon elde edilebilecegini bildirmislerdir. Maksimum bakteri
inaktivasyonunu (E. coli O157: H7 i¢in 7.77 log ve L. monocytogenes icin 7.25 log), ilk
PS konsantrasyonu 40 mmol olarak ayarlandiginda 1:0.33 (PS/Fe) oraninda elde
etmiglerdir. Demir oraninin daha fazla artmasi veya azalmasinin, daha diisiik bakteri

inaktivasyonuna yol agtigi sonucuna varmiglardir.

Wordofa ve ark. (2017), Fe™ ile aktive edilmis PS’mn patojenik bir E. coli susu
Uzerindeki dezenfeksiyon etkisini incelemiskerdir. PS aktivasyonunun ve ardindan
S04 maruziyetinin patojenik E. coli canliliginm1 kaybetmesine neden oldugu sonucuna
varmislardir. Bu dezenfeksiyon ile E. coli inaktivasyonunda kinetik bir indiiksiyon fazi
ve ardindan hizli bir birinci derece bozunma fazi meydana gelmistir. PS ve Fe*2
dozajlari, indiiksiyon fazinin siiresini ve dezenfeksiyon oranini 6nemli oOlgiide
etkilemektedir. SO4« maruziyetinin, HO+ maruziyetinden 5 kat daha hizli E. coli
inaktivasyonuna neden oldugunu gostermektedir. SO4*'lin inaktivasyon hizinin daha
fazla olmasi, E. coli hiicre zarlarinin yiizeyindeki yiiksek segici reaktivitesiyle

iliskilendirilmistir.

Rodriguez-Chueca ve ark. (2019b), UV-C ve Fe*? kullanarak PMS ve PS’nin
fotokatalitik aktivasyonu ile mikroorganizmalarin inaktivasyonunu
degerlendirmislerdir. Caligtiklar1 deneysel sartlarda (UV-C dozu 5,7-57 J/L; PMS, PS
ve Fe*2 dozlar1 0,01 mmol/L, temas siiresi 28 sn), UV-C/PMS/Fe aktivasyonuda 5,5 log,
UV-C/PS/Fe aktivasyon proseslerinde ise 4,5 log E. coli inaktivasyonu

gbzlemlemislerdir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1. Materyal

Deneysel c¢alismalarda metaryal olarak saf su kullamilmistir. Gerekli olan tim

cozeltilerin hazirlanmasinda laboratuvar standardindaki kimyasallar kullanilmigtir. P.
aeruginosa (ATCC 15442) ve E. coli (ATCC 25922) bakterileri, ATCC tarafindan

belirtilen sekilde liyofilize suslardan hazirlanmastir.

3.1.1. Cahsmada Kullanilan Kimyasal Maddeler

Deneysel c¢alismalarda kullanilacak SO4°* iiretmek amaciyla potasyum peroksidisiilfat
(Fluka, kiitlece >%99) ve sodyum peroksidisiilfat (Merck, >%99) c¢ozeltileri
kullanilmigtir. Potasyum peroksimonosiilfat (Oxone, Sigma Aldrich) kimyasali
kullanilarak monosiilfat ¢cozeltisi hazirlanmistir. Metal aktivasyonu deneylerinde, gecis
elementi olarak kullanilacak demir iyonu, demir (II) siilfat hepta hidrattan (Merck,
%99) hazirlanmistir. Bakteriler i¢in kiiltiir ortami olarak Plate Count Agar (PCA,
Merck,1 05463 0500) kullanilmistir (Rincon ve Pulgarin 2000).

3.1.2. Calismada Kullamlan Cihazlar

Yapilan deneysel ¢alismalarda;
— Su Banyosu (NUVE NB 20)
— Kaynatmali saf su cihazi (GFL 2001/4)
—  Orbital Inkiibatoér (GALLENKAMP INR200)
— Manyetik Karistirict (CHILTERN HS31)
— Sogutmali Santrifiij (BECKMAN COULTER Allegra 25R)
— Otoklav (SYSTEC VE-75)
— Etiv (ELEKTROMAG M6 PHILIP HARRIS LTD.)
— Inkiibatér (PHILIP HARRIS LTD.)
—  pH Metre (ADWA AD12)

41



— Hassas Terazi (GEC AVERY)
— Koloni Sayacit (STUART SCIENTIFIC)
— Spektrofotometre (HACH LANGE DR5000) kullanilmastir.

3.2. Deney Diizenegi

Deneyler 2L hacimli silindirik cam reaktdr igerisinde gergeklestirilmistir. Sekil 3.1° de
gosterilen UV reaktorl, indikator bakterilerin fotokimyasal inaktivasyonu igin
kullanilmistir. Kullanilan silindirik reaktoriin dis ¢ap1 14,7 cm, i¢ ¢ap1 13,5 cm ve boyu
45 cm’ dir. Bu reaktordeki kuvars kilifin igerisine UV radyasyonu saglayacak Light
Tech marka bir UV-C lambasi (Sekil 3.2) yerlestirilmistir. Kullanilan UV-C lambasinin
151k yogunlugu 3,37 mW/cm? olarak &lgiilmiistiir. Manyetik karistiric1 kullanilarak

¢ozeltinin karigimi saglanmistir.

Sekil 3.1. UV Reaktori
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Sekil 3.2. UV-C Lambasi

3.3. Deneysel Calisma

3.3.1. UV-C Radyasyonu ile inaktivasyon

Deneysel calismalara baslamadan once, UV-C lambasi, en az 15 dakika bos olarak
calistirilarak sabit 151k ¢1kis1 ve cam silindirin sterilizasyonu saglanmistir. Reaktére 2 L
saf su doldurulmus ve suyun igerisine konsantrasyonu yaklasik 108 CFU/mL olacak
sekilde bakteri eklenmistir. UV 15181 calistirilmadan 6nce baslangi¢ bakteri miktarini
belirlemek tizere 6rnek alinmistir. Ardindan kimyasal ilavesi olmadan sadece UV 15181
calistirllarak, UV 1s18min bakteri inaktivasyonuna etkisini incelemek uzere 3, 5, 8, 10,
20, 30, 60, 90 ve 120. saniyelerde su 6rnekleri alinmistir. Alinan su orneklerinin
mikrobiyolojik analizi yapilmis ve pH degerleri dlgiilmiistiir. Deneysel ¢alismalar, iki

tekrarl gergeklestirilmistir.

Sadece tuz etkisinin bakteri inaktivasyonuna etkisini (sahit deneyleri) incelemek i¢in
reaktore 2 L saf su doldurulmustur ve suyun igerisine gerekli miktarda bakteri
eklenmistir. Daha sonra suyun igerisine 0,1, 0,5, 1, 2 ve 3 mmol/L konsantrasyonlarinda
K2S20s, NaxS:0s ve Oxone ilave edilmistir ve homojenligin saglanmasi igin
karigtirilmistir. Zamana bagli bakteri inaktivasyonunu belirlemek iizere 3, 5, 8, 10, 20,
30, 60, 90 ve 120 saniyelerinde reaktdorden su Ornekleri alinmistir. Alinan su
orneklerinin mikrobiyolojik analizi yapilmis ve pH degerleri dlglilmiistiir. Deneysel

calismalar, iki tekrarl gerceklestirilmistir.
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3.3.2. UV-C/Siilfat Tuzlari ile Inaktivasyon

2 L’lik cam reaktorde baslangi¢ bakteri konsantrasyonu 108 CFU/mL olacak sekilde
bakteri ilave edildikten sonra, farkli tuzlarin bakteri inaktivasyonu etkisini belirlemek
i¢in belirli dozlarda siilfat tuzlari ilave edilmistir. UV/K2S20g ve UV/Na2S>Og prosesleri
ile PS iyonlarinin bakteri inaktivasyonuna etkisini belirlemek igin belirli
konsantrasyonda (0,1, 0,5, 1, 2 ve 3 mmol/L) K2S20g ve Na»S:0Og tuzundan ve
UV/Oxone prosesi ile monosiilfat iyonlarinin bakteri inaktivasyonuna etkisini
belirlemek igin ise belirli konsantrasyonda (0,1, 0,5, 1, 2 ve 3 mmol/L) Oxone tuzundan
ilave edilmistir. Ardindan UV 1s181  calistirilmistir.  Zamana baghi  bakteri
inaktivasyonunu belirlemek tzere 3, 5, 8, 10, 20, 30, 60, 90 ve 120. saniyelerinde
reaktdorden su Ornekleri alinmistir. Almman su Orneklerinin mikrobiyolojik analizi
yaptlmis ve pH degerleri Olclilmistiir. Deneysel c¢alismalar, iki tekrarh

gerceklestirilmistir.

3.3.3. Siilfat Tuzlar/Fe*? ile inaktivasyon

Fenton prosesi olan K»S,0gs/Fe*? prosesinin bakteri inaktivasyonuna etkisini belirlemek
icin 3 mmol/L konsantrasyonlarinda K»S;0g tuzu ve 1:0,05, 1:0,33 ve 1:1 (Qi ve ark.
2018) oran1 olacak sekilde Fe*? kullanilmistir. K2S;0s’mn Fe' ile aktiflestirmesi
durumunda K2S;0s/Fe*? oranlar1 Cizelge 3.1° de belirtilmistir. Reaktore 2 L saf su
doldurulmustur ve suyun igerisine bakteri eklenmistir. Uzerine K,S,0s tuzu ve Fe*?
ilave edilmistir. Zamana bagli bakteri inaktivasyonunu belirlemek tizere 3, 5, 8, 10, 20,
30, 60 ve 90. saniyelerinde reaktérden su ornekleri alinmistir. Alinan su 6rneklerinin
mikrobiyolojik analizi yapilmis ve pH degerleri dl¢lilmiistiir. Deneysel ¢aligmalar, iki

tekrarli gergeklestirilmistir.
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Cizelge 3.1. K2S20g’1n Fe*? ile aktiflestirmesi durumunda K2S;0s/Fe*? oranlari

K2S20s/Fe*? K2S20s8 Fe*2 (mmol/L)
(mmol/L)
1/0,05 3 0,15
1/0,33 3 1
1/1 3 3

3.3.4. UV-C/ K2S208/Fe*? inaktivasyonu

2 L’lik reaktore saf su ve gerekli miktarda bakteri ilave edilmistir. Ardindan reaktore
K2S;0s tuzu ve Fe*? eklenmis ve UV-C lambasi calistirilmistir. Homojenligin
saglanmasi icin reaksiyon siiresince karisim saglanmistir. 3, 5, 8, 10, 20, 30, 60 ve 90.
saniyelerinde reaktorden su ornekleri alinmistir. Alinan su 6rneklerinin mikrobiyolojik
analizi yapilmis ve pH degerleri Ol¢giilmiistiir. Deneysel caligsmalar, iki tekrarh
gerceklestirilmistir. Cizelge 3.2° de UV ve K2S,0s’1in Fe*? ile aktiflestirmesi durumunda

K2S20s/Fe*? oranlar1 verilmistir.

Cizelge 3.2. K2S;0s’m Fe*? ve UV-C ile aktiflestirmesi durumunda K»S,Os/Fe*?
oranlar1

Yapilan tiim aktivasyon islemleri (UV-C radyasyonu, siilfat tuzu ve Fe*? ile aktivasyon

prosesleri) ile dezenfeksiyon deneylerinin sematik gosterimi Sekil 3.3’ de verilmistir.

K2S20s/Fe*? K2S20s Fe*? (mmol/L)
(mmol/L)
1/0,05 3 0,15
UVv-C 1/0,33 3 1
1/1 3 3
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Bakteri
P. deruginosa

E. Coli

2 litre saf su =)
K,S,0;+ UV-C
\ Na,S,0;+ UV-C
S Okson + UV-C
K,S,0;+ Fe 2 ]
Uy o pH slciimii
K15,08 K,S,05+ FéX Uv-C |
Na,S,05 |
Okson

Fe 2

P B ‘N -
St ko
Su érnegi alman siireler
0. Saniye
3. Saniye

5. Saniye
8. Sanive

10. Saniye
20. Saniye Bakteri saymmi
30. Saniye

60. Saniye

90. Saniye

120. Saniye

Sekil 3.3. Sulfat tuzu, UV-C ve Fe*? kaynakl aktivasyon prosesleri ile dezenfeksiyon
deneyi

3.4. YOontem

3.4.1. Bakteri kiiltiirlerinin hazirlanmasi ve sayimi

Calismalarda kullanilan E. coli (ATCC 25922) ve P. aeruginosa (ATCC 15442)
liyofilize suslart ATCC tarafindan belirtilen sekilde sulandirilarak kullanilmistir.

Escherichia coli

E. coli (ATCC 25922) kiiltiiriiniin stok ¢ozeltisinin hazirlanmasi igin 200 ml’ lik steril
(15 dk, 121°C ve 1,5 atm’de) Tryptic Soy Broth’a (TSB, Merck 1 05459 0500)
bakteriler asilanarak slispansiyon elde edilmis ve orbital inkiibatorde 18 saat 37 °C’ de
inkiibe edilmistir. Inkiibe edilmis bakteri siispansiyondan belirlenen miktarda alinip 200
ml’ lik steril TSB’ a asilanarak yeni siispansiyon elde edilmistir. Bliylime faz1 egrisini
belirlemek {izere, asilanan bu siispansiyon orbital inkiibatérde inkiibe edilirken 15
dakika da bir spektrofotometrede 590 nm dalga boyunda optik yogunluk Sl¢lilmiistiir.
Sekil 3.4’ de verilen biiyiime fazi egrisinde E. coli kilturtinlin 3 saat i¢inde durgun faza
ulastigi belirlenmistir. E. coli kalttrt, belirlenen durgun faz stresince orbital

inkubatdrde inkiibe edilmistir.
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Sekil 3.4. E. coli biiylime faz1 egrisi

Bakteri slispansiyonu daha sonra 50 ml’ lik steril santrifiij tiiplerine aktarilmistir. Tupler
8000 rpm 26°C’ de 10 dakika santrifiijlenmistir ve tiiplerde olusan ¢okelek
dagilmayacak sekilde tizerindeki sivi dokiilmiistiir. Bakteri ¢okelegi iki kez de 50 mL
fosfat tampon c¢ozeltisi (PBS; 1 L saf suda pH 7, 1,25 mL fosfat tamponu ve 5 mL
MgCly) ile yikanmistir. Santrifiij tiiplerinde olusan siispansiyonlar ve ¢okelek Sekil 3.5’
de verilmistir. E. coli’ nin stok suspansiyonu, nihai ¢okelek 50 mL PBS igerisinde
yeniden siispanse edilmesi suretiyle hazirlanmigtir ve 4°C” de saklanmustir. E. coli’ nin

stok siispansiyonu 108-10° CFU/mL civarinda elde edilmistir.

Sekil 3.5. Santrufij tuplerindeki stispansiyonlar ve ¢okelek

E. coli bakteri ekimleri PCA kullanilarak dokme plaka yontemi ile gergeklestirilmistir
(Rincon ve Pulgarin 2004). Ekim yapilan petriler 37°C” de 48 saat inkiibe edilmistir.
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Sekil 3.6’de E. coli’ nin inkiibasyon sonunda petrilerde olusan krem renkli kolonileri
gorulmektedir.

Sekil 3.6. E. coli kolonileri

Pseudomonas aeruginosa

P. aeruginosa (ATCC 15442) kiiltirinin hazirlanmas1 i¢in E. coli kultGrinun
hazirlandigi adimlar uygulanmistir. P. aeruginosa kiiltiiriine ait biiyiime egrisi Sekil 3.7’
da verilmistir. P. aeruginosa i¢in durgun fazin baslangici olarak 840 dk belirlenmistir.
P. aeruginosa’ nin stok siispansiyonu 108-10° CFU/mL civarinda elde edilmistir. Sekil
3.8’de inkiibasyon sonunda petrilerde olusan krem renkli P. aeruginosa kolonileri

gosterilmigtir.

2.5

Optik Yogunluk (590nm)

0 200 400 600 800 1000 1200
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Sekil 3.7. P. aeruginosa blylime fazi egrisi
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Sekil 3.8. P. aeruginosa kolonileri

3.4.2. inaktivasyon Katsayilarinin Hesaplanmasi

Dezenfeksiyon islemlerinde mikrobiyal inaktivasyonun zamana karsi degerlendirilmesi
kinetik modeller yardimi ile yapilmaktadir. Yapilan literatiir calismalari, mikrobiyal
inaktivasyonun dogrusal, i¢biikey ve digbiikey olarak tanimlanabilecegini gostermistir
(Rodriguez-Chueca ve ark. 2017a). Bu nedenle, yapilan deneysel caligsmalardaki
inaktivasyon katsayilari, Microsoft Excel eklentisi olan GInaFiT (Geeraerd and Van
Impe Inactivation Model Fitting Tool) modelleme araci ile hesaplanmistir. GInaFiT,
dezenfeksiyon yontemleri ile zarar gormiis bakteri hiicrelerinin (log CFU/mI) zamanla
degisimini dokuz farkli mikrobiyal inaktivasyon modeli ile test etmektedir.
Inaktivasyon egrisinin seklini degerlendirmek igin Sekil 3.9” deki diyagram kullanilarak
anahtar tanimlayic1  Ozellikler ile bakteriyel inaktivasyon egrilerinin  sekli
belirlenmektedir. Inaktivasyon egrisi numaralandirilan on olas1 sekilden biri olarak
kategorize edilmektedir. Bu nedenle, GInaFiT programinin bakteri hiicreleri i¢in bilinen
tim egri sekillerini  kapsadign  distiniilmektedir (Geeraerd ve ark. 2005).
Degerlendirilen dokuz model tipi sunlardir: Log-lineer, Log-lineer + omuz, Log-lineer +
kuyruk, Log-lineer + omuz + kuyruk, Weibull, Weibull + kuyruk, Double Weibull,
Bifazik Model ve Bifazik + omuz. Inaktivasyon egrisine gére model tipinin belirlenmesi
Cizelge 3.3’ te ve model tiplerine ait parametreler ve denklemleri Cizelge 3.4’te

verilmistir.
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Egrinin sekli ve iligskili model tipi farkli bakteri kiiltiirleri i¢cin degisebilir. Ayrica
bakteri hucreleri stres yogunlugundan (konkav, konveks veya sigmoidal), fizyolojik
durumu, biiylime fazindan (listel veya sabit faz) ve stres Oncesi kosullardan
etkilenmektedir. Inaktivasyon egrisindeki omuz etkisi strese karsi ilk direnci
gostermektedir (Albert ve Mafart 2005). inaktivasyon egrisindeki kuyruk etkisi, drnegin
karisik popiilasyonlar, topaklanma, siispansiyon ortaminin koruyucu etkisi nedeniyle
degisen direng seviyelerini gOstermektedir (Geeraerd ve ark. 2005). Ayrica GInaFiT
programindaki inaktivasyon katsayisi gibi model parametreleri, bakteri htcrelerinin
strese olan direnci, kalinti hiicre konsantrasyonu ve aritma verimliligi gibi cesitli

konularda bilgi vermektedir.
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Cizelge 3.3. Inaktivasyon egrisine gére model tipinin belirlenmesi

Sekil

Ginafit'te Uygulanabilir
Modeller

Model Yapisindan
Cikarimlar/Varsayimlar

Sekil 1
Dogrusal

Ny

Log-lineer

Weibull + kuyruk

Bifazik model

- Geleneksel birinci dereceden
inaktivasyon kinetigi denklemi (Bigelow
ve Esty 1920)

- Tiim bakteriyel hiicrelerin esit duyarliliga
sahip oldugunu ve inaktivasyonun rastgele
olimciil  tedavi sansina  bagl
(Bigelow ve Esty

alma

oldugunu varsayar
1920).

Not: Bu modeller, temel yanita bagh
olarak  klasik Log-lineer regresyonu
¢ogaltan sagkalim egrileri iiretebilir, ancak
verilerin  modellenmesi icin en uygun
secenek olmayabilir (Geeraerd ve ark.
2000).

Sekil 2
Bifazik

Log-lineer + kuyruk

Bifazik model

- Eklenen kuyruk parametresi ile
geleneksel birinci dereceden inaktivasyon
kinetigi denklemi (Geeraerd ve ark., 2000)

- Baslangigta biiyiik bir alt popiilasyon
oldugunu, yani strese daha
oldugunu (ilk disiis) ve strese karsi daha
direncli bir ki¢ik alt popiilasyon oldugunu
varsaymaktadir (kuyruk) (Cerf 1977)

duyarh

Sekil 3
Sigmoidal

o
Y4

Log-lineer
+ omuz
+ kuyruk

- Kuyruk ve omuz igin eklenen
parametrelerle geleneksel birinci
dereceden inaktivasyon kinetigi denklemi
(Geeraerd ve ark. 2000; Greenacre ve ark.,
2003; Marquenie ve ark. 2003, Mossel ve
ark. 1995)

Sekil 4
Lineer,omuz

-

- A

Log-lineer + omuz

- Eklenen omuz parametresi ile geleneksel
birinci dereceden inaktivasyon kinetigi
denklemi (Geeraerd ve ark. 2000, Mossel
ve ark. 1995)

Sekil 5
Bifazik, kuyruk

Bifazik model

- Baslangicta biiylik bir alt popiilasyon,
strese daha duyarli (baslangi¢c dik ve sabit
diisiis) ve strese daha direngli bir kiigiik alt
popiilasyon (daha yumusak sabit diisiis)
varsayar (Cerf 1977).
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Cizelge 3.3. Inaktivasyon egrisine gére model tipinin belirlenmesi (devam)

Sekil

Ginafit'te Uygulanabilir
Modeller

Model Yapisindan
Cikarimlar/Varsayimlar

Sekil 6
Konkav

Weibull

- Sekil parametresi (p <1) icbiikey sekli
aciklamaktadir.

- Otonom olmayan model, yani D zamana
gore degismektedir (Mafart ve ark. 2002,
Peleg ve Cole 1998, Van oekel 2002)

Sekil 7
Sigmoidal, kuyruk

Bifazik + omuz

- En karmasik sekil

™ 3 - Bifazik modeli ve Geeraerd ve ark.
N3 (2000) omuz parametresi
) ~s (Geeraerd ve ark. 2005)
Sekil 8
Konveks Weibull - Sekil parametresi (p <1) disbiikey sekli
L agiklamaktadir.
i N~ ' - Otonom olmayan model: D zamana gore
) degisir (Mafart ve ark. 2002, Peleg ve Cole
1998, Van Boekel 2002).
Sekil 9

Konveks ya da konkav,

¢ ~
T~

Weibull + kuyruk

- Sekil parametresi disbiikey/i¢biikey sekli
acgiklamaktadir

- Otonom olmayan model, yani D zamana
gore degisir (Albert ve Mafart 2005)

Sekil 10

Cift konveks

Cift Weibull

- Baslangigta biiyiik bir alt popiilasyon
oldugunu, yani strese daha duyarl (birinci
dalga) ve strese karsi daha direngli kii¢iik
alt populasyonu (ikinci dalga) varsayar
(Coroller ve ark. 2006).
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Cizelge 3.4. Model tiplerinin parametreleri ile denklemleri

12°]

Model name Model Model Referans
Parameters
Log lineer N = No*exp(-k*t) k Bigelow ve
Esty 1920
Log lineer + omuz N = No*exp(-k*t)*(exp(k*SI))/(1+(exp(k*SI)-1)*exp(- k, SI, Geeraerd ve ark.
k*t))) 2000
Log lineer + kuyruk N = (No-Nres)*exp(-k*t) + Nres k, N_res Geeraerd ve ark.
2000
Log lineekuyrukr + omuz | N = (No-Nres)*exp(-k*t)*((exp(k*Sl)))/ k, N_res, Sl Geeraerd ve ark.
+ Kuyruk (1+(exp(k*Sl) - 1)*exp(-k*1)))+ Nres 2000
Weibull N/No=10¢a"m) a,n Mafart
ve ark. 2002
Weibull kuyruk N = (No-Nres)*10C73M) + Nies a, n, Nres Albert ve Mafart
2005
Double Weibull N(t) = (No/(1+10%))*((10(Cvalynlyte) 4 (1(Ctaz)n2))) a1,az, N1, N2, o Coroller ve ark. 2006
Bifazik model N = No (f*exp(-ki*t) + (1-f)*exp(-k.*t) f, k1, ko Cerf 1977
Bifazik omuz l0g10 (N) = logio (No) + logio (F*exp(-ki*t)*(exp(k:*SI))/(1 + f, ki, ko, SI Geeraerd
(exp(k:*Sl) - 1)*exp(-ki*t)) (1 - f)*exp(- k2*t)* ve ark. 2006
(exp(k2*S1)/(1 + (exp(ki*SI) - 1)*exp(-ki*t))(kz/k1))

k: spesifik inaktivasyon katsayisi; N: t zamaninda mikrobiyal popiilasyon; No: sifir zamaninda mikrobiyal popiilasyon; Nres: kalint1 niifus
yogunlugu; Sl: omuz uzunlugu; a: scale parametresi; n: sekil parametresi; k1 ve kz: iki alt popllasyonun spesifik inaktivasyon oranlari; f:

daha az direncli bir alt popiilasyonda baslangi¢ popiilasyonunun fraksiyonu.



4. BULGULAR VE TARTISMA

Bu c¢alismada, igme suyu aritiminda kullanilacak ileri dezenfeksiyon siireglerine bir
alternatif olusturarak katki saglamak i¢in UV-C, Fenton ve Foto-fenton prosesleri ile
elde edilen SO4*” nin, E. coli ve P. aeruginosa bakterileri tzerindeki inaktivasyon
etkileri arastirilmistir. UV-C ve Fe*? ile aktiflestirmek iizere farkli siilfat tuzlar
(K2S208, Na2S20s ve Oxone) kullanilarak, bu tuzlarin bakteri giderimine etkileri

degerlendirilmistir.

Tum deneylerde, E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin baslangi¢c konsantrasyonlari
yaklasik 108 CFU/ml olarak kullamlmistir. UV-C ile SO4* olusturmak igin deneylerde
bes farkli dozda (0,1, 0,5, 1, 2 ve 3 mmol/L) K2S,0g tuzu ve dort farkl dozda (0,1, 0,5,
2 ve 3 mmol/L) Na2S;0g ve Oxone tuzlart kullanilmistir. Siilfat tuzlarinin dozundaki
artis bakteri inaktivasyonunu arttirmistir. Fenton ve Foto-fenton proseslerinde SO4*-
olusturmak i¢in ise ii¢ farkli dozda (0,15, 1 ve 3 mmol/L) Fe*? kullanilmistir. 1 mmol/L

Fe*? dozunda optimum inaktivasyon verimi oldugu goriilmiistiir.

4.1. UV-C ile Aktiflestirilmis Siilfat Radikallerinin Dezenfeksiyona Etkisi

Farkli siilfat tuzlarinin (K2S20s, Na2S20g ve Oxone) UV-C ile aktiflestirilmesi sonucu
olusan SO4*lerinin, E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin inaktivasyonuna etkisi

incelenmistir.

a. E. coli

UV-C ve li¢ farkl siilfat tuzu (K2S208, Na2S20g ve Oxone) kullanilarak olusturulan
SO4*” lerinin E. coli inaktivasyonuna etkisinin arastirildigi deneylerde bes farkli dozda
K2S20g tuzu (0,1, 0,5, 1, 2 ve 3 mmol/L) kullanilmistir. Deneylerde bakteri
konsantrasyonu yaklasik 108 CFU/mL olarak belirlenmistir. 120 sn’lik deney siiresi
boyunca 3, 5, 8, 10, 20, 30, 60, 90 ve 120. sn’lerde UV reaktoriinden su Ornekleri
aliarak giderim verimleri tespit edilmistir. Deneylerde kullanilan PS kaynagi K2S>0g

tuzunun inaktivasyonda bir etkisi olup olmadigini ortaya koymak i¢in 0,1, 0,5, 1, 2 ve 3
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mmol/L dozunda K2S;Og ile deneyler yapilmis ve deney siiresince bakteri giderimine

herhangi bir etkisi olmadig tespit edilmistir.

Sadece UV-C radyasyonu uygulanan suda, E. coli gideriminin 120 sn temas siresi
sonunda 5,22 log oldugu goriilmistir (Sekil 4.1). 300 nm’den daha kisa dalga
boylarinda DNA absorpsiyonu, daha uzun dalga boylarindakine nazaran ¢ok daha
giicliiddiir ve bu da DNA’nin bozulmasina sebep olmaktadir (Sutherland ve Griffin
1981). Nyangaresi ve ark. (2019) 265, 275. 310 ve 365 nm dalga boyundaki UV
radyasyonlarinda E. coli iizerindeki etkisini incelediklerinde dalga boyu distiikce
inaktivasyonun arttigin1 ve en yiiksek giderimin 265 nm dalga boyunda (45 sn’de 4,5
log) oldugunu ortaya koymuslardir.

UV-C ile birlikte aktiflestirilen K2S>Og’nin diisiik dozunda (0,1 mmol/L), deney
sonunda E. coli bakteri giderim veriminde yalnizca 0,2 log’luk bir fark olusmustur.
K2S20g tuzunun konsantrasyonu 0,5 mmol/L’ye arttirildiginda, deney sonunda (120. sn)
E. coli bakterisi 6,26 log giderimi meydana gelirken, K2S;0g konsantrasyonu 1 mmol/L
oldugunda bu giderim 7,16 log’lara kadar c¢ikmustir. Sekil 4.1°de K2S20g
konsantrasyonunun daha da arttirilmasi ile log giderim degerlerinin 6nemli Olcilide
arttigr goriilmektedir. Hatta K2S>0g konsantrasyonunun 3 mmol/L’ye ¢ikarilmasi ile, 1
mmol/L K2S20g ilave edildiginde 120. sn’de elde edilen yaklasik 7 log’luk giderim
veriminin 60. sn’ de elde edildigini, yani ayni inaktivasyon verimi i¢in siirenin yartya

indigi tespit edilmistir.
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Logaritmik bakteri giderimi

0 3 5 8 10 20 30 60 90 120
Zaman (sn)
m UV-C mmmm UV-C + 0,1 mmol/L K2S>0s s UV-C + 0,5 mmol/L K2S20s
s UV-C + 1 mmol/L K2S20s mmmm UV-C + 2 mmol/L KzS20s UV-C + 3 mmol/L K2S.0s
—+— UV-C (pH) —=— UV-C + 0,1 mmol/L K>SOz (pH) UV-C + 0,5 mmol/L K2S:0s (pH)
—— UV-C + | mmol/L KzS:0s (pH) —®— UV-C + 2 mmol/L K>S0z (pH) UV-C + 3 mmol/L K-S:Os (pH)

Sekil 4.1. UV-C ve UV-C/K>S>0g proseslerinin pH degisimi ve E. coli inaktivasyonuna
etkisi

UV-C ile bir diger PS kaynag1 olan Na2S20g’in birlikte kullanildig1 proseslerde Na2S2Og
konsantrasyonlarinin E. coli inaktivasyonuna etkisi belirlenmistir (Sekil 4.2). PS
kaynagi Na2S20s tuzunun bakteri inaktivasyonunda tek basina etkisini ortaya koymak
icin 0,1, 0,5, 2 ve 3 mmol/L konsantrasyonlarinda deneyler yapilmis ve bakteri
inaktivasyonunda herhangi bir degisim gozlenmemistir. Bu sonug literatiir ile paralellik
gostermektedir. Marjanovic ve ark. (2018) PS anyonlarinin etkilerini degerlendirmek
icin yaptiklar1 calismada tek basina (aktivasyon araglari olmadan) farkli NaS;0g
konsantrasyonlarinda E. coli sayilarinin sabit (5 saat temas siiresinde) kaldigini

gormiislerdir.

NazS,0g tuzunun UV-C ile aktivasyonu sonucunda E. coli inaktivasyonu UV-C/K2S20s
inaktivasyonuna benzerlik gostermistir. UV-C ile 0,1 ve 0,5 mmol/L Na»S:0g
kullanildiginda 120. sn’ de sirasiyla 5,15 log ve 6,25 log E. coli giderimi gergeklesirken,
2 ve 3 mmol/L NaS:0g kullanildiginda 90. sn’de siras1 ile 7,48 log ve 8 log
inaktivasyon gerceklesmistir. Deneylerde 0,1 mmol/L Na2S:0g konsantrasyonunu
arttirdigimizda SO4*” olusumu arttif1 igin yiiksek verimlilikte bakteri inaktivasyonu
gerceklesmistir. Bu dezenfeksiyon iglemleri bir yan iiriin olarak siilfat iiretse de, EPA’
ya gore igme suyunda 250 mg/L"nin altinda bulunmasi saglik sorunu

olusturmamaktadir (EPA 2003). Siilfat olusumu, PS gibi kimyasallarin optimum dozaj
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kontrol edilerek, PS’ den SO4*" olusum veriminin arttirilmasiyla en aza indirilebilir

(Wordofa ve ark. 2017).

»

s UV-C

mmmm UV-C + 0,1 mmol/L NaS20s

b

s UV-C + 0,5 mmol/L NazS20s

UV-C + 2 mmol/L Na.S:0s

mmmm UV-C + 3 mmol/L Na.S>0s
—x%— UV-C (pH)
—&— UV-C + 0,1 mmol/L Na.S-Os (pH)

Logaritmik bakteri giderimi

o P N W b~ OO N 00 ©
]

UV-C + 0,5 mmol/L Na.S.Os (pH)

T T T T T T
o - N w SN ol (o)) ~ (o]
pH

| UV-C + 2 mmol/L Na.S:0s (pH)
0 3 5 8 10 20 30 60 90 120 UV-C + 3 mmol/L Na2S:0s (pH)
Zaman (sn)

Sekil 4.2. UV-C ve UV-C/NaS:0g proseslerinin pH degisimi ve E. coli
inaktivasyonuna etkisi

PMS kaynagi olan Oxone’un UV-C ile aktivasyonu prosesleri ile E. coli inaktivasyonu
deneylerinde 0,1, 0,5, 2 ve 3 mmol/L Oxone kullanilarak olusturulan SO4*’nin, E. coli
izerine inaktivasyonu degerlendirilmistir (Sekil 4.3). Oxone’un tek basina inaktivasyon
etkisini ortaya koymak i¢in yapilan deneylerde, en yiiksek (3 mmol/L)
konsantrasyondaki Oxone’un bile tek basina inaktivasyon etkisinin olmadigi
belirlenmigtir. Qi ve ark. (2020), aktivasyon araglart olmadan PMS’ nin diisiik
dozlarindan ziyade yiiksek dozlarinin bakteri giderimine neden oldugunu ve PMS’ nin
E. coli lizerindeki inaktivasyon etkisinin doza bagli oldugunu bildirmislerdir. Karbasi ve
ark. (2020), 10 mmol/L konsantrasyondaki PMS’nin bir aktivasyon araci olmadan, 180
dakika boyunca E. coli inaktivasyonuna goz ardi edilebilir diizeyde oldugunu

bulmuslardir.

PMS kaynagi olan Oxone’un UV-C ile aktivasyonu prosesleri ile E. coli inaktivasyonu
deneylerinde, inaktivasyon i¢in Onemli bir parametre olan pH degisimi
degerlendirilmistir (Sekil 4.3). Sadece UV-C prosesiyle, 120 sn temas siresi boyunca
pH=7,08" de yaklasik 5,22 log giderim elde edilirken, UV-C ile birlikte kullanilan en
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diisiik Oxone konsantrasyonunda (0,1 mmol/L) pH 5,46’ ya diiserek 6,48 log giderim
elde edilmistir. Oxone’nun artan konsantrasyonlart pH’1 6nemli Olglide diigiirmiistiir
(Sekil 4.3). Bazi arastirmacilar, pH modifikasyonu ile bakteri populasyonunun
azalmasini ihmal edebilmek i¢in pH’1n 4,8’in altinda olmamasi1 gerektigini savunmustur
(Serna-Galvis ve ark. 2020, Rodriguez-Chueca ve ark. 2012, Rodriguez-Chueca ve ark.
2019a). Rodriguez-Chueca ve ark. (2017) PMS i¢in UV-A radyasyonu ile
aktiflestirilmesi i¢in  yaptiklar1 bir c¢alismada, siilfat radikallerinin etkisini
degerlendirmek i¢in pH degerini minimum 5 olarak se¢mislerdir. Bu simir deger goz
Ontline alindiginda, Oxone konsantrasyonu 0,5 mmol/L oldugunda 8 sn’ ye kadar pH
5,40 da 3,26 log bakteri inaktivasyonu elde edilirken, 120 sn sonunda pH 4,11 e diiserek
7,76 log bakteri inaktivasyonu saglanmistir. Yine sinir degere gore, 2 mmol/L Oxone ile
3 sn’de pH 5,02’ diiserek 2,84 log’luk giderim goriilmiistiir. Oxone konsantrasyonu 3
mmol/L’ye ¢ikarildiginda pH ilk saniyeden itibaren literatiirde belirtilen sinir degerin
altina diismdstiir. Qi ve ark. (2020) UV-A radyasyonu ile aktiflestirilen PMS’nin bakteri
inaktivasyonunu 6nemli dlgiide arttirdigini gostermistir. 60 dakika i¢inde sirasiyla, UV-
A/PMS (0,1 mg/L) ve UV-A/PMS (1 mg/L) ile 4,04 ve 5,90 log E. coli inaktivasyonu
gerceklesmistir. Bu durum, UV radyasyonu altinda PMS aktivasyonu ile iiretilen HO*

ve SOy *’ten kaynaklanmaktadir.

m UV-C
mmmm UV-C + 0,1 mmol/L Oxone
mmmm UV-C + 0,5 mmol/L Oxone
mmmm UV-C + 2 mmol/L Oxone
mmmm UV-C + 3 mmol/L Oxone
—o— UV-C (pH)
UV-C + 0,1 mmol/L Oxone (pH)
UV-C + 0,5 mmol/L Oxone (pH)
UV-C + 2 mmol/L Oxone (pH)
—— UV-C + 3 mmol/L Oxone (pH)

Logaritmik bakteri giderimi
o | N w SN (2] (o] ~ [o¢] ©
o [l N w S (6] o ~ [e0)
pH

0 3 5 8 10 20 30 60 90 120
Zaman (sn)

Sekil 4.3. UV-C ve UV-C/Oxone proseslerinin pH degisimi ve E. coli inaktivasyonuna
etkisi
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PS’ nin tek basma dezenfeksiyon etkisinin olmamasi ve PMS’ nin dezenfeksiyon
aktivitesinin gozlenebilmesi igin ylksek konsantrasyon ve yiksek reaksiyon stresinin
(4 saat) gerekmesi nedeniyle inaktivasyon etkilerinin olusmasi i¢in, aktivator ajanlarin
kullanilmas1 gerekir (Rodriguez-Chueca ve ark. 2019b). Aktivator araci olarak UV-C’
nin kullanilmas1 sonucu farkl siilfat tuzlarinin (Oxone, K2S20s ve Na2S20g) kullanimi
ile, SO4*” lerinin olusumu sayesinde sadece UV-C ile elde edilen inaktivasyon
verimleri artmistir. Oxone ile 60 sn’lik temas siiresi sonunda tam inaktivasyon
gozlendiginden saglikli bir karsilastirma yapilabilmesi i¢in tiim siilfat tuzlarinin 60.
sn’deki inaktivasyon degerleri Sekil 4.4.a’te verilmistir. Genel olarak UV-C radyasyonu
ile aktivasyonu gercgeklestirilen tiim siilfat tuzlarinda inaktivasyon verimi, siilfat tuzu
konsantrasyonunun artmasi ile artmistir. 0,1 mmol/L konsantrasyonundaki K2S;Os,
Na:S20s ve Oxone tuzlari igin sirasiyla 4,34 log, 4,42 log ve 5,11 log E. coli
inaktivasyonu gozlenirken tuz konsantrasyonlar1 0,5 mmol/L’ye ¢ikarildiginda sirastyla
481 log, 481 log ve 595 log E. coli inaktivasyonu ger¢eklesmistir. Tuz
konsantrasyonlarinin artmasi ile 2 mmol/L i¢in sirasiyla 6,34 log, 6,35 log ve 7,30 log, 3
mmol/L icin 7,23 log, 7,30 log ve 8,30 log E. coli inaktivasyonu gozlenmistir. Farkli
dozlardaki stilfat tuzlar karsilastirildiginda, PS kaynagi olarak kullanilan K2S20s ve
Na2S20g tuzlarimin tiim dozlar1 benzer bakteri giderim egilimi gdsterirken PMS kaynagi
olan Oxone’un tiim dozlarinda diger tuzlara gore yaklasik 1 log’luk daha fazla bakteri
giderimi gozlemlenmistir. Bakteri inaktivasyonunda PMS’nin PS’ye gore daha verimli
olmasi, PMS’ nin yiiksek oksidasyon potansiyeline sahip olmasi dolayisiyladir
(Rodriguez-Chueca ve ark. 2019a). Ayrica UV radyasyonu ile aktiflestirilen PS, 2 adet
SOy4’* olustururken; PMS, SO47s ve HO* olusturdugundan daha yiiksek bakteri giderim

verimine neden olur (Wang ve ark. 2018).

UV-C radyasyonu ile birlikte diisiik dozda (0,1 mmol/L) K2S,0g ve Na>S>0s tuzlarinin
kullanilmasi, sadece UV-C’nin aktivasyon deneyleri ile benzer bir giderim gostermistir.
Yiiksek dozdaki (2 ve 3 mmol/L) PS ve PMS tuzlarinin UV-C ile aktivasyonunda ise
yuksek verimlilikte bakteri giderimi gdzlenmistir. Bu durum, siilfat bazli dezenfeksiyon
sistemlerinde Uretilen SO4°*~ lerinin, lipidler ve polisakkaritler gibi bakteriyel hiicre
duvarmin biyomolekiilleriyle reaksiyona girerek inaktivasyona neden olmasindan

kaynaklanmaktadir (Sun ve ark. 2016, Marjanovic ve ark. 2018).
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Ancak karsilastirma yaparken Oxone’un yiiksek konsantrasyonlarinin neden oldugu pH
diisiislinlin inaktivasyon tizerindeki etkisinin 6énemi de unutulmamalidir. Bu etkiyi g6z
ard1 etmek icin pH degerinin 4,8-5 civarmin altina indigi deney kosullarmi dikkate
almazsak, deneyin 8. sn’sinde (Sekil 4.8.b) UV-C radyasyonu ile aktivasyonu
gercgeklestirilen 0,1 mmol/L konsantrasyonundaki K»S,0g, Na,S,0Og ve Oxone tuzlar
igin sirasiyla 1,71 log, 1,37 log ve 1,82 log E. coli inaktivasyonu goézlenirken tuz
konsantrasyonlar1 0,5 mmol/L’ye ¢ikarildiginda sirasiyla 2,12 log, 2,03 log ve 3,26 log
E. coli inaktivasyonu gergeklesmistir. Sonuglara bakildiginda, diisik dozlarda dahi (0,1

mmol/L) Oxone’un etkili oldugunu sdyleyebiliriz.

10
=
g s -
SE ¢ ~ muv-C
X T
Eg A B UV-C+K2S:0s
5° ® UV-C+Na:S:0s
<3 2 —
- UV-C+0Oxone
0
a) 0 0.1 0.5 2 3
Sulfat tuzu (mmol/L)
4
S
£ 3
E = mUV-C
xXc 2
g UV-C+K>S:20s
=
g 21 - B UV-C+N2a2S:0s
g 0 m UV-C+Oxone
0 0.1
b) Siilfat tuzu (mmol/L)

Sekil 4.4. UV-C radyasyonu ile aktiflestirilen farkl siilfat tuzlarinin 60 sn (a) ve 8 sn
(b) dezenfeksiyon sonunda elde edilen E. coli giderimleri

b. P. aeruginosa

K2S20s, Na2S20sg ve Oxone tuzlarinin, UV-C ile aktiflestirilmesi sonucu olusan SO4*”
lerinin P. aeruginosa bakterisine inaktivasyon etkisini arastirmak igin, her bir tuzdan 4

farkli dozda (0,1, 0,5, 2 ve 3 mmol/L) deneyler yiiriitiilmiistiir.
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PS kaynag1 olarak K2S20sg tuzunun kullanildigi UV-C/K2S20s proseslerinde elde edilen
P. aeruginosa inaktivasyon degerleri Sekil 4.5’de verilmistir. K2S20s ‘in P. aeruginosa
Uzerinde inaktivasyon etkisini belirlemek icin ylksek dozda (3 mmol/L) deneyler
yapilmis ve etkisi olmadig gozlenmistir. Sadece UV-C radyasyonu kullanilan
deneylerde P. aeruginosa bakterisinin inaktivasyonu temas siiresi boyunca artis
gostererek, Sekil 4.5°de gorildiigii tizere 120. sn’de 4,34 log bakteri giderimi elde
edilirken, UV-C ile birlikte aktiflestirilen K2S20g’nin diisiik dozunda (0,1 mmol/L) ise
4,66 log bakteri giderimi olmustur. K»2S>0g tuzunun konsantrasyonu 0,5 mmol/L’ye
arttirilldiginda, deney sonunda (120. sn) P. aeruginosa bakterisinin 5,11 log giderimi
meydana gelmistir. UV-C+2 mmol/L K>S;0s prosesinde giderim 5,65 log’a
yiikselmistir. K2S20g konsantrasyonu 3mmol/L’ye ¢ikarildiginda ise 7,23 log bakteri
giderimi elde edilmistir. UV-C/K2S20s prosesinde, K:S:Og konsantrasyonlarinin

arttirilmasi ile P. aeruginosa bakterisinin gideriminin arttigi gortilmektedir.

m UV-C

mmmm UV-C + 0,1 mmol/L K2S20s

s UV-C + 0,5 mmol/L K>S20s

mmm UV-C + 2 mmol/L K2S:0s

s UV-C + 3 mmol/L K2S:0s

—o— UV-C (pH)
UV-C + 0,1 mmol/L K>S0z (pH)
UV-C + 0,5 mmol/L K-S:0s (pH)
UV-C + 2 mmol/L K2S:0s (pH)
UV-C + 3 mmol/L K-S-0s (pH)

Logaritmik bakteri giderimi

0 3 5 8 10 20 30 60 90 120
Zaman (sn)

Sekil 4.5. UV-C ve UV-C/K:S:0g proseslerinin pH degisimi ve P. aeruginosa
inaktivasyonuna etkisi

PS kaynagi olarak kullanilan diger tuz (0,1, 0,5, 2 ve 3 mmol/L) Na2S,0s ile de UV-
C/siilfat tuzu deneyleri yiritilmistir. Sekil 4.6 da UV-C ve UV-C/Na»S;0g
proseslerinin pH degisimi ve P. aeruginosa inaktivasyonuna etkisi verilmistir. Na2S>Og
tuzu ile yapilan deney sonuglar1 K2S,0g tuzu ile benzerlik gostermistir. UV-C ile 0,1 ve
0,5 mmol/L Na»S;0g kullanildiginda 120. sn’ de sirasiyla 4,56 log ve 4,88 log P.
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aeruginosa bakteri giderimi gergeklesmistir. UV-C radyasyonu ile birlikte, 2 ve 3
mmol/L Na2S»0s tuzu kullanildiginda ise P. aeruginosa inaktivasyonu 5,25 ve 7,14 log
olarak belirlenmistir. Na2S20g konsantrasyonu arttik¢a P. aeruginosa inaktivasyonu da

artmigtir.

8 8
= [
36 6 UV-C 40,1 mmo/L NasS:0s
? 5 5  mmmm UV-C + 0,5 mmol/L NazS:0s
% 4 4T s UV-C + 2 mmol/L NazS:0s
i mm UV-C + 3 mmol/L NazS20s
g 3 3 e UVC(H)
S 2 2 UV-C + 0,1 mmol/L Na:S:0s (pH)
? 1. UV-C + 0,5 mmol/L Na2S:0s (pH)
UV-C + 2 mmol/L Na.S:Os (pH)
0 - 0 UV-C + 3 mmol/L NaxS:0s (pH)
0 3 5 8 10 20 30 60 90 120
Zaman (sn)

Sekil 4.6. UV-C ve UV-C/NaxS;0sg proseslerinin pH degisimi ve P. aeruginosa
inaktivasyonuna etkisi

PMS olarak Oxone’un kullanildigi UV-C/Oxone proseslerinde, 4 farkli dozda (0,1, 0,5,
2 ve 3 mmol/L) Oxone’un P. aeruginosa inaktivasyonuna etkisi incelenmistir. Oxone
kullanmasi inaktivasyon siiresini kisaltarak P. aeruginosa bakterisinin ylksek
verimlilikte inaktivasyonunu saglamistir (Sekil 4.7). UV-C/Oxone proseslerinin P.
aeruginosa bakterisi tizerindeki inaktivasyon egilimi, E. coli bakterisindekine benzer

sekilde gerceklesmistir.

PMS kaynagi olan Oxone’un UV-C ile aktivasyonu prosesleri ile P. aeruginosa
inaktivasyonu deneylerinde, inaktivasyon i¢in énemli bir parametre olan pH degisimi
degerlendirilmistir (Sekil 4.7). Sadece UV-C prosesiyle, 120 sn temas siresi boyunca
pH=7,03" de yaklasik 4,34 log giderim elde edilirken, UV-C ile birlikte kullanilan en
diisiik Oxone konsantrasyonunda (0,1 mmol/L) pH 5,68’ e diiserek 5,24 log giderim
elde edilmistir. Oxone’nun artan konsantrasyonlar1 pH’1 6nemli Ol¢lide diistirmiistiir

(Sekil 4.7). E. coli bakterisi i¢in de bahsettigimiz gibi, pH modifikasyonu ile bakteri
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popiilasyonunun azalmasmi ihmal edebilmek i¢in pH’in 4,8’in altinda olmamasi
gerektigini diisiindiiglimiizde, Oxone konsantrasyonu 0,5 mmol/L oldugunda 10 sn’ ye
kadar pH 5,23° de 2,65 log bakteri inaktivasyonu elde edilirken, 120 sn sonunda pH
4,30’a diserek 6,67 log bakteri inaktivasyonu saglanmistir. Yine sinir degere gore, 2
mmol/L Oxone ile 3 sn’de pH 5,05’e diiserek 1,92 log’luk giderim goriilmiistiir. Oxone
konsantrasyonu 3 mmol/L’ye c¢ikarildiginda pH ilk saniyeden itibaren literatiirde

belirtilen sinir degerin altina diigmiistiir.

8 8
7 7
s UV-C

g 6 H— 0,1 mmol/L Oxone
35 - 5 mmmm UV-C +0,5 mmol/L Oxone
-g 4 4 %. mmmm UV-C + 2 mmol/L Oxone
x mmm UV-C + 3 mmol/L Oxone
8 3 -3
2 —e— UV-C (pH)
€ 2 - L2 UV-C + 0,1 mmol/L Oxone (pH)
—
§ 1. UV-C + 0,5 mmol/L Oxone (pH)
3 ‘ UV-C + 2 mmol/L Oxone (pH)

0 - : —— UV-C + 3 mmol/L Oxone (pH)

0 3 5 8 10 20 30 60 90 120
Zaman (sn)

Sekil 4.7. UV-C ve UV-C/Oxone proseslerinin pH degisimi ve P. aeruginosa
inaktivasyonuna etkisi

Sekil 4.8.a’de UV-C radyasyonu ile aktiflestirilen farkli siilfat tuzlarinin 60 sn
dezenfeksiyon sonunda elde edilen P. aeruginosa giderimleri verilmistir. Sadece UV-C
radyasyonu ile P. aeruginosa bakterisinin dezenfeksiyonu saglansa da siilfat tuzlari ile
birlikte UV-C kullanilmasi bakterinin dezenfeksiyonunda daha verimli olmustur. UV-C
radyasyonu ile aktivasyonu gerceklestirilen 0,1 mmol/L konsantrasyonundaki K2S;Os,
Na2S20s ve Oxone tuzlar igin sirasiyla 2,97 log, 3,40 log ve 3,94 log P. aeruginosa
inaktivasyonu gozlenirken tuz konsantrasyonlart 0,5 mmol/L’ye ¢ikarildiginda sirasiyla
3,30 log, 3,55 log ve 4,60 log P. aeruginosa inaktivasyonu ger¢eklesmistir. Tuz
konsantrasyonlarinin artmasi ile 2 mmol/L i¢in sirasiyla 3,51 log, 4,20 log ve 6,30 log, 3
mmol/L i¢in 5,01 log, 5,15 log ve 7,54 log P. aeruginosa inaktivasyonu gozlenmistir.

Damla ve ark. (2019), UV-C radyasyonunun kimyasal dezenfektanlarla birlikte
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kullanilmasinin bakteriyel dezenfeksiyonda daha etkili olacagini vurgulamiglardir. UV-
C/Oxone proseslerinin PS tuzlarma kiyasla P. aeruginosa inaktivasyonunda daha
verimli oldugu goriilmiistiir. Sadece UV-C’ ye kiyasla 2 mmol/L konsantrasyonundaki
PS tuzlarinin bakteri inaktivasyonu 0,5-1 log daha fazla olurken, 3 mmol/L PS igin

yaklagik 2 log kadar fark ortaya koymustur.

pH etkisini géz ardi edebilmek i¢in, pH’1n 4,8’in altina diisen giderim degerlerini ele
almaz isek deneyin 10. sn’sinde (Sekil 4.8.b) UV-C radyasyonu ile aktivasyonu
gerceklestirilen 0,1 mmol/L konsantrasyonundaki K»S,0g, Na,S,0Og ve Oxone tuzlari
icin sirastyla 1,22 log, 1,20 log ve 1,84 log P. aeruginosa inaktivasyonu gozlenirken tuz
konsantrasyonlar1 0,5 mmol/L’ye ¢ikarildiginda sirasiyla 1,60 log, 1,65 log ve 2,65 log

P. aeruginosa inaktivasyonu gerceklesmistir.
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Sekil 4.8. UV-C radyasyonu ile aktiflestirilen farkl siilfat tuzlariin 60 sn (a) ve 10 sn
(b) dezenfeksiyon sonunda elde edilen P. aeruginosa giderimleri

UV-C ve UV-C/K>S20g proseslerindeki E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin log
giderimleri Sekil 4.9°da verilmistir. UV-C radyasyonu ile yapilan deneyler sonucu E.

coli bakterisinin inaktivasyonu, P. aeruginosa bakterisinden 0,88 log daha fazla
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olmustur. 120 sn’de 0,1 ve 0,5 mmol/L K3S;0g konsantrasyonu igin, E. coli
inaktivasyonu sirastyla 5,42 log ve 6,26 log iken P. aeruginosa inaktivasyonu ise
sirasiyla 4,66 log ve 5,11 log bulunmustur. 2 mmol/L K2S,0g konsantrasyonu icin 90
sn’de, E. coli inaktivasyonu 7,70 log ve P. aeruginosa inaktivasyonu 5,65 log olmustur.
3 mmol/L K2S20g konsantrasyonu i¢in 90 sn’de, E. coli inaktivasyonu 8,23 log iken P.

aeruginosa inaktivasyonu ise 6,30 log bulunmustur.

6
T s
z
.Q'§4'
.—‘_“:3
E3 /
.%‘52- /
(=)
S 1 ad
0o,
0

20 40 60 80 100 120

a)
Zaman (sn)

_ 6 7

g s / g ° —

Sz4 — | Eg

= g 3 / = g 4 -

£8° — Eg3

g~ g2

g 1 g 14

4 4

0 T T T T T ) 0 T T
60 80 100 120 0 50 100

b) Zaman (sn) c) Zaman (sn)

_ 10 _ 10

ﬁ ﬁ 8 —

8 g 8 € 6 e

= o = o

[ < ‘//f

g §r

T T T T ! 0 T T T T !
0 20 40 60 80 100 20 40 60 80 100

d) Zaman (sn) e) Zaman (sn)

Sekil 4.9. UV-C ve UV-C/K,S;0g prosesleri ile farkli bakteri giderimleri. (a)Yalniz
UV-C, (b) 0,1 mmol/L K2S;0s, (c) 0,5 mmol/L K3S20g (d) 2 mmol/L K3S:0g, (e) 3
mmol/L K2S,0g (mE. coli,#P.Aeruginosa)

UV-C/Na2S.0g prosesindeki E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin log giderimleri
Sekil 4.10’da verilmistir. 120 sn’de 0,1 ve 0,5 mmol/L Na>S20g konsantrasyonu igin, E.
coli inaktivasyonu sirasiyla 7,17 log ve 6,43 log iken P. aeruginosa inaktivasyonu ise
sirasiyla 4,56 log ve 4,88 log bulunmustur. 2 mmol/L Na,S20s konsantrasyonu i¢in 90
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sn’de, E. coli inaktivasyonu 7,48 log ve P. aeruginosa inaktivasyonu 4,82 log olmustur.
3 mmol/L NazS,0g konsantrasyonu igin 90 sn’de, E. coli inaktivasyonu 8 log iken P.

aeruginosa inaktivasyonu ise 6,46 log bulunmustur.
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Sekil 4.10. UV-C/Na»S;0s prosesi ile farkli bakteri giderimleri. (a) 0,1 mmol/L
Na2S20s, (b) 0,5 mmol/L NazS20s, (€) 2 mmol/L Na>S20g (d) 3 mmol/L Na>S:0s (mE.
coli,#P.Aeruginosa)

UV-C/Oxone prosesindeki E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin log giderimleri Sekil
4.11°de verilmigtir. 120 sn’de 0,1 ve 0,5 mmol/L Oxone konsantrasyonu icin, E. coli
inaktivasyonu sirasiyla 6,48 log ve 7,76 log iken P. aeruginosa inaktivasyonu ise
sirastyla 5,24 log ve 6,67 log bulunmustur. 2 mmol/L Oxone konsantrasyonu igin 90
sn’de, E. coli inaktivasyonu 8,23 log ve P. aeruginosa inaktivasyonu 7,55 log olmustur.
3 mmol/L Oxone konsantrasyonu i¢in 60 sn’de, E. coli inaktivasyonu 8,30 log iken P.

aeruginosa inaktivasyonu ise 7,54 log bulunmustur.

Sonug olarak, E. coli inaktivasyonunun, P. aeruginosa inaktivasyona gore daha hizli
oldugu acikca goriilmektedir. Rattanakul ve Oguma (2018)’ deki calismalarinda, 254
nm dalga boyundaki UV radyasyonu ile elde ettikleri inaktivasyon hiz sabitlerine gore

P. aeruginosa (0,45)’nin E. coli (0,81)’ye gore daha direngli oldugunu bildirmistir. P.
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aeruginosa yapisal ozellikleri ve kimyasal maddelere karsi hizlica direng gelistiren bir
bakteridir (Uzunbayir-Akel ve ark. 2019).
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Sekil 4.11. UV-C/Oxone prosesi ile farkli bakteri giderimleri. (a) 0,1 mmol/L Oxone,
(b) 0,5 mmol/L Oxone, (c) 2 mmol/L Oxone, (d) 3 mmol/L Oxone (mE. coli,+P.
aeruginosa)

Cozeltt pH’ 1, su aritmalarindaki en Onemli parametrelerden biridir. pH, hiicresel
bilesenlerin, 6zellikle proteinlerin ¢oziintirligiinii etkiler. Kisa bir dezenfeksiyon siiresi
icin bile, pH’ daki degisiklik dezenfeksiyon performansini etkilemektedir (Xiao ve ark.
2019). Serna-Galvis ve ark. (2020)’ gore, UV-C/PS proseslerinde, pH modifikasyonu
ile bakteri popiilasyonunun azalmasini ihmal etmek i¢in pH’1n 5,3-4,8 sinirinin iizerinde
olmasi gerekir. Bu nedenle, UV-C ile aktiflestirilen SO4°*" proseslerinin deney suresi
boyunca pH degisimi incelenmistir (bkz. Sekil 4.1-4.3). UV-C ve UV-C ile birlikte 0,1
mmol/L PS tuzlar ile yapilan deneylerde, 120 sn temas siiresi boyunca, pH degisiminin
notr degerlerinde gozlenmistir. PS ve PMS tuzlarinin konsantrasyonlar1 arttikca pH
degerlerinin diistiigli goriilmiistir. E. coli bakterisi inaktivasyonu icin uygulanan UV-
C+ K2S,0g proseslerinde, 0,5, 1, 2 ve 3 mmol/L dozunda K2S,0g tuzu kullanildiginda
¢ozelti pH’1 120 sn’lik deney siiresi sonunda sirasiyla 6,51, 6,23, 5,90 ve 5,26 olmustur.
Benzer sekilde, 0,5, 2 ve 3 mmol/L dozunda Na»S»0s tuzu kullanildiginda ¢6zelti pH’1
120 sn’lik deney siiresi sonunda sirasiyla 6,43, 5,92 ve 5,34 olarak degismistir. 0,1, 0,5,
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2 ve 3 mmol//L Oxone dozu kullanildiginda ise 120 sn’lik deney siiresi sonunda sirasi
ile 5,46, 4,11, 3,68 ve 3,58 olarak belirlenmistir. pH degerinin 4,8’ in altina diismesi
¢Ozeltinin asitliginden dolay1 bakteri Oliimiine neden olabilecegi i¢in, 0,5 mmol//L
Oxone tuzu kullanildiginda 8 sn temas siiresi sonunda pH 5,40 (3,26 log) iken 2

mmol//L Oxone tuzu kullanildiginda 3 sn sonunda 5,02 (1,84 log) olarak belirlenmistir.

P. aeruginosa bakterisinin inaktivasyon deneylerinin pH degisimi incelendiginde (bkz.
Sekil 4.5-4.7), E. coli bakterisi ile benzer sonuglar elde edilmistir. 0,1, 0,5, 2 ve 3
mmol/L dozunda K>S;0sg tuzu kullanildiginda ¢o6zelti pH’1 120 sn’lik deney siiresi
sonunda sirastyla 7,05, 6,22, 5,94 ve 5,24 olmustur. 0,1, 0,5, 2 ve 3 mmol/L dozunda
NaxS20g tuzu kullanildiginda da ¢ozelti pH’1 120 sn’lik deney siiresi sonunda sirasiyla
7,00, 6,32, 5,88 ve 5,26 olarak degismistir. Cozelti pH’1 2 mmol//L Oxone dozu
kullanildiginda 3 sn’de 5,05’¢ (1,84 log) diiserken 3 mmol/L Oxone dozunda 4,52 ile
reaksiyonun ilk saniyelerinden itibaren ¢6zelti pH’inda hizli bir diisiis meydana geldigi
goriilmiistiir. Bazi  calismalar, siilfat radikallerinin  inaktivasyona etkisinin
degerlendirilebilmesi i¢in pH’in 5’den diisiik olmamasi gerektigini bildirmislerdir

(Rodriguez-Chueca ve ark. 2012, Rodriguez-Chueca ve ark. 2019b).

4.2. Fe*? ile Aktiflestirilmis Siilfat Radikallerinin Dezenfeksiyona Etkisi

E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin inaktivasyonunda, demir ile aktiflestirilmis
SO4*’lerinin (Fenton proseslerinin) etkisinin belirlenmesi i¢in farkli PS/Fe*? oranlarinda

deneyler yiirtitilmiistiir.

Literatiirde, Fenton proseslerinde Fe*? ile birlikte en ¢ok kullanilan SO4* kaynagi PS’
dir (Qi ve ark. 2018, Dawid 2014, Wordofa 2017, Marjanovic ve ark. 2018, Rodriguez-
Chueca ve ark. 2017). Bu ytizden deneylerimizde Fenton proseslerinde SO4*" kaynagi
olarak K3S>0g (3 mmol/L) kullanilmigtir. Qi ve ark. (2018)’ e gore PS/aktivator
oranlarinin Fenton proseslerinde dnemli etkisi oldugunu bildirmislerdir. Fenton prosesi
ile igme sularinin dezenfeksiyonunda, en etkili PS/Fe oranini belirlemek icin, Cizelge

3.1°de de belirttigimiz oranlar dikkate alinarak caligmalar yiiriitilmiistiir.
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Fenton ve Foto-Fenton proseslerinin en énemli temel prensibi asidik (2-4) pH araliginda
caligmasidir. Ancak su dezenfeksiyonunda ana zorluklardan biri pH’ 1n sartlandirilmasi
olmustur. Son yillarda, suyun pH’mi diisiirmek zorunda kalmamak, kimyasallarla
iliskili maliyeti diisiirmek ve suyu tekrar nétralize etmek tuzlulugu arttirdigi igin siireci
nétr ve notre yakin pH’da kullanma {izerine durulmustur (Serna-Galvis ve ark. 2020,
O’Dowd ve Pillai 2020).

a. E. coli

3 farkli (0,15, 1 ve 3 mmol/L) Fe*? konsantrasyonlar1 ve 3 mmol/L K,S,Og tuzu
kullanilarak olusturulan SO4°*” lerinin E. coli inaktivasyonuna etkisine bakilmistir. E.
coli bakterisinin baslangi¢ konsantrasyonu yaklasik 108 CFU/mI olarak belirlenmistir.
90 sn’lik reaksiyon boyunca 3, 5, 8, 10, 20, 30, 60 ve 90. sn’lerde UV reaktdriinden su

ornekleri alinarak E. coli inaktivasyonu incelenmistir.

Fe'? ile aktiflestirilen 3 mmol/L K2S,0s prosesinin pH degisimi ve E. coli bakterisine
inaktivasyon etkisi Sekil 4.12’da verilmistir. Sekil incelendiginde, Fe iceren PS
aktivasyon proseslerinde, sabit K;S;0s dozuna ragmen Fe*? konsantrasyonunun
arttirilmasi, baslangicta bakteri giderim verimini arttirirken, sonra bir azalma olmustur.
Bu durum bakteri inaktivasyonunda PS/Fe*? oraninin énemli oldugunu géstermektedir.
Sabit K2S;0s (3 mmol/L) dozunda 0,15 mmol/L, 1 mmol/L ve 3 mmol/L Fe*
dozlarinda dezenfeksiyonun 120. sn sonunda sirast ile 5,12, 7,98 ve 7,11 log’luk

giderim verimleri elde edilmistir.
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Sekil 4.12. Farkli Fe*? dozlari ile aktiflestirilen K2S,0s (3 mmol/L) prosesinin pH
degisimi ve E. coli bakterisine inaktivasyon etkisi

Demir iceren genel PS aktivasyon reaksiyonunda (bkz. Esitlik 2.36) Fe*?, Fe™ e
oksitlenirken PS iyonu (S20s7), siilfat iyonuna (SO42) ve SO4*" ne indirgenir. Uretilen
SO4* ayrica hidroksil radikalleri olusturmak i¢in su molekiilleri ile reaksiyona girebilir.
Bu nedenle, demir ile aktiflestirilmis PS tarafindan iiretilen baslica serbest radikal,
SO4* “dir (Liang ve ark, 2008). Sekil 4.13’de gosterildigi gibi, PS/Fe*? oran,
inaktivasyon etkinliginin belirlenmesinde Onemli bir rol oynamistir. Elde edilen
sonuglar, 1/0,33’deki PS/Fe oraninin 120 sn’de en yiiksek giderim sagladigini
gostermistir. 1/0,33 oranindan daha diisiik (1/0,15) ve daha yiiksek (1/1) PS/Fe
degerlerinin kullanilmasi inaktivasyon verimini diistirmiistiir. Deneysel ¢aligmalarda pH
etkisini goz ardi etmek i¢in pH’1n 4,8’in altina diisen degerlerin alinmadigi (8 sn, 3
mmol/L Fe*?) degerler icin de benzer sonu¢ meydana gelmistir. Literatiirde bildirildigi
Uzere, PS aktivasyon sirecini optimize etmek i¢in uygun miktarda demir gereklidir
(Matzek ve Carter, 2016). Yetersiz demir, PS’in verimsiz kullanimina neden olur ve
daha az SO4* iiretilebilir. Asirt demir kullanimi da uygun degildir, ¢iinkii fazla demir,
genel olarak mevcut SO4°*” lerini azaltmak igin SO4*" temizleyicileri olarak islev
gorebilmektedir (Qi ve ark. 2018). Liang ve ark. (2004b), trikloroetilenin demirli aktive
edilmis persiilfat tarafindan bozunmasinin 1/1 oraninda maksimize edildigini, demirdeki
daha fazla artisin genel bozunma etkinligini azalttigin1 bulmustur. Wordofa ve ark.
(2017), 3 mmol/L PS ve 3 mmol/L Fe konsantrasyonu ile yaptiklar1 aktivasyon
deneylerinde 180 dakikada 3,4 log E. coli O157: H7 inaktivasyonu oldugunu
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bildirmislerdir. PS aktivasyonunda Fe konsantrasyonunun 3’ten 6 mmol/L’ye
yukselmesinin, E. coli O157: H7 bakterisinin inaktivasyonunda diisiise neden oldugunu

gozlemlemistir.

Logaritmik bakteri gideirimi
S

1/0,05 1/0,33 1/1,0
PS/Fe+2

Sekil 4.13. K;S,0g/Fe*? aktivasyonu prosesinde, PS(3 mmol/L)/Fe oraninin E. coli
inaktivasyonuna etkisi (m 5.sn, ¢ 120.sn)

b. P. aeruginosa

Sekil 4.14°de Fe™ ile K2S20s (3 mmol/L) aktivasyon prosesinin pH degisimi ve P.
aeruginosa bakterisine inaktivasyon etkisi gosterilmistir. K2S2Os/Fe prosesi icin P.
aeruginosa bakterisinin inaktivasyon sonuglar1 E. coli ile benzerlik gostermistir (bkz.
Sekil 4.12). En yiiksek P. aeruginosa inaktivasyonu, 1 mmol/L Fe*? konsantrasyonunda
gerceklesmistir. P. aeruginosa inaktivasyonunda sabit K2S>0sg (3 mmol/L) dozunda 0,15
mmol/L, 1 mmol/L ve 3 mmol/L Fe*? dozlarinda dezenfeksiyonun 120. sn sonunda

strast ile 4,03, 6,56 ve 5,94 log’luk giderim verimleri elde edilmistir.
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Sekil 4.14. Farkli Fe™? dozlar ile aktiflestirilmis K2S20s (3 mmol/L) prosesinin pH
degisimi ve P. aeruginosa bakterisine inaktivasyon etkisi

Sekil 4.15°te Fe*? aktivasyonu prosesinde, PS(3 mmol/L)/Fe oraninin P. aeruginosa

inaktivasyonuna etkisi verilmistir. K2.S;0g/Fe*? oran1, E. coli inaktivasyon sonuglari ile

benzerdir (bkz. Sekil 4.13). P. aeruginosa bakterisinin PS/Fe*? oraninin optimum degeri

1/0,33 olarak tespit edilmistir. Artan ve azalan PS/Fe*? oranlari inaktivasyonu

azaltmistir. pH etkisini goz ardi edebilmek icin, pH’1n 4,8’in altina diisen giderim

degerlerini ele almaz isek deneyin 5. sn’sinde de benzer sonuglar elde edilmistir.
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Sekil 4.15. K,S;0s/Fe*? aktivasyonu prosesinde PS(3 mmol/L)/Fe*? oranmnin P.
aeruginosa inaktivasyonuna etkisi (m 5.sn, ¢ 120.sn)
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K2S,0s/Fe*? prosesleri kullanilarak, sulardan E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin
giderimi karsilagtirildiginda olusan SO4*” lerine karsi E. coli” nin P. aeruginosa
bakterisinden daha direngsiz oldugu goriilmiistir (Sekil 4.16). Gram negatif
bakterilerde, suda ¢oziinebilir kiiciik molekiillerin zardan iceri gegmesini saglayan dis
lipopolisakkaritler arasindaki bir protein olan porinler mevcuttur. Porin bulunan gram
negatif bakteriler iyi inaktivasyon verimi gostermektedir (Gannakis ve ark. 2018). SO4*’
lerinin, porin bulunan gram negatif bakterilerden olan P. aeruginosa ve E. coli

bakterilerinin inaktivasyonunda etkili bir yontem oldugu sdylenebilir.
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Sekil 4.16. K,S;0s/Fe*? prosesleri ile sularda bakteri giderimi. (a) Fe*2:0,05 mmol/L,
(b) Fe*2:1 mmol/L, (c) Fe*?:3 mmol/L (mE. coli,#P.Aeruginosa)

Cozelti pH’1, sistemdeki inaktivasyon oranlarinin, SO4*/HOe miktarinin, metal
katalizor iyonlar1 (Om. Fe*? ve Co0%?), SO4* ve yiklii hiicre zarlar arasindaki
elektrostatik etkilesimlerin belirlenmesinde 6nemli bir rol oynar (Xiao ve ark. 2019). PS
oksidasyon sistemlerinde, SO4*/HO- ayr1 ayr1 veya ayni anda bulunabilir. pH’ 1 SO4*-
ve HO olusumu tizerindeki etkileri arastirilmis ve SO4°* agirlikli olarak pH <7°de
mevcut oldugu bulunmustur. Hem SO4°*" hem de HO< pH 9’ da bulunmaktadir; HO*
daha bazik bir pH’ ta (yani pH 12) baskin radikaldir. Asidik kosullar altinda PS’1in SO4*-
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parcalanmast, asitle katalize edilebilir. Ote yandan, aktivator olarak demir kullamilirsa,
asidik pH kosullar1 nedeniyle SO4™ iiretilirken ihmal edilebilir bir demir ¢okelmesi
ortaya Gikar (Devi ve ark. 2016, Romero ve ark. 2010). Ayrica Fe*?, yiiksek pH
degerlerinde (pH>7) ¢oziinmiis O ile reaksiyona girerek, PS’1 SO4* 'e aktive eden Fe*?
oranini azaltir. Yiiksek bir pH’da E. coli hiicrelerinin negatif yiizey yiikiinii artirarak

SO4*" nin E. coli hiicre zarlarma erisilebilirligini azaltmaktadir (Wordofa ve ark. 2017).

Fe*? ile aktiflestirilen 3 mmol/L K2S;0s proseslerinin baslangi¢ pH’1 7-7,5 iken 0,15, 1
ve 3 mmol/L Fe*? dozlar1 kullamlarak yapilan deneylerde 120 sn sonundaki pH’lar,
sirasiyla 4,5, 4,23 ve 3,7’ye dismistiir (bkz. Sekil 4.12). Ortega-Gomez ve ark. 2013
de, foto-Fenton prosesi ile reaksiyonun ilk dakikalarinda, pH’in 8,4'ten 3,4'e diistiigiinii,
ardindan yavasca 7,7’ye yiikseldigini bildirmislerdir. Sadece 0,15, 1 ve 3 mmol/L Fe*?
dozlar1 kullanilarak yaptigimiz deneylerde, 120 sn temas siiresi sonunda pH 3,5-4
degerine kadar diigsmiis, fakat E. coli inaktivasyonu ger¢eklesmemistir. Benzer sekilde
yapilan baska bir calismada, suya demir tuzu eklediklerinde pH'in 7’den 3,5’e
diistiigiinii ve asidik pH’1in bakteri canliligini etkilemedigini, bu nedenle E. faecalis’in
inaktivasyonunun sadece fotokatalitik islemden kaynaklandigini bildirmislerdir (Ortega-
Gomez ve ark. 2013). Bu sebeple calistigimiz pH’larda bakteri giderimi siilfat
radikalinden kaynaklanmaktadir. Baz1 ¢alismalar ise, pH modifikasyonu ile bakteri
popililasyonunun  azalmasmni  ihmal etmek icin pH'in 5,0-4,8 araliinda
degerlendirilmesinin uygun olacagini bildirmislerdir (Serna-Galvis ve ark. 2020,
Rodriguez-Chueca ve ark. 2012, Rodriguez-Chueca ve ark. 2019b). Fenton
proseslerinde pH 3,80°¢ kadar diisen yapilmis c¢alismalar olsa da gilivenli aralik
degerlendirildiginde, 0,15 mmol/L ve 1 mmol/L Fe*? dozlarida 30 sn’ ye kadar siras
ile pH 5,28 ve 4,42 de 3,50 ve 5,12 log bakteri inaktivasyonu elde edilirken, 120 sn
sonunda pH 4,42 ve 4,2’e diiserek 5,12 ve 7,98 log bakteri inaktivasyonu saglanmistir.
Fe*? dozunun 0,15°den 1 ‘e ¢ikarilmasi bakteri inaktivasyonunu arttirmistir. Fe*? dozu 3
mmol/L’ye c¢ikarildiginda 5 sn’lik kisa temas siiresinde pH 5,16° ya diiserek 0,98
log’luk giderim elde edilirken, 120 sn sonunda pH 3,7’e diiserek 7,11 log bakteri
inaktivasyonu goriilmiistiir (bkz. Sekil 4.12). Fe*? dozunun 1 mmol/L’den 3 mmol/L’ye
cikarilmasi ise bakteri inaktivasyonunda diisiise neden olmustur. Bunun sebebi, Fe*?

2

konsantrasyonun artmasi ile, mevcut SOs*” lerini azaltmak igin Fe*?’in SO4*
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temizleyicileri olarak islev gorebilmesinden kaynaklanmaktadir (Ismail ve ark. 2017, Qi

ve ark. 2018).

P. aeruginosa bakterisinin inaktivasyonunda ise 0,15, 1 ve 3 mmol/L Fe*? dozlan
kullanildiginda 120 sn deney siiresi sonunda, sirasiyla 4,31, 4,22 ve 3,68 olarak
belirlenmistir. Prosesin asitlik sinir1 degerlendirildiginde, 5. sn’ yede 0,15, 1 ve 3
mmol/L Fe*? dozlar1 uygulanan deneylerde pH, siras1 ile 6,87 (0,26 log), 6,25 (1,44 log)
ve 5,23 (0,28 log) olarak degismistir (bkz. Sekil 4.14).

Notre yakin pH’da, ¢esitli mikroorganizmalarin dezenfeksiyonu iizerine bazi ¢alismalar
degerlendirildiginde, pH 7’ de Ascaris yumurtalarmin gideriminde 120 dakikada Fenton
prosesi ile %55, Foto-Fenton prosesi ile % 99 inaktivasyon saglamislardir (Bandala ve
ark. 2012). Kim ve ark. (2010)’da MS2 bakterisinin H20, ve Fe*? ile yaptiklari
calismada baslangic pH’min inaktivasyon hizi {izerine etkisini incelemislerdir. 60 dk
sonunda, pH 6, 7 ve 8 degerlerinde siras1 ile 0,7, 1,2 ve 5,8 log bakteri inaktivasyonu

elde etmislerdir.

4.3. UV-C ve Fe*? ile Aktiflestirilmis Siilfat Radikallerinin Dezenfeksiyona EtKisi

UV-C ve Fe iyonlan ile aktiflestirilen SO4*” lerinin E. coli ve P. aeruginosa
bakterilerinin dezenfeksiyonuna etkisi incelenmistir. PS/Fe*?/UV-C ile optimum
inaktivasyonu tespit etmek icin ii¢ farkli demir konsantrasyonu (0,15 mmol/L, 1

mmol/L ve 3 mmol/L) ile deneyler yiiriitiilmiistiir.

a. E. coli

UV-C/3 mmol/L K;S,0g/Fe*? (3 farkli doz) prosesinin E. coli bakterisine inaktivasyon
etkisi Sekil 4.17°de verilmistir. UV-C ve demir ile aktiflestirilen SO4°*leri, 8-10 sn gibi
kisa temas siirelerinde, E. coli bakterisinin inaktivasyonunda yiiksek giderim (yaklasik
4-6 log gibi) gostermistir. Sekil 4.17 incelendiginde UV-C/K2S;0s (3mmol/L)/Fe*?

+25

proseslerinde, Fe**’ nin 3 farkli dozu (0,15, 1, ve 3 mmol/L) i¢in de prosesin ilk 8-10

sn’sinde hizli bir giderim gbéze c¢arpmaktadir. Bu siire zarfinda, farkli Fe
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konsantrasyonlarinin  kullanildigt 3 proses arasinda sadece 0,15-1 log’luk bir
inaktivasyon farki var iken, bu farklar 10 sn’den sonra agilmaktadir. Daha Once
belirtildigi gibi PS/Fe*? oranlarinin inaktivasyona etkisi bu proseste de baslangicta Fe*2
oraninin artmasi ile artarken (0,15 mmol/L’den 1 mmol/L’ye) daha sonra Fe oraninin
daha da arttirilmasi ile (I mmol/L’den 3 mmol/L’ye) azalmaya baslamistir. 30. sn’de

inaktivasyon diizeyleri arasindaki fark 2 log civarina kadar yiikselmistir.

s UV+ K2S20s + 0,15 mmol Fe'?

s UV+ K,S20s + 1 mmol Fe*?

s UV+ K»S20: + 3 mmol Fet?

—¥%— UV+ K2S:0s + 0,15 mmol Fe?
(pH)

—%— UV+ K:S:05 + 1 mmol Fe*?
(pH)

—&— UV+ K:S:05 + 3 mmol Fe*?

(pH)

O P N W » O1 O N 0 ©
pH

Logaritmik bakteri giderimi
O P N W b~ O O N 00 ©

0 3 5 8 10 20 30 60
Zaman (sn)

Sekil 4.17. UV-C/KS,0s(3 mmol/L)/Fe*? aktivasyon prosesinin pH degisimi ve E. coli
bakterisine inaktivasyon etkisi

UV-C/PS deneyleri ile bu prosese diisiik dozda Fe*? (0,15 mmol/L) ilave edilmesi
onemli bir bakteri inaktivasyon farki gdstermemistir. Fe™ dozunun 1 mmol/L’ye
¢ikmasi deney siiresi sonunda inaktivasyonu onemli ol¢iide arttirmistir (Sekil 4.18).
K2S20g/Fe aktivasyon yontemine kiyasla, E. coli'yi inaktive etmek icin, K2S20g’1in UV-
C ve Fe*? gibi iki aktivasyon faktorii ile birlikte kullanilarak olusturulmus bir proseste
yuksek verimlilik elde edilmistir. Rodriguez-Chueca ve ark. (2019)’daki ¢alismalarinda,
PMS ve PS’nin kendi basina diisiik verimliligi nedeniyle, E. coli’yi inaktive etmek i¢in,
PMS ve PS’nin glines 15181 ve Fe gibi iki aktivasyon faktorii kullanilarak birlestirilmis
bir proseste yiiksek verimlilik elde ettiklerini bildirmistir.
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B UV-C+K2S:0s

B K-S,0s+0,15 mmol/L Fe*?

® K>S20s+1 mmol/L Fe*?

® K,S>0s+3 mmol/L Fe*

B UV-C+K-S:05+0,15 mmol/L Fe'?
B UV-C+K-S:0s+1 mmol/L Fe*

B UV-C+K2S20s+3 mmol/L Fe™

Logaritmik bakteri giderimi

O P N W bk~ 01 O N O ©

Zaman (sn)

Sekil 4.18. UV-C/K;S,0s, K2S,0s/Fe*? ve UV-C/K2S,0g/ Fe*? aktivasyon proseslerinin
E. coli bakterisine inaktivasyonunun karsilastiriimasi

b. P. aeruginosa

UV-C/K2S208(3 mmol/L)/Fe*? aktivasyon prosesinin pH degisimi ve P. aeruginosa
bakterisine inaktivasyon etkisi Sekil 4.19° de verilmistir. UV-C ve demir ile
aktiflestirilen SO4*’ leri, kisa temas siirelerinde (8-10 sn gibi), P. aeruginosa
bakterisinin inaktivasyonu yaklasik 3-5 log giderim g0Ostermistir. Sekil 4.19
incelendiginde UV-C/K2S20s (3mmol/L)/Fe*? proseslerinde, Fe*?’ nin 3 farkli dozu
(0,15, 1, ve 3 mmol/L) icin de prosesin ilk 8-10 sn’sinde hizli bir giderim géze
carpmaktadir. Bu siire zarfinda, farkli Fe*? konsantrasyonlarinin kullamldigi 3 proses
arasinda sadece 0,15-1 log’luk bir inaktivasyon farki var iken, daha Once de
belirttigimiz gibi PS/Fe*? oranlarmin inaktivasyona etkisi Fe*? oramnin daha da
arttirllmas1 ile (1 mmol/L’den 3 mmol/L’ye) azalmaya baglamistir. 30. sn’de

inaktivasyon diizeyleri arasindaki fark 2 log civarina kadar yiikselmistir.
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s JV+ K»S:20s + 0,15 mmol Fe'?

mmmm UV+ K.S:0s + 1 mmol Fe*?

s UV+ K2S20s + 3 mmol Fe'?

—%— UV+ K2S:05 + 0,15 mmol Fe*?
(pH)

—%—UV+ KzS:05 + 1 mmol Fe*?
(pH)

—0— UV+ KzS:05 + 3 mmol Fe*?

(pH)

Logaritmik bakteri giderimi
O P N W M~ 01 O N 00 ©
o [l N w EN (6] » ~ (o]
pH

0 3 5 8 10 20 30 60
Zaman (sn)

Sekil 4.19. UV-C/K;S,0s(3 mmol/L)/Fe*? aktivasyon prosesinin pH degisimi ve P.
aeruginosa bakterisine inaktivasyon etkisi

UV-C/PS deneyleri ile bu prosese diisiik dozda Fe*? (0,15 mmol/L) ilave edilmesi P.
aeruginosa bakterisinin inaktivasyonunda fark gostermemistir. Fe*? dozunun 1
mmol/L’ye c¢ikmasi deney siiresi sonunda inaktivasyonu Onemli Olgiide arttirmastir.
K2S,0s/Fe*? aktivasyon yontemine kiyasla, P. aeruginosa’yr inaktive etmek igin,
K2S208’in UV-C ve Fe*? gibi iki aktivasyon faktorii ile birlikte kullamlarak
olusturulmus bir proseste yiiksek verimlilik elde edilmistir (Sekil 4.20).

B UV-C+K2S20s

B K5S,05+0,15 mmol/L Fe*?

B K>S:0s+1 mmol/L Fe*?

B K>S,0s+3 mmol/L Fe*?

B UV-C+K2S:05+0,15 mmol/L Fe*?

B UV-C+K2S20s+1 mmol/L Fe'?

Logaritmik bakteri giderimi

O P N W b O O N O ©

B UV-C+K2S:05+3 mmol/L Fe?

Zaman (sn)

Sekil 4.20. UV-C/K,S;0s, K2S,0s/Fe*? ve UV-C/K,S,0g/Fe*? aktivasyon proseslerinin
P. aeruginosa bakterisine inaktivasyon karsilastirilmasi
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UV-C/K2S,0s/Fe*? prosesleri ile sulardan E. coli ve P. aeruginosa bakterilerinin
giderimi karsilastirildiginda (Sekil 4.21), diger SO4°*" iiretim prosesleri ile olusan bakteri
inaktivasyonlar1 ile benzer sonuglar elde edilmistir. UV-C ve Fe*? ile (retilen siilfat
proseslerinde E. coli inaktivasyonu P. aeruginosa bakterisinin inaktivasyonundan 0,5-

1,5 log daha fazla oldugu goriilmiistiir.

10 10

Logaritmik bakteri giderimi
~ o
Logaritmik bakteri giderimi
A o

2 - 5 2
O T T T O 1 T T T
0 20 40 60 a) 0 20 40 60 b)
Zaman (sn) Zaman (sn)
_ 10
E
g 8 -
T 6 -%
=
8
~x 4
E )
£,
')
- O b d T T T
0 20 40 60 C)
Zaman (sn)

Sekil 4.21. UV-C/K,S;0s/Fe*? prosesleri ile sularda bakteri giderimi. (a) Fe*:0,05
mmol/L, (b) Fe*2:1 mmol/L, (c) Fe*%:3 mmol/L (m E. coli, ¢ P. aeruginosa)

UV/Fe*? ile aktiflestirilen SO4* proseslerinin deney siiresi boyunca pH degisimi
incelenmistir. E. coli deneyleri icin, 0,15, 1 ve 3 mmol/L Fe*? dozlar1 ile 60 sn’lik deney
siiresi sonunda, sirasiyla 4,51, 3,96 ve 3,52 olarak belirlenmistir. Smir pH degeri
dikkate alindiginda, 3 mmol/L Fe'? dozunda pH ilk saniyede bu degerin altina
diismiistiir. 0,15 Fe*? dozunda pH, 30 sn de 5,14 (5,91 log) olurken 1 mmol/L Fe*
dozunda 5 sn de 5,28 (4,68 log) degerine diismiistiir (bkz. Sekil 4.17). Ayrica pH sinir
degerini g6z Oniinde bulundurmayan Garkusheva ve ark. (2017)’ de E. coli
inaktivasyonu i¢in yaptiklar ¢alismada, pH 3,8-3,9°da, 1,8 kJ/L UV(A+B) radyasyonu,
5 mg/L Fe*? ve 150 mg/L PS dozunda 60 dk’da 3 log giderim oldugunu bildirmislerdir.

80



P. aeruginosa deneyleri icin, 0,15, 1 ve 3 mmol/L Fe*? dozlar1 60 sn deney siiresi
sonunda, sirastyla 4,53, 3,92 ve 3,62 olarak degismistir. Smir pH degeri dikkate
alindiginda, 3 mmol/L Fe*? dozunda pH ilk saniyede bu degerin altina diismiistiir. 0,15
Fe*? dozunda pH, 30 sn de 5,22 (4,62 log) olurken 1 mmol/L Fe*? dozunda 5 sn’ de 5,31
(3,67 log) degerine diismiistiir (bkz. Sekil 4.20).

4.4. Dezenfeksiyon Yodntemlerinin Modellenmesi ve Dezenfeksiyon Katsayilarinin

Hesaplanmasi

Cok sayida mikroorganizmanin logaritmik inaktivasyon egrileri, gozle goriiliir bir iist
icbiikeylige sahiptir. Bu egriler dogrusal olmadiklar1 icin, birinci dereceden kinetik
modelin savunucular1 bile, 10g-lineer modelini inaktivasyon egrilerini tanimlamak i¢in
yeterli kabul etmemektedirler (Peleg 2006). Bu sebeple, belirgin i¢biikeylige sahip
inaktivasyon egrilerini agiklamak igin tipik log-lineer modele alternatif olarak bifazik
model Onerilmistir (Lopez-Galvez ve ark. 2020). Bu model, inaktivasyonun hizli
gergeklestigi birinci kisim ve inaktivasyonun yavas devam ettigi ikinci kisim olmak

tizere iki fazdan olusmaktadir.

Deneysel verilere karsilik gelen inaktivasyon egrileri, Geeraerd tarafindan gelistirilen
Microsoft Excel eklenti aracit Glnafit (Geeraerd ve Van Impe Inactivation Fitting Tool)
kullanilarak gergeklestirilmistir. GlInafit igeriginde kullanilan matematiksel kinetik
modeller farkli dezenfeksiyon yontemlerine uygulanmistir. Modelin uygunlugunu
degerlendirmek icin hata kareler ortalamas: (RMSE) ve determinasyon katsayis1 (R?)
parametreleri kullanilmistir. Calismamizda elde edilen inaktivasyon egrilerinin Bifazik
modele uyum sagladigi goriilmistiir. Farkli iki faz1 ifade eden iki inaktivasyon hiz sabiti
(k1 ve k2) belirlenip dezenfeksiyon yontemleri karsilastirilmistir. Ayrica deneysel
bulgulara genel bir bakis olarak ve denenen c¢esitli proseslerin sonuglarinin
karsilastirmasimni  kolaylastirmak icin, bifazik model ile birlikte mikrobiyal

populasyonun 4 log azalmasi igin gereken siire (t4p) de belirlenmistir.
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4.4.1. UV-C ile Aktiflestirilmis Siilfat Radikalleri Proseslerinin Inaktivasyon

Katsayilar:

a. E. coli

E. coli’ nin UV-C ve UV-C+5 farkli K2S20g konsantrasyonu ile inaktivasyonunu
degerlendirmek i¢in yapilan deneylere ait bifazik model sonuglar sirasiyla Sekil 4.22 ve

4.23’da verilmistir.

O T T 1
& 50 100 150
-1

Log10(N)
o

Zaman (sn)

Sekil 4.22. E. coli inaktivasyonu icin UV-C ile yapilan deneyin Bifazik modele gore
olusturulan inaktivasyon egrisi (¢ Olgllen,— Modellenen)
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Sekil 4.23. E. coli inaktivasyonu igin UV-C/K>S;0g tuzu ile yapilan deneylerin Bifazik
modele gdre olusturulan inaktivasyon egrisi (a) 0,1 mmol/L K2S20g (b) 0,5 mmol/L
K2S20s (c) 1 mmol/L K2S20s (d) 2 mmol/L K2S20sg (e) 3 mmol/L K2S20s (¢ Olgilen, —

Modellenen)

E. coli’ nin UV-C ile aktiflestirilen diger siilfat tuzlari olan Na2S>Og ve Oxone ile

yapilan deneylerine ait inaktivasyon verilerinin bifazik modelleri sirasi ile Sekil 4.24 ve

Sekil 4.25°de verilmistir.
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Sekil 4.24. E. coli inaktivasyonu i¢in UV-C/Na2S20s tuzu ile yapilan deneylerin Bifazik
modele gore olusturulan inaktivasyon egrisi (a) 0,1 mmol/L Na»S20g (b) 0,5 mmol/L

Na2S20s () 2 mmol/L NazS20s (d) 3 mmol/L NazS:0s (¢ Olgiilen, — Modellenen)
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Sekil 4.25. E. coli inaktivasyonu i¢in UV-C/Oxone tuzu ile yapilan deneylerin Bifazik
modele gore olusturulan inaktivasyon egrisi (a) 0,1 mmol/L Oxone (b) 0,5 mmol/L
Oxone (¢) 2 mmol/L Oxone (d) 3 mmol/L Oxone (¢ Olgtlen, — Modellenen)

E. coli inaktivasyonu icin UV-C ve ii¢ farkli siilfat tuzu ile yapilan deneylerin Bifazik
modele gore belirlenen ki ve k> katsayilari ile logaritmik bakteri giderimi Sekil 4.26’de
gosterilmistir. Sadece UV-C ile 0,26 (ki) ve 0,04 (k2) inaktivasyon katsayilart
belirlenirken, UV-C’nin siilfat tuzlari ile birlikte kullanilmasi bu inaktivasyon
katsayilarini arttirmistir. Ayrica tiim deneylerde, ki katsayilarinin k2 katsayilarindan
daha yiiksek oldugu belirlenmistir. k1 degerlerinin K2S,Og ve Na»S;0g tuzlar igin 2
mmol/L konsantrasyonuna kadar artti§i, 3 mmol/L konsantrasyonunda bu degerin
distigii goriilmistiir. Siilfat tuzlart karsilastirildiginda, Oxone tuzunun inaktivasyon
katsayilari, K2S20g ve NaxS20sg tuzlarinin inaktivasyon katsayilarindan daha yiiksek
oldugu goriilmiis, bu durum logaritmik bakteri giderimi ile de uyumluluk gostermistir

(Sekil 4.26).
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Sekil 4.26. E. coli inaktivasyonu icin UV-C ve ii¢ farkli siilfat tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore belirlenen ki ve k. katsayilar1 ve logaritmik bakteri
giderimi

Sommer ve ark. (2000) matematiksel kinetik modeller (Glnafit) lzerine yaptiklar
calismada, 253,7 nm dalga boyundaki UV-C radyasyonuna (katalizor ilavesiz) maruz
birakilan farkli E. coli kiiltiirlerinin inaktivasyon katsay:1 degerleri 0,08 ile 0,45 arasinda
degistigini gostermislerdir. Bu alanda yapilan diger litaratiir ¢aligmalarinda ise E. coli
inaktivasyonunda, 254 nm dalga boyunda 0,44-0,91 arasinda degisen k degerleri
verilmistir (Rattanakul ve ark. 2014; Rattanakul ve Oguma 2018; Hijnen ve ark. 2006).
Calismamizda katalizor ilavesi olmadan UV-C radyasyonu ile elde edilen (0,26-0,04)

inaktivasyon katsayilar literatiir ile uyumluluk gostermistir.

Rodriguez-Chueca ve ark. (2017) UV-A+0,1 mmol/L PMS prosesinin E. coli’ ye
etkisini inceledikleri ¢alismada, Ginafit (bifazik model) yardimiyla belirledikleri ki1 ve

86



k. inaktivasyon katsayilarini sirasi ile 0,34 ve 0,14 olarak elde etmislerdir. Yapilan bu
tez ¢alismasinda UV-C/0,1 mmol/L PMS ic¢in bu degerler sirast ile 0,59 ve 0,08 olarak
belirlenmistir. UV-C/Siilfat prosesi ile yaptigimiz calismada da (Sekil 4.26) gorildiigii
gibi ilk fazda belirlenen inaktivasyon katsayisinin ikinci fazdakinden yiiksek olmasi
kuyruk olusumuyla agiklanabilmektedir. Kuyruk kisminda, inaktivasyon verimliligi

dissmektedir (Cerf 1977).

b. P. aeruginosa

P. aeruginosa’ nin UV-C ve UV-C+4 farkli K2S>0g konsantrasyonu ile inaktivasyonunu

degerlendirmek i¢in yapilan deneylere ait bifazik model sonuglari sirastyla Sekil 4.27 ve
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4.28’da verilmistir.
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Sekil 4.27. P. aeruginosa inaktivasyonu i¢in UV-C ile yapilan deneylerin Bifazik
modele gore olusturulan inaktivasyon egrisi (¢ Olglilen, — Modellenen)

87



0 T T 1 0 T T 1
R 50 100 150 50 100 150
1 -1 4
~—~~ P -2
z -2 z
=1 S 3
— — -
(@] D
g3 g, ~
4 . \“
-5 -6 b)
Zaman (sn) a) Zaman (sn)
O T T 1 O T T 1
1 50 100 150 1 50 100 150
X 2
2
SN g7
S \ S 4
- -
g : \\
i \ = -5
-5
L) -6
. \ ) \‘
-7 -8
Zaman (sn) C) Zaman (sn) d)

Sekil 4.28. P. aeruginosa inaktivasyonu igin UV-C/K2S20s tuzu ile yapilan deneylerin
Bifazik modele gore olusturulan inaktivasyon egrisi (a) 0,1 mmol/L K2S>0g, (b) 0,5
mmol/L K3S20s, (c) 2 mmol/L K3S:0s, (d) 3 mmol/L KzS:0s (¢ Olgilen, —
Modellenen)

P. aeruginosa’ nin UV-C ile aktiflestirilen diger siilfat tuzlar1 olan Na>S>Og ve Oxone
ile yapilan deneylerine ait inaktivasyon verilerinin bifazik modelleri sirasi ile Sekil 4.29

ve Sekil 4.30°de verilmistir.
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Sekil 4.29. P. aeruginosa inaktivasyonu i¢in UV-C/Na2S20sg tuzu ile yapilan deneylerin
Bifazik modele gore olusturulan inaktivasyon egrisi (a) 0,1 mmol/L Na>S>0g (b) 0,5
mmol/L NazS20s (c) 2 mmol/L NazS:0s (d) 3 mmol/L Na;S:0s (¢ Olgiilen, —
Modellenen)
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Sekil 4.30. P. aeruginosa inaktivasyonu icin UV-C/Oxone tuzu ile yapilan deneylerin
Bifazik modele gore olusturulan inaktivasyon egrisi (a) 0,1 mmol/L Oxone (b) 0,5
mmol/L Oxone (c) 2 mmol/L Oxone (d) 3 mmol/L Oxone (¢ Olglilen, — Modellenen)

Sekil 4.31°de P. aeruginosa inaktivasyonu i¢in UV-C ve ii¢ farkli siilfat tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore belirlenen ki ve kz katsayilari ile logaritmik bakteri
giderimi karsilastirilmistir. E. coli inaktivasyon sonuglarinda oldugu gibi P. aeruginosa
UV-C/PMS proseslerinde elde edilen inaktivasyon katsayilari, UV-C ve UV-C/PS
proseslerine kiyasla daha yiiksek bulunmustur. UV-C/PS ve UV-C/PMS deneylerinde
siilfat konsantrasyonu arttikca (0,1 mmol/L’den 3 mmol/L’ ye) Bifazik modelle
belirlenen ki ve k2 degerleri de artmistir. Siilfat konsantrasyonu ve inaktivasyon
katsayilar1 arasinda belirgin bir iligki goriilmiistiir. Bifazik model sonuglarina gore, ki
katsayilar1 ko katsayilarindan daha yiliksek oldugu ve logaritmik bakteri grafikleri ile
uyumlu oldugu soylenebilir (Sekil 4.31). Yani temas siiresinin ilk sn’lerinde hizl
inaktivasyon gerceklesirken belirli bir siireden sonra inaktivasyon hizi diigmiistiir. Buda
omuz uzunlugunun azalmasi ile inaktivasyon hizinin artmasi (Gayan ve ark. 2011),
kuyruk olusumunda ise inaktivasyon hizinin yavaslamasi (Cerf 1977) olarak

diistiniilmektedir.
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Sekil 4.31. P. aeruginosa inaktivasyonu i¢in UV-C ve ii¢ farkls siilfat tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore belirlenen ki ve k: katsayilart ve logaritmik bakteri
giderimi

Rattanagul ve Oguma (2018), Geeraerd’in modeline gore P. aeruginosa bakterisinin
254 nm dalga boyunda UV radyasyonuna (katolizor ilavesiz) maruz biraktigi ¢aligmada
inaktivasyon katsayisini 0,45 olarak belirlemiglerdir. Ayrica bizim sonuglarimiza uygun
olarak (0,25-0,05) P. aeruginosa i¢in belirlenen inaktivasyon katsayisi E. coli
bakterisinden daha diisiik oldugunu bulmuslardir. Buradan da anlasilacagi tizere UV
radyasyonuna duyarlilik mikroorganizma tiirleri a¢isindan farklilik géstermektedir ve P.

aeruginosa bakterisinin UV radyasyonuna kars1 direngli oldugu sdylenebilir.

Rodriguez-Chueca ve ark. (2017b) UV-A/0,1 mmol/L PMS prosesinin S. aureus’ a
etkisini inceledikleri ¢alismada, bifazik model yardimiyla belirledikleri ki1 ve ko

inaktivasyon katsayilarini sirast ile 0,16 ve 0,02 olarak belirlemislerdir. Farkl



mikroorganizmalarda da E. coli ve P. aeruginosa bakterileri gibi ilk fazda belirlenen
inaktivasyon katsayisi ikinci fazdakinden yliksektir. Boylece, ilk fazda inaktivasyon

verimliligi yiiksek olurken ikinci fazda verim diismektedir.

4.4.2. Fe*? ijle Aktiflestirilmis Siilfat Radikalleri Proseslerinin Inaktivasyon

Katsayilar:

a. E. coli

Fe*? ile aktive edilmis K,S;0s deneyleri sonucu olusan E. coli inaktivasyonu igin

Bifazik modele gore belirlenen inaktivasyon egrileri Sekil 4.32’da gosterilmistir.
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Sekil 4.32. E. coli inaktivasyonu icin Fe*? ve K3S,0s (3mmol/L) tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore olusturulan inaktivasyon egrileri (a) 0,15 mmol/L Fe*?,
(b) 1 mmol/L Fe*2, (c) 3 mmol/L Fe*? (¢ Olgiilen, — Modellenen)
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PS/Fe*? prosesleri ile E. coli giderimi igin inaktivasyon katsayilar1 karsilastirildiginda,
logaritmik inaktivasyon grafiklerinde de gordiigiimiiz gibi k1 ve ko katsayilar1 PS/Fe*?
oranina bagl olarak degismektedir (Sekil 4.33). Logaritmik bakteri grafiginde de
gordiigiimiiz gibi deney siiresinin ilk 20 sn’sinde (ilk faz) hizli 20. sn’den sonra (ikinci
faz) inaktivasyon yavaglamis ve bu nedenle ki degerleri ko> degerlerinden yiiksek
bulunmustur. K»S,0g diger Fe*? konsantrasyonlarina kiyasla, 1 mmol/L Fe*? (1/0,33) ile
aktive edildiginde en yiiksek ki degeri elde edilmistir. ko degerlerinde ise blyuk bir fark

goriilmemekle birlikte yine 1/0,33 orani daha iyi giderim gdstermistir.
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Sekil 4.33. E. coli inaktivasyonu icin Fe*? ve K2S,0s (3mmol/L) tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore belirlenen ki ve kz katsayilart ve logaritmik bakteri
giderimi
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b. P. aeruginosa

Fe*? ile aktive edilmis K»S,0s deneyleri sonucu olusan P. aeruginosa inaktivasyonu

i¢cin Bifazik modele gore belirlenen inaktivasyon egrileri Sekil 4.34 gosterilmistir.
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Sekil 4.34. P. aeruginosa inaktivasyonu icin Fe*? ve K»S,0g (3mmol/L) tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore olusturulan inaktivasyon egrileri (a) 0,15 mmol/L Fe*?,
(b) 1 mmol/L Fe*2, (c) 3 mmol/L Fe*? (¢ Olgiilen, — Modellenen)

3 mmol/L K:S;0g siilfat tuzunun 3 farkli Fe*? konsantrasyonu ile aktiflestirilmesi ile
gerceklestirilen dezenfeksiyon deneylerinde elde edilen k1 ve k» inaktivasyon katsayilari
karsilastirlmistir. PS/Fe*? proseslerinde, P. aeruginosa icin Bifazik modelde belirlenen
inaktivasyon katsayilar1 incelendiginde, 0,15 mmol/L Fe*? iyonu konsantrasyonunda ki
degerinin 0,28 ve k, degerinin 0,03 oldugu goriilmektedir. Immol/L Fe*? iyonu
konsantrasyonunda ki degeri 0,65 ve ko degeri 0,07 iken 3 mmol/L Fe*? iyonu

konsantrasyonunda ki degeri 0,35 ve ko degeri ise 0,07°dir. Buradan da anlasilacagi
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lizere, diger PS/Fe*? oranlarma kiyasla, en yiiksek inaktivasyon katsay1 degeri optimum
PS/Fe*? (1/0,33) oraninda elde edilmistir. Optimum PS/Fe*? oranmin daha diisiik
(1/0,05) ve daha yiiksek (1/1) oran ile yirtilen deneylerin inaktivasyon katsayilart
diismiistiir. Optimum PS/Fe*? orani inaktivasyon katsayilar1 ve logaritmik bakteri
sonuglar ile ortiismektedir (Sekil 4.35). Logaritmik bakteri grafiginde de gordiiglimiiz
gibi deney siiresinin ilk 20 sn’sinde (ilk faz) hizli 20. sn’den sonra (ikinci faz)
inaktivasyon yavaglamis ve bu nedenle ki degerleri k. degerlerinden yiiksek

bulunmustur.
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Sekil 4.35. P. aeruginosa inaktivasyonu igin Fe*? + K2S;0s (3mmol/L) tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore belirlenen ki ve kz katsayilart ve logaritmik bakteri
giderimi
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4.4.3. UV-C+Fe*? ile Aktiflestirilmis Siilfat Radikalleri Proseslerinin Inaktivasyon
Katsayilar:
a. E. coli

UV-C/Fe*? ile aktive edilmis K2S,0s deneyleri sonucu olusan E. coli inaktivasyonu icin

Bifazik modele gore belirlenen inaktivasyon egrileri Sekil 4.36°de gosterilmistir.
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Sekil 4.36. E. coli inaktivasyonu icin UV-C, Fe*? ve K,S;0g (3mmol/L) tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore olusturulan inaktivasyon egrileri (a) 0,15 mmol/L Fe*?,
(b) 1 mmol/L Fe*2, (c) 3 mmol/L Fe*? (¢ Olgiilen, — Modellenen)

UV-C/Fe*? ile olusturulan SO4* proseslerinde, E. coli icin Bifazik modelde belirlenen
inaktivasyon katsayilar1 incelendiginde (Sekil 4.37), 0,15 mmol/L Fe*? iyonu
konsantrasyonunda ki degerinin 1,42 ve k2 degerinin 0,15 oldugu goriilmektedir. 1
mmol/L Fe*? iyonu konsantrasyonunda ki degeri 2,38 ve k. degeri 0,12 iken 3 mmol/L

Fe*? iyonu konsantrasyonunda ki degeri 0,12 ve k, degeri ise 0,12°dir. Yani ki, 1
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mmol/L Fe*? iyonu konsantrasyonunda en yiiksek degeri alirken, 3 mmol/L Fe iyonu
konsantrasyonunda ise en diisiik degeri almistir. UV-C/PS/Fe*? proseslerinde PS/Fe*?
oraninin 6nemi Ki katsayilarindan da acikga goriilmektedir. 1/0,05 (PS/Fe*?) oranim
1/0,33” e ¢ikardigimizda ki degeri yiikselmis, bu oran1 1/0,33’den 1/1 ¢ikardigimizda
ise ki degerinde ani diisiis gorilmistiir. En iyi inaktivasyon verimi, en yiiksek ki
katsayzsi ile optimum PS/Fe*? (1/0,33) oraninda olmustur. Logaritmik bakteri grafiginde
de gordigiimiiz gibi (Sekil 4.37) deney suresinin ilk 10 sn’sinde (ilk faz) hizli 10.
sn’den sonra (ikinci faz) inaktivasyon yavaslamis ve bu nedenle ki degerleri ko
degerlerinden yiiksek bulunmustur. Benzer bir ¢alisma yapan Rodriguez-Chueca ve ark.
(2017b) 0,1 mmol/L PMS+0,1 mmol/L Fe*? +UV-A prosesinin E. coli’ ye etkisini
incelediklerinde, bifazik model yardimiyla belirledikleri ki (0,39) degerlerinin ko
(0,002) degerlerinden yiiksek oldugunu bildirmislerdir.
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Sekil 4.37. E. coli inaktivasyonu icin UV-C+Fe*?+ K3S,0s (3mmol/L) tuzu ile yapilan
deneylerin Bifazik modele gore belirlenen ki ve kz katsayilart ve logaritmik bakteri
giderimi
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b. P. aeruginosa

UV-C/Fe*? ile aktive edilmis K2S;0s deneyleri sonucu olusan P. aeruginosa

inaktivasyonu i¢in Bifazik modele gore belirlenen inaktivasyon egrileri Sekil 4.38°de

gosterilmistir.
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Sekil 4.38. P. aeruginosa inaktivasyonu icin UV-C+Fe*?+ K2S;0s (3mmol/L) tuzu ile
yapilan deneylerin Bifazik modele gore olusturulan inaktivasyon egrileri (a) 0,15
mmol/L Fe*2, (b) 1 mmol/L Fe*?, (c) 3 mmol/L Fe*? (¢ Olgiilen, — Modellenen)

UV-C/Fe*? ile olusturulan SO4°* proseslerinde, P. aeruginosa icin Bifazik modelde
belirlenen inaktivasyon katsayilar1 incelendiginde (Sekil 4.39), 0,15 mmol/L Fe*? iyonu
konsantrasyonunda ki degerinin 1,15 ve k2 degerinin 0,12 oldugu goriilmektedir. 1
mmol/L Fe iyonu konsantrasyonunda ki degeri 1,51 ve k2 degeri 0,1 iken 3 mmol/L Fe
iyonu konsantrasyonunda ki degeri 1,30 ve ko degeri ise 0,1’tir. UV-C/PS/Fe*?
proseslerinde PS/Fe™? oranmmin ¢nemi ki katsayilarindan acikga goriilmektedir. ki
degeri, Ps/Fe*? oranin1 1/0,05 (1,15)’den 1/0,33 (1,51) ¢ikardigimizda yiikselmis, 1/0,33
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(1,51) oranm 1/1 (1,30)’e disiirdiiglimiizde az da olsa diigsmiistiir. En iyi inaktivasyon
verimi, en yiiksek ki katsayisi ile optimum PS/Fe*? (1/0,33) orani olarak belirlenmistir.
UV-C/PS/Fe*? proseslerinde, P. aeruginosa popiilasyonunun spesifik inaktivasyon
oranlarinin ki1>kz oldugu goriilmiis, ilk anda (ilk 10 sn, ilk faz) SO4*” ne maruz kalan
kismin hizli bir sekilde inaktivasyonunun gergeklestigini ve daha sonra (10 sn’den 60
sn’ye, ikinci faz) arta kalan kisimda inaktivasyonunun daha yavas gerceklestigi
goriilmistiir (Sekil 4.39). Benzer bir ¢alisma yapan Rodriguez-Chueca ve ark. (2017b)
0,1 mmol/L PMS+0,1 mmol/L Fe+UV-A prosesinin S. aureus’ e etkisini

incelediklerinde, bifazik model yardimiyla belirledikleri ki (0,16) degerlerinin ko
(0,006) degerlerinden yiiksek oldugunu bildirmislerdir.
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Sekil 4.39. P. aeruginosa inaktivasyonu icin UV-C+Fe*?+K2S,0s (3mmol/L) tuzu ile
yapilan deneylerin Bifazik modele gore belirlenen k1 ve k2 katsayilari ve logaritmik

bakteri giderimi
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P. aeruginosa ve E. coli karsilastirildiginda, E. coli’nin SO4*" prosesleri ile daha fazla
giderildigini k1 ve ko degerleri agikca ortaya koymaktadir. Fe*? iyonu igin belirlenen
uygun konsantrasyon ile her bir bakterinin inaktivasyon katsayisinin artmasi ile

dezenfeksiyon verimliliginin arttig1 sGylenebilir.

4.4.4. Farkh Yontemlerle Aktiflestirilmis Siilfat Radikallerinin Uretildigi

Proseslerde taq Sureleri

SO4*” leri ile dezenfeksiyon teknolojinin kapsamli bir degerlendirmesinde dezenfektan
dozaji ve aktivasyon yontemi Onemli bir rol oynamaktadir. SO4* proseslerinin
bulgularina genel bir bakis ve ¢esitli SO4°* Uretim sistemlerin sonuglarinin
karsilastirmasin1 kolaylastirmak igin, Bifazik modele gore 4-log inaktivasyon icin

gereken sureler (tap, sn) belirlenmistir.

Sekil 4.40’da siilfat radikali tireten proseslerde E. coli bakterisinin 4-log inaktivasyonu
icin gereken siireler verilmistir. UV-C/K2S,0g proseslerinde, 0,1 mmol/L K>S,0sg tuzu
uygulandiginda E. coli bakterisinin 4 log E. coli inaktivasyonu icin gereken sure UV-C
prosesi ile neredeyse ayni kalirken (% 0,95), 3 mmol/L K2S20g dozunda % 90 daha az
zamana ihtiyag duyulmustur. UV-C/Na2S:0s proseslerinde de benzer durum
gozlenmektedir. Na»S20s tuzunun konsantrasyonu arttik¢a 4 log E. coli inaktivasyonu
icin gereken siire 51,4 sn’den 9 sn’ye diiserek inaktivasyon siresinin % 85,71 azalmasi
saglanmistir. UV-C/Oxone proseslerinde ise en diisiik 0,1 mmol/L Oxone dozunda bile
inaktivasyon siiresinde (39,6 sn) % 37 azalma saglanmistir. Siilfat konsantrasyonunun
artmasi ile 4 log inaktivasyon icin gereken siirenin 6nemli Ol¢iide azaldigi tespit
edilmistir. Bu inaktivasyon siiresindeki diisiis, siilfat konsantrasyonunun artmasi ile
olugsan SO4*’lerinin artmasi ve pH degerlerinin diismesinden kaynaklanmaktadir. Fakat
SO4* proseslerinde, daha fazla siilfat kullanilmasi daha fazla zararli DBP olusuma
neden olabilir. Bu yizden daha az kimyasal ile daha uzun inaktivasyon sureleri tercih
edilmektedir. Yine de diger dezenfeksiyon yontemlerine gore SO4°*” leri, daha az DBP

olusumu saglamaktadir (Xiao ve ark. 2019).
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K2S,0s/Fe*2 proseslerinde 0,15, 1 ve 3 mmol/L Fe*? konsantrasyonlari igin tsp degerleri
siras1 ile 58,8, 12 ve 28 sn, K2S,0g/Fe*? prosesinin UV-C ile kombinasyonu sonucu
sirasi ile 7,2, 4,2 ve 4,8 sn oldugu tespit edilmistir. Her iki proses icin de en iyi 4 log
inaktivasyon siiresi 1 mmol/L Fe*? dozunda elde edilmistir. Daha 6nce de belirttigimiz
gibi, 1/0,33’deki PS/Fe™ oran1 en yiiksek inaktivasyon potansiyeline sahiptir.
Kullanilan optimum Fe*? dozu ile etkili dezenfeksiyon icin optimum siire belirlenerek
fazla metal iyonu kullanilmasi sonucu insan sagliginda ve ekosistemde olusacak
sorunlar1 en aza indirmek miimkiindiir. Ayrica UV-C/K2S,0s/Fe*? kombine prosesin,
K2S,0s/Fe*? prosesine kiyasla inaktivasyon siiresinde % 65-87 azalmaya neden oldugu
gdzlenmistir. UV-C ile aktiflestirilen (3 mmol/L K2S,0s+Fe*?) SO4* i ile 4 log E. coli
inaktivasyonu 6,3 sn’de elde edilirken, Fe* ile aktiflestirilenden 3 mmol/L K2S;0s
(farkli Fe*? dozlarinda) 12-58 sn daha kisa oldugu goriilmiistiir. Bu durum, Fe*? iyonlar:
ile aktiflestirilmis proseslerin, UV-C radyasyonu ile aktiflestirilmis proseslerden daha

diisiik aktivasyon potansiyeline sahip oldugunu agikca gostermistir.

UV-C/K;S,0s prosesinde Fe*? katalizoriiniin varligi ve yoklugu degerlendirildiginde,
UV-C/K2S,0s aktivasyon sistemine (6,3 sn) 0,15 mmol/L Fe*? (7,2 sn) kataliz6riiniin
eklenmesi E. coli inaktivasyon siiresinde diisiis olmadigini gostermistir. Ancak optimum
1 mmol/L Fe*? dozunun kullanilmas1 E. coli igin tsp sirelerini 6,3 sn’den 4,2 sn’ye

diistirmustiir.
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Sekil 4.40. Sulfat radikali Gretilen proseslerde E. coli bakterisinin 4-log inaktivasyonu
icin gereken sureler (tap)
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Sekil 4.41°de ise siilfat radikali iireten proseslerde P. aeruginosa bakterisinin 4-log
inaktivasyonu icin gereken siireler verilmistir. UV-C radyasyonu ile P. aeruginosa
bakterisinin 4-log inaktivasyonu 99,6 sn temas siiresinde elde edilmistir. UV-C
radyasyonunun en yiksek konsantrasyonda K.S;Os ve NaxS>Og tuzu (3mmol/L) ile
birlikte kullanilmasi sonucu tsp degerleri sirasiyla 36 ve 38,4 sn’ye diismistiir. Ayni
konsantrasyonda Oxone tuzu ilavesi ise tsap degerini 4,8 sn’ ye diislirmistir. UV-C
radyasyonuna ek olarak PMS tuzunun kullanilmasi inaktivasyon suresini % 95,18

oraninda azaltmustir.

K2S,0s/Fe*? proseslerinde 0,15, 1 ve 3 mmol/L Fe*? konsantrasyonlari i¢in tsp degerleri
sirasi ile 114, 25,2 ve 43,2 sn, K2S,0s/Fe*? prosesinin UV-C ile kombinasyonu sonucu
sirast ile 13,3, 6,6 ve 7,8 sn oldugu goriilmiistir. Bu durum, UV-C/K;S,Og/Fe*?
prosesinin, K.S,0s/Fe*? prosesine kiyasla inaktivasyon siiresini % 73,8-88,3 azalttigin1
gostermistir. Ayrica UV-C ile aktiflestirilen siilfat radikalleri ile 4 log P. aeruginosa
inaktivasyonu, Fe*? ile aktiflestirilenden daha kisa inaktivasyon siiresi gerektirmistir. Bu
durum, Fe*? iyonlarinin, UV-C radyasyonunundan daha diisiik aktivasyon potansiyeline
sahip oldugunu agik¢a gostermistir (Marjanovic ve ark. 2018, Rodriguez-Chueca ve ark.
2019a).

UV-C/K2S,0s prosesine optimum doz olan 1 mmol/L Fe*? katalizériiniin eklenmesi P.
aeruginosa bakterisinin tsp siiresini 36 sn’den 6,6 sn’ye diistirmiistir. UV-C/K2S,0s
prosesinde Fe*? katalizriiniin varligi P. aeruginosa bakterisinin 4-log inaktivasyon

siiresini dnemli dl¢ilide diistirmiistiir.
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Sekil 4.41. Sulfat radikali Ureten proseslerde P. aeruginosa bakterisinin 4-log
inaktivasyonu icin gereken sureler (tsp)

Cizelge 4.1’de Bifazik model ile belirlenen dezenfeksiyon metodlarinin bazi
parametreleri verilmistir. Dogrusal olmayan inaktivasyon egrileri icin, sadece R2
varsayimi ile model belirlemek yetersiz olabildiginden RMSE parametresi de
uygunlugun belirlenmesinde kullanilmaktadir (Geeraerd ve ark. 2005). Deneysel veriler
sonucu yapilan modellemelerden elde edilen verilere gore, yiiksek bir R? ve diisiik

RMSE degeri ile Bifazik model uygunlugu kanitlanmistir.

103



Cizelge 4.1. Bifazik model ile belirlenen dezenfeksiyon metodlarinin bazi parametreleri

E. coli P. auroginosa

Aktiflestirme | SOe

Metodu Kaynag | ki k2 RRMSE | Too | ka k2 R?RMSE | T

uv-c - 0,26 | 0,04 | 0,98/0,34 63 0,25 | 0,05 | 0,99/0,14 99,6

uv-C 0,2mmol/ 0,47 | 0,06 | 0,99/0,21 62,4 | 0,29 | 0,06 | 0,99/0,18 91,2
L K2S20s8

uv-C 0,5mmol/ 0,56 | 0,07 | 0,98/0,29 48 0,45 | 0,07 | 1/0,09 82,8
L K2S:0s

uv-c 1mmol/L | 0,83 | 0,08 | 0,99/0,24 16,8 | - - - -
K2S20g8

uv-Cc 2mmol/L 2,65 | 0,11 | 0,99/0,21 99 | 0,62 | 0,08 | 0,99/0,24 68,4
K2520s

uv-Cc 3mmol/L 1,77 | 0,11 | 0,97/0,58 6,3 | 0,82 | 0,08 | 0,99/0,26 36
K2520s

uv-Cc 0,1mmol/ | 0,26 | 0,03 | 0,99/0,24 51,4 | 0,30 | 0,05 | 0,99/0,20 90
L Na2S20s

uv-Cc 0,5mmol/ | 0,53 | 0,07 | 0,98/0,30 52,8 | 0,35 | 0,06 | 0,99/0,15 82,8
L Na2S20s

uv-C 2mmol/L 1,94 | 0,11 | 1,00/0,19 14,4 | 0,30 | 0,05 | 0,99/0,19 68,4
NaxS20sg

uv-C 3mmol/L 1,12 | 0,02 | 0,98/0,46 9 1,18 | 0,09 | 0,99/0,30 38,4
Na>S>0g

uv-C 0,1mmol/ 0,59 | 0,08 | 0,99/0,28 39,6 | 0,39 | 0,05 | 0,99/0,19 60
L Oxone

uv-C 0,5mmol/ 1,04 | 0,09 | 0,99/0,37 13,2 | 0,70 | 0,08 | 0,98/0,33 37,2
L Oxone

uv-C 2mmol/L 1,60 | 0,12 | 0,96/0,66 7,2 |0,82| 0,10 | 0,98/0,40 18
Oxone

uv-C 3mmol/L 2,89 | 0,14 | 0,98/0,42 36 |219| 0,14 | 0,98/0,43 4,8
Oxone

0,15 mmol/L | 3mmol 0,60 | 0,05 | 0,98/0,31 58,8 | 0,28 | 0,03 | 0,98/0,25 114

Fe*? K2S20s

1 mmol/L 3mmol/L | 0,86 | 0,09 | 0,99/0,39 12 0,65 | 0,07 | 0,99/0,30 25,2

Fe*? K2S20s

3 mmol/L 3mmol/L | 0,51 | 0,08 | 1,00/0,18 24 0,35 | 0,07 | 0,99/0,24 43,2

Fe*? K2S20s

UV-C + 0,15 | 3mmol/L 1,42 | 0,15 | 0,99/0,33 7,2 | 1,05 0,12 | 0,99/0,26 13,2

mmol/L Fe*? | K»S:0g

Uv-C + 1| 3mmol/L 2,38 | 0,12 | 0,95/0,80 42 |151]0,10 | 0,94/0,85 6,6

mmol/L Fe*? | K2S:0s

uUv-C + 3| 3mmol/L 2,05 | 0,12 | 0,99/0,26 4,8 1,30 | 0,10 | 0,98/0,39 7,8

mmol/L Fe*? | K2S20s
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5. SONUC

Bu ¢alismada, UV-C radyasyonu ve Fe*? aktivasyonu ile elde edilen SO4* lerinin, E.

coli ve P. aeruginosa bakterilerinin inaktivasyonu iizerindeki etkisi degerlendirilmistir.

SO4* kaynagi olarak K»S»0s, NaxS:0s ve Oxone tuzlari kullanilmistir. Deneysel

verilere karsilik gelen inaktivasyon egrileri ile, Microsoft Excel eklenti araci Glnafit

(Geeraerd ve Van Impe Inactivation Fitting Tool) kullanilarak inaktivasyon katsayilari

(k1 ve ko) belirlenmistir. Calismadan elde edilen sonuglar asagida 6zetlenmistir:

Siilfat tuzlarmin tek baslarina bakteri inaktivasyonunda etkisi olmamaistir.
Katalizor ilave etmeden UV-C radyasyonunun, E. coli ve P. aeruginosa
bakterilerinin giderimleri sirasi ile 5,22 ve 4,34 log olarak belirlenmistir. UV-C
radyasyonunun, PS ve PMS tuzlar ile birlikte kullanilmas1 bakteri inaktivasyon

verimini arttirmistir.

UV-C/K:S20g, UV-C/Na2S,0s ve UV-C/Oxone proseslerinde, PS kaynagi olan
NaxS20g ve K2S;0g tuzlar1 benzer bakteri inaktivasyonu gosterirken, en yiiksek
inaktivasyon PMS kaynagi olan Oxone tuzunun kullanilmas: ile ger¢eklesmistir.
Bu da fotokimyasal aktivasyon sirasinda PMS ile HO* ve SO4°*" Uretilirken, PS
ile iki SO4* nin iretilmesi olarak agiklanabilir. Ayrica siilfat tuzlarinin artmasi

da bakteri inaktivasyonunu arttirmigtir.

Fe*? ile SO4* olusumunun etkisini ortaya koyabilmek igin yapilan deneylerde,
UV-C radyasyonu ile gergeklestirilen K2S;Os/Fe™? prosesleri, K;S,Ogs/Fe*?
proseslerinden daha fazla bakteri inaktivasyonu saglamistir. UV-C/K2S,0s/Fe*?
ve K2S;0s/Fe*? proseslerinde, PS/Fe*? oraninin inaktivasyon verimi igin dnemli
oldugu goriilmiistiir. 1/0,15, 1/0,33 ve 1/1 (PS/Fe*?) oraninda yapilan deneyler
sonucunda 1/0,33 oraninda optimum giderim verimi gerceklesmistir. Bu oranin

diismesi veya yiikselmesi bakteri giderim verimini diistirmiistiir.

Oxone ve Fe*? kullanimi sirasinda pH diisiislerinin 6nemli oldugu ve saglik

etkisi olusturmamasi adina sinir pH diizeylerinin lizerinde kalan degerler dikkate
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alindiginda, Oxone’un diisiik dozlarinda ve Fe' nin optimum oraninda diisiik

dezenfeksiyon siiresi ile daha iyi verimler elde edildigi goriilmiistiir.

e UV-C radyasyonu ve/veya Fe*? aktivasyonu ile elde edilen SO4°* prosesleri ile
P. aeruginosa bakterilerinin inaktivasyon hizi E. coli’ye gore daha az olmus, P.

aeruginosa’nin SO4*” ne karsi daha direngli oldugu bulunmustur.

e Glnafit programindaki Bifazik modele gore belirlenen ki ve kz inaktivasyon
katsayilar1 karsilastirildiginda, ki katsayilarinin ko katsayilarindan daha yiiksek
oldugu gorillmiistiir. Bu durum, uyguladigimiz tim SO4°* Uretimi proseslerinde

yaklagik ilk 10 - 20 sn siirelerinde hizli inaktivasyon gerceklestigini géstermistir.

o (Cesitli SO4* iiretim sistemlerinin sonuglarinin karsilastirmasinda kullandigimiz
4-log inaktivasyonu icin gereken sireler (t4p) degerlendirildiginde, en hizli tap
inaktivasyon siiresi, ikili aktivasyon faktorii kullamlan UV-C/K2S;Os/Fe*?
prosesinde (4,2 sn’de) gerceklesmistir.

Fe*? ve UV-C ile aktiflestirilen siilfat radikali bazli ileri oksidasyon prosesleri ile E. coli
ve P. aeruginosa bakterilerinin dezenfeksiyonu i¢gme suyu aritiminda uygun bir yontem
olarak o6ngorulebilir. Fenton ve Foto-Fenton proseslerinde diisik pH’da g¢alisilsa da,
insan sagligma zararli etkisini ortadan kaldirmak ve kimyasallarla iliskili maliyeti
diisiirmek icin igme suyu aritma tesislerinde notr pH’larda da etkili bir dezenfeksiyon
alternatifi olarak kullanilabilir. Ileride yapilacak calismalara temel teskil edecek bu
calismaya ek olarak farkli metal iyonlar1 ve bakteri tiirleri ile sicaklik ve pH gibi farkli

parametrelerin etkileri de degerlendirilebilir.
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