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OZET

Elektrokoagulasyon yontemi ile nikel igeren atik suyun aritimi gergeklestirilmistir.
Elektrokoagiilasyon isleminde 0zel tasarlanmis demir ve aluminyum elektrotlar
kullanilmistir. Deney parametrelerinin nikel giderim verimi ve enerji tlketimi Uzerindeki
etkisi “cevap yiizey” temelinde “Merkezi Karma Tasarim (Central Composite Design)”
Design Expert 11 programi ile degerlendirilerek parametrelerin birbirleriyle iliskileri
belirlenmistir. Hem Fe hem de Al elektrot kullanilarak modelin belirledigi 30 adet 15’er
dakikalik elektrokoagilasyon deneyleri sonucunda, 4 faktor (akim yogunlugu, pH,
baslangi¢ derisimi, NaCl derisimi) bes seviyede parametrelerin nikel giderim verimi ve
enerji tuketimi Uzerine etkisi incelenmistir. Ayrica, aritim sonunda geriye kalan
elektokoagulasyon camuru, seramik karo dretiminde degerlendirilerek bir endustriyel

simbiyoz uygulamasi yapilmistir.

Anahtar Kelimeler: Elektrokoagulasyon, Agir Metal Giderimi, Nikel, Endustriyel
Simbiyoz
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SUMMARY

The treatment of waste water containing nickel was carried out by
electrocoagulation method. Specially designed iron and aluminum electrodes are used in
the electrocoagulation process. The effects of the experimental parameters on the nickel
removal efficiency and energy consumption were evaluated with the "Central Composite
Design" Design Expert 11 program on the basis of “response surface” and the relations of
the parameters with each other were examined. As a result of 30 pieces of 15-minute
electrocoagulation experiments determined by the model using both Fe and Al electrodes,
the effects of 4 factors (current density, pH, initial concentration, NaCl concentration) at
five levels on nickel removal efficiency and energy consumption were investigated. The
effects of operating parameters such as pH, current density, initial Ni concentration and
supporting electrolyte concentration on removal efficiency and energy consumption were
investigated. In addition, the electrocoagulation sludge remaining at the end of the
treatment was evaluated in the production of ceramic tiles and an industrial symbiosis

application was made.

Keywords: Electrocoagulation, Heavy Metal Removal, Nickel, Industrial Symbiosis
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1. GIRIS

Su kaynaklarinin korunmasi, bugiin insanoglunun karsi1 karsiya oldugu en biyik
zorluklardan biridir. Hizli niifus artis1, hizli kentlesme, endiistriyel faaliyetlerde genisleme,
ormanlarin azalmasi ve kiiresel 1sinma gibi ¢ok sayida faktor su kitligina yol agmaktadir
(El-Ashtoukhy vd., 2020). Okyanuslarin ve denizlerin tuzlu sular1 diinyadaki toplam suyun
% 97'sinden fazlasim1 olusturmaktayken, tatli su kaynaklar1 diinyadaki toplam suyun %
1'den azdir. Bu % 1'lik kisim da endiistriyel teknolojiler, tarim ve insan kaynakl kirlilikler

nedeniyle strekli azalmaktadir (Al-Qodah ve Al-Shannag, 2017).

Endiistriyel atik suyun tanimi c¢ok genistir ve evsel atik sudan farklidir. Farkli
endustri tarleri ve uygulanan siiregler sebebiyle, ortaya ¢ikan atik suyun bilesimi ve yapisi
farklidir (Crittenden vd., 2012). Tam kirletici kaynaklar: i¢in uygun aritma tesisini kurmak
zor, ayn1 zamanda da pahalidir. Bu nedenle diisiik yatirnm ve bakim maliyetli, enerji

acisindan verimli, yenilikci teknolojilere acil ihtiyac vardir (Parmar ve Thakur, 2013).

Yogunlugu 5 g/cm®ten biiyiik ve atom numaras1 20'nin lzerinde olan bir grup
metale (ve metal benzeri elementlere) “agir metal”, denilmektedir. Insanlar i¢in tehlikeli
olan agir metaller arasinda Bakir (Cu), Cinko (Zn), Nikel (Ni), Kursun (Pb), Civa (Hg),
Kadmiyum (Cd), Arsenik (As) ve Krom (Cr) bulunur. Bu tiir metaller toprakta dogal
olarak eser miktarlarda bulunmaktadir. Ancak belirli alanlarda yogunlastiklarinda ciddi bir
tehlike olustururlar. Gida zincirine kolayca girebilir, halk ve c¢evre sagligi icgin risk
olugtururlar. Ni zararli etkisi ¢ok olan bir agir metaldir. Su ortamdaki yiiksek
¢oziiniirligiinden dolayr canli mikroorganizmalar tarafindan absorbe edilir. Besin zincirine
girdikten sonra insan viicudunda birikerek viicuda ciddi saglik bozukluklarina sebep olur.
Ni derisiminin Kritik diizeyi asmasi, mide rahatsizligi ve deri dermatiti disinda, beyin ve
kemik hasarina, ciddi akciger ve bobrek sorunlarina neden olabilir. Ayrica Ni’in insanlarda

kanserojen etkisi oldugu da bilinmektedir (Bazrafshan vd., 2015).

Endiistriyel faaliyetlerden biri olan metal kaplama sanayisi, hizla gelisen sanayi
dallar1 arasinda onemli bir yere sahiptir. Metal kaplama sanayinden kaplama islemi

sonrasinda uygulanan durulama banyo islemi sonrasinda cevre kirliligine sebep olan
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organik maddeler, Ni, Cu, Fe, Cr, Zn vb. agir metal bilesikleri, siyaniir gibi kati, sivi ve gaz
atiklar ortaya ¢ikmaktadir. Metal kaplama sanayi kaplama atiksuyunda bulunan agir
metallerden oOtiirii riskli sanayi sektorleri arasinda yer almaktadir. Metalle kirlenmis

atiksularin alic1 ortama desarj edilmeden Once aritilmasi gereklidir.

Agir metallerin  atiksulardan uzaklastirilmasi  amaciyla ¢esitli  yontemler
kullanilmaktadir. Bunlar arasinda kimyasal ¢oktiirme, kimyasal indirgenme-yukseltgenme,
iyon degisimi, filtrasyon, elektrokimyasal yontemler, membran teknolojisi, ters osmoz,

adsorpsiyon gibi yontemler sayilabilir.

Elektrokoagiilasyon (EK) ilk olarak 1889'da Ingiltere'de kanalizasyon aritimi igin
gindeme gelmis ve 1946'da ABD’de atik su aritimi i¢in kullamilmustir. Ancak, EK
uygulamasi yiiksek enerji maliyeti ve biiylik sermaye yatirimlari nedeniyle kisitlanmistir
(Patrikar vd., 2020). Gegtigimiz yirmi yilda elektrokimyasal atik su aritma teknolojileri,
aritilmis suyun kalitesinden 6diin vermeden minimum c¢amur iireten, kimyasal katki
gerektirmeyen ve minimum karbon ayak izi saglayan bir secenek olarak yeniden 6nem

kazanmaya baglamistir (Moussa vd., 2017).

EK, giic kaynag: ile paralel veya seri baglanmis elektrot setleriyle kullanilir. Bu
islem bagka herhangi bir kimyasal gerektirmez. Kullanilan ya demir (Fe) ya da aliminyum
(Al) elektrotlardir. Al elektrot, suyun baslangic pH'1 asidik ise pH'1 arttirmasi, baslangig
pH" alkali ise pH’1 diisiirmesi avantajin1 saglar. Bu nedenle, Al elektrot EK’da, pH
notlrlestirici gorevi goriir. EK islemi, ¢ikis suyunun pH ayarlamasi gerekliligini ortadan

kaldirir (Patrikar vd., 2020).

EK, cevre dostu etkili bir teknoloji olmasina ragmen, dogru bertaraf edilmediginde
bliylik miktarlarda atik ¢amur olusumu dezavantaj1 bulunmaktadir. Olusan kati atigin bagka
bir proses icerisinde degerlendirilmesi son zamanlarda giindeme gelmekle birlikte ¢ok az
calisilmig bir konudur. Cevresel etkilerini minimuma indirebilmek amaciyla EK
camurunun seramik pigment (Tezcan Un ve Unal, 2013) (retiminde hammadde, tekstil
boyasinin (Yilmaz vd., 2011) uzaklastirilmasinda adsorban, biyo-yag (Tezcan Un vd.,

2016) tiretiminde de katalizor olarak degerlendirildigi ¢calismalar bulunmaktadir.
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Endustriyel simbiyoz (ES) bagimsiz isletmeleri, daha siirdiiriilebilir ve yenilik¢i bir
kaynak kullanim1 ¢ercevesinde bir araya getiren bir yaklasimdir. Endistriyel isletmelerin
karsilikli fayda saglayacaklar1 ortakliklar kurmasi olarak tanimlanan ES uygulamalari,
isletmelere atik ve yan irlinlerin geri kazanilmasi, kaynak kullaniminda tasarruf ve
cevresel emisyonlarin azalmasi ile ham madde ve enerjinin verimli kullanilmasi gibi

faydalar saglar.

Son zamanlarda ES, atiklarin degerlendirilmesini, kaynak verimliliginin
iyilestirilmesini ve ¢evresel etkinin azaltilmasini tegvik etmek i¢in farkli sektorler arasinda
yaygin olarak uygulanmaktadir. BOylece kaynak kullanimi azalir, verimlilik artar,

endiistriyel kaynakli ¢cevresel ve sosyal problemlerin 6niine gecilebilir.

Bu calisma iki basamakta gerceklestirilmistir. Ilk basamakta, Ni igeren atik su
Ozel olarak tasarlanan demir ve aliminyum elektrotlar igeren hiicrede EK islemine tabi
tutulmus; baslangi¢ derisimi, akim yogunlugu, pH ve destek elektrolitin Ni giderme
verimliligi ile elektrik enerjisi tiiketimi {izerindeki etkileri incelenmistir. Calismada
belirlenen deneysel parametrelerin optimizasyonu amaciyla Cevap Yizey Yontemi
kullanilarak deney tasarimi yapilmistir. EK siireci sonucunda atiksuyun aritimi yapilirken
ayn1 zamanda atik olarak da ¢amur olusmaktadir. Bir sektoriin atiginin diger sektoriin
hammaddesi olarak degerlendirildigi ES uygulamas: ile olusan bu ¢amur, kaplama tugla
tiretiminde kullanilmistir. Calisma sonucunda sifir atik ile atiksu aritimi yapilirken, ayni
zamanda kaplama tugla iiretiminde kullanilan geleneksel katki maddelerinin yerine, atik
camur kullanilarak ekonomik katki saglanmistir. Bu sayede hem atik suyun hem de EK

camurunun yaratacagi ¢cevresel Sorunlara ¢ozliim getirilmistir.



2. AGIR METALLER VE GIDERIM YONTEMLERI

Agir metaller kimyasal 6zelliklerinde biiyiik farkliliklar gosterir ve elektronikte,
makinelerde ve gilinliikk yasamin yani sira yliksek teknoloji uygulamalarinda yaygin olarak
kullanilir. Sonug olarak, cesitli antropojenik kaynaklardan ve ayrica toprak ve kayalarin
dogal jeokimyasal ayrismasindan insanlarin ve hayvanlarin su ve besin zincirlerine
girebilirler. Baslica kaynaklar1 arasinda madencilik atiklari, ¢6p sizintilari, belediye
atiksulari, kentsel akis ve Ozellikle elektrokaplama, elektronik ve metal kaplama
endiistrilerinden gelen endiistriyel atik sular yer alir. Teknoloji faaliyetlerinden metal
liretiminin artmasiyla birlikte, atik bertarafi sorunu en 6nemli konulardan biri haline geldi.
Bir¢cok su ortami, c¢evreyi, hayvanlar1 ve insanlari korumak i¢in tasarlanmis su kalitesi
kriterlerini asan metal derisimleriyle karsi karsiyadir. Metallerin tortularla tasinma
egiliminde olmalari, g¢evrede kalict olmalari ve besin zincirinde biyolojik olarak
birikebilmeleri nedeniyle sorunlar daha da artmaktadir. Diinyadaki en eski ¢evre kirliligi
vakalarindan bazilari, 6rnegin Cu, Hg ve Pb madenciligi, eritme ve Romalilar ve
Fenikeliler gibi eski uygarliklar tarafindan kullanilmasi gibi agir metal kullanimindan
kaynaklanmaktadir. Agir metaller, atik sularda bulunan en yaygin kirleticiler arasindadir

(Cora- Hernandez M. G. R. 1992).

Ni, topraklarda ve volkanik kayalarda dogal olarak bulunur. Nikel ve tuzlari
elektrokaplama, otomobil ve ugak parcalari, piller, madeni paralar, bujiler, kozmetikler ve
paslanmaz ¢elik gibi ¢esitli endiistriyel uygulamalarda kullanilir ve endiistriyel olcekte
nikel-kadmiyum pillerin Gretiminde yaygin olarak kullanilir. Kayalarin ve topragin
ayrismas1 ve minerallerin sizmasi yoluyla dogal olarak su kiitlelerine girer. Nikelin suda
¢Oziiniir tuzlari, su sistemlerinde kirlenmenin baslica problemleridir. Boya formiilasyonu
ve emaye endustrisi, nikel i¢eren atik sular1 yakindaki su kiitlelerine bosaltir. Nikel ayrica,
yaygin olarak nikel karbonil olarak bilinen ugucu bir bilesik olarak sigaralarda da bulunur
(Sharma K. S. 2015).

Ni atiksularinin birincil kaynagi metal isleme endiistrileri ve kaplamadir. Ni
bulunduran atiksularin en yaygin kaynagi kaplama ¢aligmalar1 olmasina ragmen pek ¢ok

endistriyel ¢alismalar sonucu meydana gelebilmektedir. Ni yiiksek seviyede giimiis
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rafinelerinden meydana gelen atiklar i¢inde bulundugu, celik iiretme, dokiimhaneler,
motorlu tasit ve ucak endiistrisinden gelen atiklar iginde tespit edilmistir. Alkali sivilar bazi
Ni alagimlarinin yiizeyinin hazirlanmasinda kullanilmaktadir. Ni agir metali pek ¢ok
endiistriyel atiksuda mevcuttur ve uzaklastirilmasi i¢in ¢dkeltme, iyon degisimi,

elektroflotasyon, fotokaliz, EK farki yontemler mevcuttur (Danis, 1996).

Endiistriyel atik sular1 aritmak ic¢in farkli yontemler kullanilmaktadir. Her birinin
kendi avantajlar1 ve dezavantajlar1 vardir. Asagidaki boliimde bazi temel aritim yontemleri

kisaca 6zetlenmistir.

2.1. Cokeltme

Cokeltme, kirleticilerin (¢oziinmiis veya siispansiyon halinde) ¢ozeltiden bir tortu
olarak ayrildigi, daha sonra filtrelenebilen, santrifiijlenebilen veya sivi kisimdan bagska
sekilde ayrilabildigi bir yontemdir. Cokelti, ¢okeltme maddesi ile agir metal iyonlar
arasinda metallerin biyo yararlanimini azaltan bir kompleks olusumunun bir sonucu olarak
olusur (Pohl, 2020). Cokeltme, kimyasal ¢okeltme, hidroksit ¢okeltme ve silfat ¢okeltme
gibi Ug c¢Okeltme yontemini igerir. Bu siregte eklenen kimyasallar, ¢ozindrltklerini
azaltmak icin agir metal iyonlariyla reaksiyona girer. Olusturulan kati1 faz, filtrasyon veya
cokeltme yoluyla ¢ozeltiden kolayca ayrilir. Ucuz, kullanim kolayligi ve metallerin
¢ogunun gideriminde kullanilabilir olmasi, yontemin avantajlaridir. Biiyiik gamur olusumu

ve camurun yonetim ise bu yontemin dezavantajlaridir (Shahedi vd., 2020).

2.2. Elektroflotasyon

Elektroflotasyonda, ayirma islemi sivi igerisinde olusturulan gaz kabarciklari
kabarciklart ile gergeklestirilmektedir. Bu  kabarciklar  suyun elektrolizi ile
olusturulmaktadir. Su i¢inde bulunan kirleticiler olusan bu gaz karaciklarin kirleticileri
tutarak yiizeye ¢ikarmasi ile ayrilir. Gaz, sivi ve kati kirleticilerde uygulanabilmekte ve
cesitli endustriyel Unitelerden olusan kirleticilerin (agir metal, yag, boyar madde, deterjan
vb.) azaltilmasi, arittimi ve uzaklastirlmasinda kullanilmaktadir. Avantaji ana reaktif
maddesinin elektron olmasi, elektrokimyasal islemler neticesinde yeni {iriinlerin olusmasi

ve ortamdaki kirleticilerin giderilmesi veya zararsiz hale doniismesini olanak saglayarak
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cevrenin dengesinin korunmasini saglamaktadir (Ozyonar, 2020). Su ve atik su aritmada,
yiizdiirme, petrol ve diisiik yogunluklu askida katilarin ayrilmasi i¢in kullanilmaktadir.
Ayrica elektroflotasyon, maden atik suyu, gida isleme atik suyu, kentsel kanalizasyon,
koloidal pargaciklar, atik sular igeren agir metaller, siyaniir ¢ozeltisinden altin ve glimiis
geri kazanim1 ve diger birgok su ve atik sudan atik sularin aritilmasinda etkilidir (Chen,
2004).

2.3. Iyon Degisimi

Iyon degisimi, ¢ozelti veya elektrolit veya erimis tuzdan elde edilen bir iyonun,
hareketsiz ve ¢oziinmez bir kati malzemeye baglanmis benzer sekilde yiiklii bir iyonla
degistirildigi ve genel elektronétraliteyi korudugu tersine cevrilebilir bir stokiyometrik
kimyasal reaksiyondur (Bashir vd., 2019). Iyon degistirme islemleri, yiiksek aritma
kapasitesi, yiiksek temizleme verimliligi ve hizli kinetik gibi bir¢cok avantaji nedeniyle agir
metalleri atik sudan ¢ikarmak i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir. Sentetik veya dogal kati
recine olan iyon degisim reginesi, katyonlarini atik sudaki metallerle degistirme 6zelligine
sahiptir. Iyon degistirme islemlerinde kullanilan malzemeler arasinda sentetik recineler,
cozeltiden agir metalleri gidermede etkili olduklari i¢in yaygin olarak tercih edilmektedir.
En yaygin katyon degistiriciler siilfonik asit gruplart (-SOsH) iceren kuvvetli asidik
regineler ve karboksilik asit gruplar1 (-COOH) olan zayif asit recineleridir (Fu ve Wang,
2011).

2.4. Adsorpsiyon

Adsorpsiyon, bir sivi ¢oOziinen maddenin (adsorbat) bir katinin (adsorban)
yiizeyinde birikmesi ve bir molekiiler veya atomik film olusturmast durumunda
gerceklesen stiregtir. Farkli yapiya sahip ¢ok sayida adsorban vardir ve bunlar, atik su
maddelerinden zararl agir metal iyonlarin1 uzaklagtirmak icin baslangic veya degistirilmis
formlarda kullanilabilir. En sik kullanilanlar aktif karbonlar, zeolitler, kil mineralleri,
endiistriyel kati atiklar ve biyomalzemelerdir (Burakov vd., 2018). Adsorpsiyon islemleri,
atik sularindan agir metallerin uzaklastirilmasi i¢in ¢esitli arastirmacilar tarafindan aktif
karbon yaygin olarak kullanilmaktadir. Su ve atik su aritma endiistrilerinde yaygin

kullanimina ragmen, aktif karbon pahali bir malzemedir. Son yillarda, agir metallerin kirli
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sulardan uzaklastirilmas: i¢in giivenli ve ekonomik yontemlere duyulan ihtiyag, ticari
olarak temin edilebilen aktif karbon diisiikk maliyetli alternatiflerin iiretilmesine yonelik
arastirmay1 gerekli kilmistir. Bu nedenle, tiim olasi tarima dayali ucuz adsorban
kaynaklarinin arastirilmasi ve bunlarin agir metallerin ¢ikarilmasi i¢in fizibilitelerinin

ayrintili olarak incelenmesi gerekmektedir (Hegazi, 2013).

2.5. Membran Filtrasyon

Membran filtrasyon islemi, farkli boyut ve ozelliklere sahip molekiilleri ayirma
kabiliyeti ile karakterize edilen fiziksel bir ayirma yontemidir. Itici giicli, 6zel bir
membranin iki tarafi arasindaki basing farkidir. Membran teknolojisi, genel {iretim
maliyetlerini diisiirmenizi ve ayn1 zamanda {irin kalitesini artirmanizi saglar. Membran
filtrasyonu, inorganik atiklarin aritilmasinda biiyiik ilgi gérmiistiir, askida kat1 ve organik
bilesikleri degil, ayn1 zamanda agir metaller gibi kirleticileri de uzaklastirabilmektedir.
Tutulabilen parcacigin boyutuna bagh olarak, atik sudan agir metalin uzaklastirilmasi igin
ultrafiltrasyon, nanofiltrasyon ve ters ozmoz gibi ¢esitli membran filtrasyonu tdrleri
kullanilabilmektedir (Barakat, 2011).

2.6. Fotokataliz

Fotokataliz, bir 151k kaynag: ile fotokatalizorler olarak adlandirilan yari iletken
malzemelerin ylizeyiyle etkilesime girdiginde meydana gelen aktivitedir. Bu islem
sirasinda, en az iki eszamanli fotojenere edilmis deliklerden oksidasyon ve fotojenere
elektronlardan indirgeme reaksiyonu meydana gelmektedir. Fotokatalitik slrec, cevre
kirleticilerinin hizli ve verimli bir sekilde yok edilmesi i¢in kullanilmaktadir. Yar1 iletken
bant araligindan daha biiylik 151k enerjisi ile yar1 iletken-elektrolit arayuzinin
aydinlatilmasi1 {izerine, yari iletkenin iletiminde ve degerlik bandinda sirasiyla elektron
deligi giftleri (e / h ¥) olusur. Yar iletken yiizeyine gé¢ eden bu yiik tasiyicilari, uygun
redoks potansiyeline sahip ¢ozelti i¢indeki tiirleri azaltabilir veya oksitleyebilir. Cesitli yar1
iletkenler kullanilmistir: TiO2, ZnO, CeO,, CdS, ZnS, vb. Genel olarak ile en iyi
fotokatalitik performanslar her zaman titanyum dioksit ile elde edilir. Endiistriyel atik ve

tarimsal atik sular1 aritma, kendi kendini temizleyebilme 6zelligi vardir. (Barakat, 2011).



2.7. Elektrokoagulasyon

Son yillarda EK ¢evre dostu ve verimli bir teknoloji olmasi nedeniyle biiytlik ilgi
gormekte ve ¢esitli kirleticilerin gideriminde kullanilmaktadir. EK bir anot ve bir katot
iceren elektrolitik bir hiicreden olusur. EK ile islenecek ¢ozelti reaktore doldurulur. Ayni
veya farkli iletken metalden yapilmis elektrotlar, anot ve katot olarak ¢ozeltiye daldirilir ve
bir giic kaynagina baglanir. Al elektrodu ve Fe elektrodu kullanilmasi halinde surecte

meydana gelen reaksiyonlar Sekil 2.1’de gosterilmektedir.
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Sekil 2.1. EK reaktériinde aliminyum (Al) ve demir (Fe) elektrodu kullanilmasi
durumunda gergeklesen reaksiyonlar (Ozli, 2016)

Genel olarak, EK siirecinin birbirini takip eden ii¢ siireci igerdigi kabul edilir;

e  Elektrotun elektrolitik oksidasyonu ile pihtilagtirict olusumu.

o Kirletici maddelerin ve partikiil siispansiyonunun dengesizligi ve emiilsiyonlarin
kirilmast.

. Kararsizlastirilmis pargaciklarin topaklar olusturmak igin toplanmasi (Yavuz ve

Ogtitveren, 2017).

EK da yaygin olarak kullanilan elektrotlar Al ve Fe elektrotlardir. Al ve Fe
anotlardan akim gegtiginde sirastyla AI®* ve Fe2 * iyonlar olusur. Katotta hidrojen gazi ve

hidroksit iyonlar1 aym anda salmir. Bu hidroksit iyonlari, ¢ozelti i¢indeki Al® * ve Fe?
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iyonlari ile birleserek pihtilastirict gorevi géren Al ve Fe hidroksitleri (Al(OH)s, Fe(OH):
ve Fe(OH)s gibi) olusturur. Bu metal hidroksitler atiksu ortamindaki farkli kirlilik
parametrelerini adsorbe ederek ¢okelmesini saglar. Metal hidroksit olusumu suyun pH'ia
bagl olarak degisebilmektedir. EK sonucunda pH'a bagl olarak Fe(H20)6*", Fe(H20)s%",
Fe(H20)4(OH)2*, Fe(H20)s(OH)* ve Fea(H20)s(OH)4*" bilesikleri olusabilmektedir. Fe
elektrotta iki mekanizma Onerilmistir. Esitlik 2.1-2.8 de gosterildigi gibidir (Chouhan vd.,
2018). Esitlik 2-9 ve 2-10 Al elektrot icin mekanizmalar onerilmistir.

= Mekanizma 1:

Anot: 4Few) — 4Fe*?(aq) + 8€7(ag) (2.1)
4Fe*?(aq) + 10H20() + O2g) — 4Fe(OH)s(s) + 8H" (aq) (2.2)
Katot: 8H"(ag) + 86" — 4Hy(g) (2.3)
Genel: 4Fe) + 10 HoOqy + O2(g) — 4Fe(OH)3(s) + 4Ho(g) (2.4)

=  Mekanizma 2:

Anot: Fe) — Fe'2qq) + 2€° (2.5)
Fe*(ag) + 20H (ag) — Fe(OH): (5) (2.6)
Katot: 2H2Oy + 2" — Hz(g) + 20H (ag) (2.7)
Genel: Fegs) + 2H20() — Fe(OH)z(s) + Ha(g) (2.8)
Al elektrot reaksiyonlar asagidaki esitlik 1.9 ve 1.10 daki gibidir:

Anot: Al ) — A" (ag) + 3¢ (2.9)
Katot: 3H20 )+ 3e"— 3/2 Hz () + 30H" (2.10)

EK sireci; agir metallerin, yag ve gresin, karmasik organiklerin, mikroorganizma
ve virlislerin, askida ve kolloidal katilarin gideriminde, yag emiilsiyonlarinin sudan

ayrilmasinda kullanilir.

EK, kirli atik suyun siirdiiriilebilir ve ekonomik bir sekilde aritilmasini saglayarak
klasik aritma tekniklerinin dezavantajlarin1 ortadan kaldirma potansiyeline sahiptir (Oncel

vd., 2013). Cizelge 2.1°de EK ‘in avantaj ve dezavantajlar1 verilmistir.



Cizelge 2.1. EK isleminin avantajlar1 ve dezavantajlar1 (Babu vd., 2020)

AVANTAJLARI DEZAVANTAJLARI
Basit donanimlidir, daha az bakim | Bakim ihtiyac1 ve elektrotlarin diizenli
gerektirir, kullanimi kolaydir. olarak degistirilmesi gereklidir.
Sisteme herhangi bir harici kimyasal | Atik suyun iletkenligi

ilavesi olmadigindan ikincil bir kirlilige

neden olmaz.

Renk, koku, KOI (Kimyasal oksijen
ihtiyac1), COI (¢6ziinmiis oksijen ihtiyac1)
vb. sorunlar i¢ceren hemen hemen her turl

atik suyu aritmak i¢in kullanilabilir

Elektrot yiizeyinde oksit tabakasi olusumu

elektrotun pasiflesmesine neden olur.

Kicuk kolloid partikilleri ¢okertebilir.

Jelatinimsi maddeler uzun sire

ayrilmadan tutuldugunda ¢6ziinebilir.

Elektroliz sirasinda  olusan  gaz

kabarciklari, kirletici maddeyi ¢dzeltinin

iistiine tasiyabilir ve uzaklastirilabilir.

Diger ayirma yontemlerine gore daha az
¢amur olusur ve olusan bu ¢amur ¢ok hizl

cokeltilir.

Metalik oksitler/hidroksitlerin varligindan
dolayi susuzlastirma islemi oldukca

kolaydir.

Elektrokoagulasyon siirecine etki eden faktorler asagida anlatilmistir.

2.7.1. Akim yogunlugunun etkisi

10

EK sirecindeki 6nemli bir parametre, mevcut yogunluktur, ¢linkii reaksiyon

kinetigi lizerinde 6nemli bir etkiye sahiptir. Akim yogunlugu, anodik ¢dziinmenin boyutu

ile ilgilidir. Ayni zamanda, elektrolitik gaz iiretim hizi ve kabarciklarin boyutu da

uygulanan akim yogunluguna baghdir. Bu nedenle akim yogunlugu, pihtilastirici dozajini,

kirletici maddenin yiizdiirme yoluyla uzaklastirilmasint ve ¢ozeltinin karigtirilmasin

dogrudan etkiler (Ribeiro vd., 2019). Literatiir kaynaklari, vaka ¢alismasina bagl olarak 1-
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100 mA/cm? arasinda uygulanan ¢ok cesitli akim yogunluklarmi bildirmektedir. A¢iktir ki,
farklt durumlarda farkli akim yogunluklari arzu edilir. Yiizdiirme hiicreleri veya blyuk
cOkeltme tanklarim1 igeren ayirma islemleri icin yliksek akim yogunluklarma ihtiyag
duyulurken, kiigiik akim yogunluklar1 geleneksel kum ve kémdr filtreleriyle entegre olan
elektrokoagiilatorler i¢in uygundur. Sistematik bir analiz, akim yogunlugu ve hedeflenen
yeniden deger (ayirma) etkileri gerektirir. Tipik bir EK deneyinde, elektrot veya elektrot
tertibat1 genellikle bir dis dogru akim kaynagina baglanir (Kabdaslh vd., 2012)

2.7.2. Baslangic pH’nin etkisi

Bir ¢ozeltinin baslangic pH’1nin 6nemli bir faktor oldugu ve elektro pihtilagsma
isleminin performansi iizerinde 6nemli bir etkiye sahip oldugu tespit edilmistir (Nwabanne
vd., 2018). pH, bir ¢dzeltinin asitlik veya bazlik derecesi hakkinda bilgi verir. pH, ortamda
olusan elektrolitik reaksiyonlari hemen etkilediginden biyuk 6neme tagimaktadir. EK
prosesinde kati metal hidroksitlerin olusumunda pH birinci dereceden etkilidir (Eroglu

Onpeker, 2017).

2.7.3. Destek elektrolit derisiminin etKisi

EK’ nin verimini yukseltmek ve atiksuyun iletkenligini belirlenen diizeye getirmek
icin sodyum nitrat, sodyum sulfat gibi inert tuzlar, NaCl, KBr gibi halojenli tuzlar ya da
deiyonize su kullanilmaktadir. Bu ayarlama atiksuyun baglangi¢c pH’ inda yaklasik olarak
0,3 birim degisime sebep olmaktadir (Guney 2013).

2.7.4. Baslangig Kkirletici derisimi etkisi

EK reaktoriiniin performansi, baslangigtaki kirletici derisimine baghdir. Farkli
farkli derisimler denenmistir. Kirletici maddelerin derisimini uzaklastirma verimini etkiler
clinkii pthtilagma sifirinct derece reaksiyon kinetigini takip etmez, daha ¢ok sozde ikinci

veya birinci derece Kinetigi takip eder (Vepsalainen ve Sillanpaa).
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Sicaklik gibi ilk kirletici derisimi, konumlara ve mevsimlere gore degisir ve etkisi
Bununla birlikte, kirletici giderme verimliligi, genellikle sabit bir akim yogunlugunda
kirleticinin baslangi¢ derisimindeki artisla azalir. Bunun nedeni, iiretilen metal hidroksit
yumaklarinin miktarinin, daha yiiksek baslangig kirletici derisimlerinde yiksek miktardaki
kirletici molekiilleri pihtilastirmak icin yetersiz olmasidir. Yiiksek kirletici baslangi¢
derisiminde, akim yogunlugunun, o6zellikle EK’ nin erken asamalarinda, giderme
verimliligi tizerinde genellikle 6nemli bir etkisi yoktur. Modirshahla ve vd. , 4-nitrofenoliin
giderim etkinliginin, ilk derisimi 15” ten 35 mg/L' ye yiikseldigi i¢in % 99.9'dan %88'e
diistiiglinii bildirmistir ki bu, kirletici ne olursa olsun, literatiirde bildirilen en yaygin

egilimdir (Fayad 2017)
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3. ENDUSTRIYEL SiMBiYOZ

1989'dan beri endiistriyel ekoloji, endiistriyel gelisim iizerine yeni bir bakis agisi
yaratmistir: Artik endustriyel kompleksler, enerji, su ve malzeme kaynaklarmi en iyi
sekilde kullanirken ayni zamanda atiklari en aza indirgemek icin dogal ekosistemlere
benzeyecek sekilde tasarlanmaktadir Endiistriyel ekolojinin bir pargasi olarak, endistriyel
simbiyoz calismalar1 ve tesvikleri giderek artan bir ilgi gérmektedir (Heeres vd.,2004).
Ortaya ¢ikan endiistriyel ekoloji alan1 ¢ergevesinde yerel, bolgesel ve kiresel ekonomiler
araciligiyla malzeme ve enerji akisina kararli bir sekilde dikkat edilmesini gerektirir.
Endustriyel ekolojinin bir pargasi olan endustriyel simbiyoz, ayri isletmeleri/tesisleri,
fiziksel malzeme, enerji, su ve yan triinlerin degisimini igeren fiziksel rekabet avantajina
yonelik kolektif bir yaklasimla birlestirir. ES’un anahtarlari, isbirligi ve cografi yakinligin
sundugu olanaklardir (Chertow, 2000).

Isletmeler, birlikte galisarak, tek basina elde edilebilecekleri bireysel faydalardan
daha biiyiik fayda elde etmeye g¢alisirlar. Bu tiir isbirligi, katilimcilar arasindaki sosyal
iliskileri gelistirebilir, bu gelisim ¢evredeki komsu isletmelere kadar uzanabilir (Zhu vd.,
2007).

Endiistriyel ekoloji alaninda, ES, daha eko-verimli bir endistriyel sisteme ilerlemek
icin bir degisim yapilar1 govdesi olarak ortaya cikti. ES aglari, farkli organizasyon
birimleri arasinda isbirligine dayali bir bilgi, malzeme ve enerji aligverisi agi kurarak,
islenmemis malzeme alimini azaltmayr ve endistriyel sektor tarafindan atik dretimini
diistirmeyi amaclamaktadir. ES aglarinin isleyisinin anlagilmasina katki saglamay:
amaglayan c¢aligmalar yapilmistir. Domenech ve Davies (2011)’in yaptiklar1 ¢alismada,
Sosyal Ag Analizi (SAN) ana metodolojik gerg¢eve olarak benimsemis ve Kalundborg'daki
(Danimarka) ES agma uygulanmistir, bu da agin yapisal 6zelliklerinin analizinde ve farkli
aktorlerin roliiniin anlagilmasinda yararli oldugunu kanitlamaktadir. Oysa. Makale,
SAN’nin ES aglarmin yapisal unsurlarini anlamak i¢in kapsamli bir metodolojik ve

analitik cerceve sagladigi sonucuna varmiglardir.
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Tiirkiye'de son otuz yildir yasanan hizli sanayilesme ve kentlesme, atiklarin
bertarafi, kaynaklarin daha verimli kullanim1 ve daha yesil endiistriyel yapiya doniisme
ihtiyaci gibi konulara yénelme zorunlulugunu getirmistir. TUrkiye 10. Kalkinma Plani'nda
oncelikli hedefleri ¢evrenin korunmasi ve kaynaklarin siirdiiriilebilir kullanimidir. Bu
baglamda, endustriyel simbiyoz, bir¢ok ulusal politika belgesinde bu hedeflere ulagsmak
icin stratejik bir ara¢ olarak tanimlanmaktadir. Bolgesel politika belgelerinde eko-
verimlilik ve bolgesel rekabet giicii hedeflerine ulasmak ig¢in bir arag olarak da

belirtilmektedir (International Synergies Limited, 2019).

Tirkiye'de, Ocak 2011-Subat 2014 tarihleri arasinda Iskenderun Koérfezinde
(Eroglu Onpeker, 2017) “Endustriyel Simbiyoz Projesi-Uygulama Asamas1” kapsaminda
ES yaklasimi hayata gecirilmistir (Alkaya vd., 2014).

Eskisehir Sanayi Odasi c¢esitli endlstriyel simbiyoz projeleri yiritmektedir. Bu
projelerden birinde Horizon-2020 tarafindan finanse edilen Uluslararasi Sinerjiler ile
Organize Sanayi Bolgesi ve Eskisehir Sanayi Odasinin ortakliginda yapilan SHAREBOX
(Hibe Numaras1 680843 - http://sharebox-project.eu/) projesidir. Bu proje endustriyel
simbiyozu desteklemek icin yeni nesil Bilgi Iletisim Teknolojilerinin gelistirilmesi
uzerinedir. Proje, Eskisehir'de isletmeleri biraraya getirmek igin Ulusal Endustriyel
Simbiyoz Programi (NISP) tarzi olan atélye (workshop) ve SYNERGIie® yazilim
faaliyetleri ile baslamistir. (International Synergies Limited, 2019).

Analizler, SYNERGi€e® yaziliminin raporlama islevinden alinmistir. Eskisehir icin
Sekil 3.1 ve Sekil 3.2’ de sunulan ES sonuglari, H2020 projesi tarafindan finanse edilen
SHAREBOX11 (2015-2019) proje faaliyetlerin sonucudur. Altmis dort ayri sirket tesis bu
projeye dahil olmustur: Sektorel dagilimi Sekil 3.1° deki gibidir. Cogunlugu (64 sirketin
37'si) Uretim sektoriindendir. 944 kaynagin Kkategorilere gore dagilimi Sekil 3.2'de
gosterilmektedir. Ambalajlama en c¢ok rapor edilen kaynaktir (International Synergies
Limited, 2019).
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Sektdrlere Gore Sirket Sayisi

DBilgi ve Iletisim;1

B Elektrik,Gaz, Buhar ve Iklimlendirme Arz;1

OEgitim;1

OToptan ve Perakende Ticaret, Motorlu Araglarin ve Motosikletlerin Tamiri;2
B Su Tedarik Etmek; Kanalizasyon, Atik Yonetimi ve yilestirme Faaliyetleri;8
O Nakliye ve Depolama;1

BKamu Yonetimi ve Savunma; Zorunlu Sosyal Giivenlik;9

DOProfesyonel, Bilimsel ve Teknik Faaliyetler;4

B Uretim;37

Sekil 3.1. End)ustriyel simbiyoz projesinde yer alan Eskisehir sirketleri (International
Synergies Limited, 2019).
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Sekil 3.2. Endustriyel simbiyoz vasitasi ile belirlenmis Eskisehir kaynaklar1 (International
Synergies Limited, 2019)

ES, sirketlerin kaynak kullanim verimliligi ve etkinliginde onemli bir gelistirme
saglayabilir. Bu baglamda “kaynak” terimi genis bir anlam igerir ve hammaddeyi, enerji
tastyicilarini, suyu, iiretim altyapisini, tagimayi, lojistik altyapiyi, insan kaynaklarmi, atik
yOnetimi ve bertaraf alt yap1 bilesenleri bu kaynaklarin daha etkin ve verimli kullanilmas,
cevreye verilen zararin en aza indirilmesini ve rekabet kapasitesini artiracak ekonomik

kazanimlar saglayacaktir (Alkaya vd., 2014).
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4. LITERATUR ARASTIRMASI

4.1. Elektrokoagilasyon ile Atik Sudan Agir Metallerin Giderimi ile ilgili Yapilms

Calismalar

Kabdash ve vd. (2009), paslanmaz celik elektrotlar kullanarak, EK ile Ni ve Zn
kaplama atiksuyundan kompleks organik bilesiklerin, Ni ve Zn metallerinin giderimi
tizerine calismiglardir. Siire¢ performansina etki eden cesitli isletme parametrelerini
aragtirmis Ve elektrolit derisiminin aritim tizerine fazla etkili olmadigi sonucuna

varmuslardir. Toplam organik karbon gideriminde ise % 66 verim elde etmislerdir.

Aji ve vd. (2012), Cu, Ni, Zn ve mangan (Mn) i¢eren model atik suyun aritimi igin
monopolar konfigiirasyona sahip Fe elektrotlar kullanarak EK yonteminin performansini
arastirmiglardir. Akim yogunlugunun, baslangic metal derisiminin ve baslangic pH’nin
arittm verimi Uizerindeki etkilerini ve en iyi deney kosullarini belirlemislerdir. 25
mA/cm?’lik akim yogunlugunda, Mn i¢in % 72,6 giderim elde ederken, diger metaller igin
49 KWh/m? toplam enerji tiikketimi ile % 96’dan fazla giderim verimi elde etmislerdir.

Akbal ve Camci (2011), metal kaplama atik suyundan Cu, Cr ve Ni giderimi igin
monopolar yapida Fe ve Al elektrotlar kullanmiglardir. Elektrot malzemesi, akim
yogunlugu, atik su pH ve iletkenligi gibi parametrelerin aritima etkilerini belirleyerek
elektrot malzemesinin (Fe, Al) verimliligini karsilastirmislardir. Sonugta, 10 mA/cm? akim
yogunlugu ve pH 3’te 20 dakikalik EK sonunda % 100 Itk Cu, Cr ve Ni giderimi elde

ederek Fe-Al elektrot ¢ifti ile yapilan EK’ nin ¢ok verimli oldugunu gostermislerdir.

Lu ve vd. (2015), agir metal iyonlarininin gideriminde siirekli EK giderim
mekanizmasmi arastirmislardir.  Ni?* iceren su, model atik su kullanarak zorunlu
konveksiyon altinda EK hiicresinde gerceklesen kiitle aktarimini incelemislerdir. Aritim
performansinin geri karistirma derecesi, akim yogunlugu veya kalma siiresinin artmasiyla
arttigin1 gozlemlemisler. EK isleminde Al iyonu veya Fe iyonunun kullanim oranim
6lgmek igin yeni bir evrensel parametre olan M/Al’in molar oran1 (M agir metal

iyonlaridir) kavramini kullanmiglardir (M/AIl, EK da elektrolitik olarak elde edilen Al
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iyonlarinin (veya Fe elektrot kullaniliyorsa Fe iyonunun) kullanim oranini 6lgmek icin
kullanilir). M/AI oraninin, akim yogunlugunun ve alikonma siiresinin artmasiyla azaldigini
bulmuslardir. Optimizasyon ve reaktor tasarimini, M/AIl oranmin optimizasyonuna

dayandirmislardir.

Ferreira ve vd. (2013), Cu, Zn ve Ni ile yapay olarak kirletilmis, diisiik iletkenlige
sahip dogal su (musluk suyu) kullanarak EK yontemi ile aritim calismislardir. Al
elektrotlar kullanildiginda, 60 dakikalik bir islem sonrasinda % 95°in tzerinde giderim elde
edilmistir. Yuksek giderim verimi elde etmek igin destek elektrolit eklenmesinin gerekli

olmadigin1 belirlemislerdir.

Heidmann ve Calmano (2008)’nin calismasinda agir metal iyonlarini (Zn?*, Cu?",
Ni%*, Ag*, Cr,07%") gidermek amaciyla laboratuvar dlgeginde EK sisteminin Al elektrot ile
performansi incelenmistir. Baglangic metal derisimi, mevcut metal sayist ve akim
yogunlugu gibi ¢esitli parametrelerin EK siireci tizerindeki etkileri arastirilmistir. 50 ile
5000 mg/L arasindaki baslangi¢ derisimleri Zn, Cu, Ni ve Ag, giderim oranlarini
etkilemezken, daha yiiksek baslangi¢c derisimleri, Cr giderim oranimi etkilemistir. Akim
yogunlugun arttirilmas1 EK siirecini hizlandirmis, ancak daha az verimli hale getirmistir.

Zn, Cu ve Ni’in EK giderim hizlarimin birbirine yakin degerler gostermistir.

Al-Shannag ve vd. (2015), EK yontemi ile Cu?*, Cr¥*, Ni®'ve Zn?*, gibi agir
metalleri monopolar yapili bir elektroreaktor kullanarak uzaklasgtirmiglardir. Agir metal
tyonlarinin giderim etkinliginin, kalma siliresinin ve akim yogunlugunun artmasiyla
arttigmi belirlemislerdir. 6,25 kWh/m? spesifik enerji tiiketimine ve 1,31 kg/m?® ¢6ziinmiis
elektrot sartlarinda % 97°nin lzerinde agir metal giderimine ulagsmislardir. Kinetik ¢alisma

ile de birinci dereceden modele uydugunu belirlemislerdir.

Heidmann ve Calmano (2010)’nun ¢alismasinda; galvanik atik sudan Ni, Cu ve Cr
giderimi i¢in Al elektrotlar kullanilarak EK sisteminin laboratuvar dl¢eginde performansi
incelenmistir. Elektrot malzemesi ve diizeni, baslangic pH'1 ve uygulanan akim gibi ¢esitli
parametreler ve bunlarin EK verimliligi iizerindeki etkilerini arastirilmisdir. Galvanik atik
suyun (pH 1,5’te 2 g/L Ni, 2,5 g/L Cu ve 0,7 g/L Cr derisimi 6zelliklerde) en iyi aritim
sonuglari baslangi¢ pH’min 5 den yiiksek oldugu sartlarda ve Fe- Al kullanilmasiyla elde
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edilmistir. 0,2 Amper'de Fe elektrotlar ile 1,5 Amperde Al elektrotlar ile ve baslangic pH’1
5,0’de, 180 dakika EK sonucunda metal derisimleri 1,5 mg/L Cr, 6,5 mg/L Cu ve 65,3

mg/L Ni derisimlerine diismiistiir.

Rehman ve vd. (2015), endiistriyel atik sudan agir metallerin uzaklastirilmasi igin
Al ve Fe celektrotlart kullanarak EK performansina ¢alisma parametrelerinin (pH,
elektrotlar arasi mesafe, hidrolik tutma siiresi ve akim yogunlugu) etkilerini
arastirmiglardir. Bir metal kaplama endiistriyel atik suyunun aritilmasinda uygulanmasi
gereken optimum kosullar1 belirlemek igin, Cu, Ni ve Pb iceren yapay atik su
kullanmiglardir. Deneysel sonucglar, optimum deney sartlar1 altinda (pH 6,32, akim
yogunlugu 0,026 A cm™), agir metallerin atik sudan uzaklastirilma veriminin % 95°ten

daha yiiksek oldugunu gOstermistir.

Woulan ve vd. (2017), elektrokaplama atik suyunun aritiminda EK reaktorinun pilot
Olgege oOlgeklendirilmesinde optimum kosulu belirlemek amaciyla voltaj degisiminin agir
metal giderimine etkisini incelemislerdir. Laboratuvar ¢alismasi, elektrokaplama
endistrisinden gelen atik su ile 1,5 litrelik cam reaktdrde, 20, 30 ve 40 voltluk voltaj
girislerinde gergeklestirilmistir. Calismada 32 cm? lik Al anot, 32 cm? lik Cu katot
kullanilmigtir. Artan voltaj girisine bagli olarak atik sudan agir metal giderimlerinin arttig
gozlemlenmistir. 30 V voltaj girisli pilot 6lgekli reaktorde, Cr, Fe, Zn, Cu igin sirasiyla %

79, % 89, % 98’e kadar aritim verimliligine ulasilmistir.

Bhagawan ve vd. (2014), metal kaplama endiistriyel atik sularindan agir metallerin
(Cr, Cu, Pb, Ni ve Zn) aritilabilirligi i¢in EK performansini aragtirmiglardir. Calismada,
elektrot malzemesi, baslangic pH’1, elektrotlar arasindaki mesafe, elektrot boyutu ve
uygulanan voltaj gibi EK performansini etkileyen parametrelerin etkisini incelemislerdir.
pH 8, 1 cm elektrot aras1 mesafe, Fe — Fe elektrot gifti, 40 cm?’ lik yiizey alani, 8V’ luk
geriliminin metal giderimi i¢in en iyi parametreler oldugunu bulmuslardir. Cr, Ni, Zn, Cu
ve Pb metallerinin 30 dakikalik bir reaksiyon siiresi sonucunda metal giderim verimlerinin
sirastyla % 96,2, % 96,4, % 99,9, % 98 ve % 99,5 oldugunu gOrmiislerdir. Ayrica,
optimum kosullar altinda enerji tiketimini 51,40 kWh/m® olaak hesaplamislardir.
Elektrokaplama atiklarindan agir metallerin uzaklastirilmasinda EK’un ¢ok etkili bir

yontem oldugu sunucuna varmiglardir.
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Tezcan Un ve Ocal (2015) tarafindan yapilan calismada, kesikli silindirik demir
reaktor kullanilarak EK yontemi ile simiile edilmis atik sudan Cd, Cu ve Ni giderimi
incelenmistir. ilk pH (3, 5, 7), akim yogunlugu (30, 40, 50 mA/cm?) ve baslangi¢ agir
metal derisimi (10, 20, 30 ppm) gibi ¢esitli ¢alisma parametrelerin giderim verimi
tizerindeki etkileri arastirilmistir. Elde edilen sonuglardan, uygulanan akim yogunlugu ve
pH'in uzaklagtirma verimini 6nemli dl¢iide etkiledigi goriilmiistiir. Deneysel sonuglar, 90
dakikalik EK den sonra, destekleyici elektrolit (0,05 M NazSOa) kullanilarak, 30 mA/cm?
akim yogunlugunda ve pH 7’de sirasiyla % 99,78, % 99,98, % 98,90 ile en yiksek Cd, Ni,

Cu gideriminin elde edildigini gostermistir.

4.2. Metal iceren Atiklarin Degerlendirilmesi ile lgili Endiistriel Simbiyoz

Cahsmalan

Omolaoye ve vd. (2010), bu calismada galvanik camurda toksik metallerin
stabilizasyonu amagli uyguladiklar1 ¢ok sayida prosedir, kil gibi baglayicilarin
eklenmesine dayanmaktadir. Ardindan seramik iiretmek icin termal olarak islenir.
Galvanik ¢amurun stabilizasyon derecesi genellikle 1s1l islem gormiis karigimlardan ¢ikan
metal sizint1 miktar1 gézlemlenir. Kaolin Oka kili, galvanik ¢amur ve kum karigiminin 1s1l
isleminin toksik metalleri etkisiz hale getirebilecegi ortaya ¢ikmistir. Bununla birlikte,
atmosferik kosullarin etkisi altinda bu metaller kolaylikla aktive edilebilir (Krstic vd.,
2018). Tarihsel olarak, yilizeyi korumak ve dayanikliligi arttirmak i¢in seramik esya

uretiminde Pb sirlar kullanilmistir.

Eroglu Onpeker (2017), Cr (VI) igeren endiistriyel bir atiksuyun EK ve
elektrofenton yontemleri ile aritimini gergeklestirmistir. EK da, Rushton tipi Fe anot ve
silindirik Fe katot kullanmistir. Deneylerde pH, akim yogunlugu, destek elektrolit tipi ve
destek elektrolit derisimi parametrelerini ¢alismis, en iyi arittim verimini pH 2,4, akim
yogunlugu 20 mA/cm? ve elektrolit derisimi 0,05 M NaCl sartlarinda elde etmistir.
Eroglu’nun yaptig1 bu calismada, 1000 mg/L’lik baslangi¢ Cr (VI) derisimi, 2,68 kWh/m*’
lik enerji tiketimi ile 0,017 mg/L’e distirilmiistir. EK c¢amurunun, XRD (X-Isim1
Kirmimi Yontemi) ve XRF (X Isin1 Floresans) cihazlari ile karakterizasyonu sonucu
zengin Fe ve Cr kaynagi oldugu belirlenmis ve seramik pigmentleri liretmek i¢in yeniden

kullanilabilecegi goriilmiistiir. % 100 Cr (VI) gideriminin yan sira ¢amurdan kirmizimsi
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kahverengi ve siyah renkte pigmentler Gretilerek atik camurun tekrar kullanimi
saglanmigtir. BOylece birinin atiginin digerinin hammaddesi olarak yararli kullaniminin

ortaya ¢iktig1 sifir atikli iki farkli sekt6riin ES uygulamasi gerceklestirilmistir.

Kallas ve vd. (2018), kiremit Gretimi icin hammadde olarak Ni curufunun
kullanilmasini arastirmislardir. Optimize edilmis tiriin 6zelliklerine yonelik kompozisyonu
bulmak i¢in kil kiitlesine farkli ciiruf yiizdeleri eklenerek testler yapilmislar ve sonucta
olarak % 25’e kadar Ni ciirufunun eklenmesinin, yogunluk artig1 ve mekanik mukavemet
artist ile gecirgenlik ve su emiliminin azaltilmasi yoniinde avantaj sagladigini

gormislerdir.

Krstic ve vd.nin (2018) yaptiklar1 ¢alismada, galvanik ¢amurun fizikokimyasal
parametrelerinin incelenmesi ile attk cam ve Al ciirufu dahil olmak iizere atik
malzemelerin cam seramik olarak adlandirilan eko-tasarimli  bir malzemeye
dontistiiriilmesiyle stabilize edilmesi amaglanmistir. Elde edilen drinlerin XRD analizleri,
aritilmis galvanik ¢amurda kimyasal ve faz doniisiimlerinin meydana geldigini ve toksik
metallerin (AI¥*, Cr**, Cu?*, Cd?*, Ni*, Pb%*, Zn?*) kristal fazlara baglandigim

dogrulamistir.

Wang ve vd. (2010), Ni ciirufu, yiiksek firin clirufu ve az miktarda kuvars
kumundan olusan bir karisimdan hazirlanan cam seramiklerin kristalizasyon siirecini
incelemislerdir. Once karisimin ana hatt1 hazirlanmistir. Daha sonra, ana cam igin 1s1l islem
uygulanarak cam seramikler elde edilmistir. Kristallesme davranigi, DSC (diferansiyel
taramali kalorimetri), XRD ve FESEM (alan emisyonu taramali elektron mikroskobu) ile
incelenmistir. Cam 700 °C’ye 1sitildiginda ¢ok sayida kigulk kuresel kristaller, 820 °C’ye
kadar 1sitildiginda ise radyal kristaller gozlenmistir. Ayrica kristallesmenin aktivasyon

enerjisi Kissinger yontemi ile degerlendirilmistir.

Zhu (2016), buyuk miktarlarda Fe, Cr ve Ni iceren ve cevresel kirlenmeye neden
olan paslanmaz c¢elik {iretim endiistrisi atik tozunun, seramik endustrisinde potansiyel
inorganik siyah pigment hammaddesi olarak geri doniistiiriilebilmesi tizerine galismistir.

Paslanmaz celik fabrika tozunun geri doniisiimii yoluyla elde edilen siyah pigment ile
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hazirlanan seramik karolar, yigin yogunlugu, su emme, goriinen gdzeneklilik ve hacim
biiziilme orani gibi fiziksel 6zellikler uzun vadeli sizdirma davranisi agisindan karakterize

edilmistir.
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5. MATERYAL VE YONTEM

Bu ¢alismada Nikel (Ni) i¢eren sentetik atiksuyun elektrokoagiilasyon yontemi ile
aritimi gergeklestirilmistir. Aritimi etkileyen akim yogunlugu (1, 2,5, 4 mA/cm?), pH 3, 6,
9), destek elektrolit derisimi (0,05, 0,275 ve 0,5M NaCl) ve baslangi¢ Ni derisimi (50, 175
ve 300 ppm) gibi isletme parametrelerinin artim verimi tizerindeki etkileri incelenmis ve
deney tasarimi kullanilarak optimum sartlar belirlenmistir. Caligmalar demir ve aliiminyum

elektrotlar kullanilarak iki farkli baslik altinda gergeklestirilmistir.

5.1. Atiksu ve Kimyasallar

Deneysel ¢alismalarda Ni iceren atik su, NiCl2.6H>O (SureChem EEC Label: 231-
743-0) ve distile su kullanilarak sentetik olarak hazirlanmistir. Cozeltilerin pH’1 0,1 M
H>SO4 (Sigma Aldrich CAS Number: 7664-93-9) ve/veya 0,1 M NaOH (Sigma Aldrich
CAS Number: 1310-73-2.) kullanilarak ayarlanmistir. Iletkenligi artirmak ve voltaji

diisiirmek i¢in destekleyici elektrolit olarak NaCl eklenmistir.

5.2. Elektrokoagulasyon Deney Proseduri

Deneysel ¢alismalar iki farkli deney seti kullanilarak gerceklestirilmistir. Deney
setinin birincisi demir katot ve anottan olusurken, diger set birinci set ile ayn1 6l¢ii ve
sekilde olan aliiminyum anot ve katottan olusmaktadir. Katot olarak 10 cm ¢apinda ve 10
cm yiiksekliginde silindirik demir/aliminyum bir kap, anot olarak ise 4 adet dikddrtgen
kanatli bir Fe/Al karistirict kullanilmigtir. Her kanadin tizerinde 1,2 cm ¢apa sahip delikler
bulunmaktadir. Dikdortgen kanatlar anot olarak gorev goriirken ayni zamanda mekanik
karistirictya baglanarak atiksu ve koagiilantlarin homojen karigimini saglamaktadir.
Kanatlar tizerindeki delikler karisim performansini arttirict etkisi vardir. Toplam anot
yiizey alam1 94 cm? *dir. Her deneysel galisma basinda katot olarak kullamlan silindirik
reaktoriin icine 500 mL Ni iceren ¢ozelti konulmus ve pH' istenilen degere ayarlanmustir.
Anot olarak gorev alan karistirici ¢ozelti igerisine daldirilmis ve mekanik karistiriciya
baglanmistir. Karisim pihtilagsmaya da yardimei olan, bir mekanik karistirict (CAT R50) ile
60 rpm' de karigtirilmigtir. Daha sonra, giic kaynaginin (Statron T-25) eksi kutbu, katot
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olarak calisan reaktore, arti kutbu ise Sekil 5.1'deki goriildiigii gibi anot olarak calisan
karistirictya baglanmistir. Baslangig Ni derisimini belirlemek i¢in bir numune alinmus,
daha sonra 15 dakikalik bir siire boyunca gii¢ kaynagi ile devreye akim uygulanmistir.
Elektrokogulasyon siresince gerilim ve pH degerleri g6zlenmis ancak kontrol
edilmemistir. Periyodik olarak belli zaman araliklarinda numuneler alinmig ve
santrifiijlenmistir. Alman Orneklerde Ni analizi yapilmig, pH degerleri belirlenmistir.

Deneysel ¢alismalarin  sonunda olusaran elektrokoagiilasyon ¢amurlar1 ¢okeltilerek

alinmastir.
Mekanik Gli¢ Kaynag
Kanstiric ===

Anot

Katot

Sekil 5.1. Deney diizenegi

5.3. Analiz ve Hesaplamalar

5.3.1. Ni derisiminin belirlenmesi

Calismada belirli araliklarla atiksu 6rnekleri alinmis ve ornekteki ¢amur artiklarini
bertaraf etmek i¢in mavi bant filtre kagitlar1 kullanilarak siiziilmiistiir. Ham atiksuda ve
siizintii icerisindeki Ni derisimleri, ICP-MS (indiiktif eslesmis plazma kiitle
spektrometresi) (Thermo iCAP RQ) kullanilarak belirlenmistir. Ni iyonlarinin baslangig ve

son derisimlerine gore aritim verimleri hesaplanmistir.
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5.3.2. Hesaplamalar

Elektrokoagulasyon sirecinin degerlendirilmesinde giderim verimi ve elektrik
enerjisi tuketimi en oOnemli parametrelerdir. Giderim verimi asagidaki esitlik ile

hesaplanmustir.

%Giderim= =% (5.1)
0
Co : Kirleticinin baslangi¢ derisimini,
Cu: Kirleticinin reaksiyon siiresi sonundaki derisimini ifade eder.
Elektrik enerjisi tiketimi asagidaki esitlik ile hesaplanmustir.
U x| xt
ET = y 073 (5.2)

ET : Enerji tilketimi (kwWh/m?®)

U : Uygulanan voltaj (V)
|: Akim (A)

Zaman (sa)

V : Atiksu hacmi (m®)

~—+

5.4. Cevap Yuzey Yontemi (CYY; Response Surface Method)

CYY, ilk olarak Box ve Wilson tarafindan, bir kimyasal siirecin ¢alisma kosullarini
bulmak igin cevaplarin optimize edildigi istatistiksel bir ara¢ olarak onerilmistir. CYY,
genellikle stiregleri iyilestirmek ve optimize etmek i¢in kullanilan matematiksel ve

istatistiksel tekniklerin bir bilesimidir (Box ve Draper, 1987).

Faktorler, Cizelge 5.1'de gortildiigii gibi alt seviyeleri temsil eden (-1), merkez
noktalar1 gosteren (0) ve st seviyeleri gosteren (+1) olarak kodlanmustir. 4 faktor (pH,
akim yogunlugu, baslangi¢ derisimi, NaCl derisimi) 5 dlzeyde (-2,-1, 0, +1, +2) hem Fe

hem de Al elektrot kullanilarak yapilan 30 ar adet deneyin verileri kulanilmig, Ni giderim



26

verimi ¢ikti olarak alinmistir. Deney parametrelerinin Ni giderim verimi uUzerindeki etkisi
“cevap ylizey” temelinde “merkezi karma tasarim dizayn (central composite design)
metodu ile Design expert 11 programi kullanilarak degerlendirilip parametrelerin birbirleri

ile olan iliskisi incelenmistir.

Cizelge 5.1. Deney faktorleri ve seviyeleri

Faktorler Seviyeler

AKim yogunlugu 1,00 1,7500 2,500 3,2500 4,0
mA/cm2

pH 3,00 4,5000 6,000 7,5000 9,0
Baslangi¢ Ni 50,00 | 112,5000 175,000 237,5000 300,0
Derisimi, ppm

NaCl Derisimi, M 0,05 0,1625 0,275 0,3875 0,5

CYY, hem kare terimler hem de etkilesim terimlerinin yani1 sira faktorlerin dogrusal
terimlerinin analizine izin verir. Matematiksel model, etki faktorleri dikkate almarak
belirlenir. Ayrica matematiksel modelin R? 'si belirleme katsayisini ifade etmekte ve

matematiksel model ile aciklanan verilerdeki degiskenlik miktarini vermektedir.

CYY herhangi bir fiziksel sisteme ait k sayidaki bagimsiz degiskene (x) baglh
olarak meydana gelen tepki 6l¢timiine dayanmaktadir. Bu durum fonksiyonel olarak Esitlik
(5.3)’ te verildigi gibi ifade edilmektedir.

Y =f (X, X2, ...... ') IR (5.3)

Bu esitlikte;
Y : Sistemin cevabi

Xk : Bagimsiz degiskenler

Cevap ylizey modelleri, degiskenler ve degiskenlerin etkilisimlerini iceren
cogunlukla kuadratik (2. Dereceden) veya kubik (3. Dereceden) polinomiyal form
seklindedir (Degirmencioglu ve Yazgi, 2006). Cevap yuzeyi analizinde bagimli degiskene

(Yi) gore etkilesimli ikinci mertebeden matematiksel modelin genel yapisi su sekildedir:
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Yi = bo + X bix; + X7y byxf + X701 bij xix; (5.4)

Burada Yi, gideriminin degeri, bo sabit katsayi, bi dogrusal katsayilar, bii iKinci

dereceden katsayilar, etkilesim katsayilari bij ve Xi, Xj faktorlerin kodlanmig degerleridir.

Merkezi karma tasarimlar1 (Box ve Wilson tasarimlari) bir tam (“tam”: deney
tasariminin miimkiin olan tim faktér kombinasyonlarindan olustugu anlamina gelir)
faktorli (“faktor”: tim faktorlerin tim seviyelerinin kodlandig1 anlamina gelir) veya kesirli
(“kesirli”: deney tasariminin yalnizca bazi olasi kombinasyonlardan olustugu anlamina
gelir) tasarimdan olusur. Deneysel alanin merkezindeki noktalar ve bu alanin disindaki
“yildiz” noktalari, yanit yiizeyinin egriligini tahmin etmeyi miimkiin kilar. Faktoriyel
tasarimin noktalarinin seviyeleri £+ 1 ve bir “yildiz” tasarim tizerindekiler + o' dir, burada |
o | >1. Ug tiir merkezi karma plani vardir. o parametresinin degeri, hesaplama olasiliklarina
ve yiizey tepkisinin tahmini i¢in gerekli kesinlige gore belirlenir. Tahminin kalitesi,
noktalarin konumuna gore belirlenir. Alanin merkezindeki a degerinin ayari ve deneme

say1s1, tahminin kesinligini etkiler.

Merkezi karma tasarim yontemi, degerlendirilecek deneylerin sayisini belirlemek,
degiskenlerin ve yanitlarin optimizasyonu i¢in kullanilir. Her degiskenin minimum, orta ve
maksimum degerleri sirasiyla -1, 0 ve +1 olarak etiketlenir. Bir deney tasariminin kalitesi,
katsayilarinin tahmininin degiskenligi ve sonu¢ olarak yanit tahmininin degiskenligi ile
olgiiliir. Onemli bir o6zellik, doniis basmna izo varyansidir (donebilirlik). Bu, tahmin
hatasinin, alanin merkezinden ayni mesafede bulunan tiim noktalar i¢in ayni oldugu
anlamina gelir. Dondiiriilebilir tasarim, alanin merkezindeki ortogonal tasarimdan daha az
dogru bir tahmin saglar. Dondiiriilebilir ve ortogonal tasarim, bu ikisi arasinda bir
uzlagmadir. Deneylerin tasarimina yonelik isleme yazilimi, segilen kaliteler icin o
degerlerini ve merkezdeki nokta sayisini saglar. Cevap yuzey yontemindeki yanit
degiskenleri i¢in ikinci dereceden bir polinom olusturmak i¢in siklikla kullanilir (Ait-Amir
vd., 2015).

5.5. Elektrokoagulasyon Camurunun Karakterizasyonu

Her bir deney sonrasi, gamur igeren aritilmis atiksu, cam bir kaba transfer edilmis ve

camurun ¢Okmesi icin 24 saat bekletilmistir. Atiksuyun iist duru kismi behere bosaltilarak
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uzaklagtirmis, alt kisimda ¢oken ¢amur ise etiivde (Nuve Model No: FN 120) 80° C’de, 24

saat siireyle nem kalmayincaya kadar kurutulmustur.

EKC ve diger atik malzemelerin kimyasal analizleri X-is1mm1 floresans
spektrometresi (XRF) (Panalytical Zetium) ile yapilmistir. Bir gonyometre (45-kV anot ve
40-mA filaman akimi) ile donatilmig bir Panalytical Emperian difraktometre ile toz X-1smn1

kirmimi (XRD) ile karakterize edilmistir.
5.6. Elektrokoagiilasyon Camuru Katkih Seramik Karo Uretimi

Demir elektrotla yapilan deneyler sonucu elde edilen EKC nin (agirlikga % 5-25)
madencilik, seramik ve fayans atiklari igeren 200 gramlik bir karisimla karistirilmasiyla
seramik karo retimi icin regeteler hazirlanmigtir. Her bilesim, bir saat boyunca % 80 su
ilave edilerek Sekil 5.2°te gorildigi gibi bilyeli degirmende yas Ogiitmeye tabi

tutulmustur.

Sekil 5.2. Ogiitme islemlerinde kullanilan bilyal: degirmen

Elde edilen seramik ¢camur kurutulmus, daha sonra boyut kiiciiltmeye tabi tutularak
graniil haline getirilmistir. Elde edilen graniiller % 6 oraninda nemlendirilmis ve nem
homojenizasyonunu saglamak i¢in kapali torbalarda 24 saat bekletilmistir. Sonrasinda 40
ton ylik altinda hidrolik kuru preste preslenmistir. Preslenen numuneler ayr1 ayr1 1020 ve
1050 °C'de 30 dakika siire ile sinterlenmistir. Sinterleme islemleri Sekil 5.3’te verilen

Protherm marka kamara tipi firinda yapilmistir.
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Sekil 5.3. Kamara tipi yiiksek sicaklik firini

5.7. Uretilen Seramik Karolarin Karakterizasyonu

Seramik malzemelerde yogunluk 6nemlidir. Malzemelerin mekanik 6zelliklerini,
termal o6zelliklerini ve ortam i¢inde bulunan malzemelerden dolay:1 korozyon ve mekanik
asinma  davraniglarint  etkilemektedir.  Yogunluk Ol¢iimii  Arsimet prensibine
dayanmaktadir. Bu metot kati malzemelerin yogunluklarimin belirlenmesinde yaygin olarak
kullanilir.  Sinterlenen numunelerinin  bulk yogunlugu, su emme ve gozeneklilik
degerlerinin belirlenmesi  Arsimet prensibine dayali yogunluk kitli hassas terazi
kullanilarak yapilmistir.

Bulk yogunluk (A), % su emme (B) ve % gozeneklilik (C) verileri asagidaki

esitlikler ile hesaplanmustir.

_ mx
A= po— (5.5)
B = ™Y %100 (5.6)
mx
C ="M +%100 (5.7)
my—mz

Bu esitliklerde myx kuru numunenin havadaki agirligi, my su emdirilmis numunenin

havadaki agirlig1, m; su emdirilmis numunenin su i¢indeki asili agirhigidir.
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Uretilen karolardan fiziksel test sonuglarina gére en yiiksek yogunluga, en az su
emilimi ve gbzeneklilige sahip olan seramik orneklerinden, gorsel ve dekoratif 0zellikleri
de uygun olanlarin taramali elektron mikroskopisi (SEM) ile ((Hitachi Regulus 8230)
gorintiileri alinmis, EDS dedektorii vasitasiyla da 6rnekte bulunan elementlerin bolluklari
tespit edilmistir. Ayrica XRD bir gonyometre (45-kV anot ve 40-mA filaman akimi) ile
donatilmis bir Panalytical Emperian difraktometre ile toz X-i1sin1 kirmimi (XRD) ile

karakterize edilmistir.
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6. BULGULAR VE TARTISMA

6.1. Matematiksel Model

EK deney sonuglari Merkezi karma tasarim (Central Composite Design) Design

Expert 11 programi ile degerlendirilerek parametrelerin birbiriyle iliskileri incelenmistir.

Modelde kullanilan parametreler ve degerleri Bolim 5 Cizelge 5.1°de verilmistir.

Cizelgede goriildigi gibi 4 faktor (akim yogunlugu, pH, baslangi¢c derisimi, NaCl

derisimi) bes diizeyde hem Fe hem de Al elektrot ile modelin belirledigi 30’ar adet 15

dakika EK deneyi, Cizelge 6.1°de verilen siralama da yapilarak giderim verimi ¢ikt1 olarak

alinmigtir. Modelin belirledigi deneyler ve sonuglar1 Cizelge 6.1°de verilmistir.

Cizelge 6.1. Modelin belirledigi deneyler ve sonuglar

o = zE| €9 - E¥ —

. 5 | g2 | $E£E |oEE|l 55| SEE
g2/ & | 3 22| 5B g3 |8E5 =3 8%s

g | 2 FE | s¢| B sz | B

z R A = ~

1 6,0 2,50 0,2750 | 300,0 45 3,6250 55 5,0000
2 4,5 3,25 0,3875 112,5 44 3,4125 92 5,2000
3 7,5 3,25 0,1625 112,5 55 6,3375 92 10,8875
4 7,5 1,75 0,3875 112,5 63 1,5750 85 2,4500
5 7,5 3,25 0,1625 237,5 38 7,6375 76 9,2625
6 6,0 1,00 0,2750 175,0 23 0,7500 48 1,5000
7 4,5 3,25 0,3875 237,5 40 5,0375 75 5,0375
8 4,5 1,75 0,1625 112,5 40 2,4500 70 2,8000
9 3,0 2,50 0,2750 175,0 43 3,7500 63 6,7500
10 6,0 2,50 0,2750 175,0 52 3,1250 65 4,2500
11 7,5 1,75 0,1625 | 237,5 33 2,7125 64 3,0625
12 6,0 2,50 0,5000 175,0 13 2,5000 71 3,3750
13 6,0 2,50 0,0500 175,0 57 8,0000 80 12,0000
14 4,5 3,25 0,1625 1125 47 6,9875 82 8,4500
15 4,5 3,25 0,1625 237,5 35 6,8250 71 7,4750
16 6,0 2,50 0,2750 175,0 50 3,5000 65 5,0000
17 6,0 2,50 0,2750 175,0 55 3,6250 67 4,3750
18 6,0 2,50 0,2750 175,0 50 3,1250 65 4,7500
19 6,0 2,50 0,2750 175,0 53 3,1250 68 5,2500
20 4,5 1,75 0,1625 | 237,5 30 2,9750 58 2,8000
21 6,0 2,50 0,2750 175,0 50 3,3750 65 4,6250
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22 7,5 1,75 0,1625 112,5 42 2,2750 83 4,2875
23 7,5 3,25 0,3875 112,5 69 4,7125 98 6,9875
24 4,5 1,75 0,3875 112,5 45 1,4875 73 2,0125
25 7,5 3,25 0,3875 | 237,5 50 4,8750 72 6,9875
26 6,0 4,00 0,2750 175,0 56 8,6000 82 9,4000
27 6,0 2,50 0,2750 50,0 73 3,2500 99 4,2500
28 4,5 1,75 0,3875 | 237,5 24 2,4500 60 2,1000
29 9,0 2,50 0,2750 175,0 38 3,0000 58 6,3750
30 7,5 1,75 0,3875 | 237,5 59 1,5750 71 2,6250

6.2. Demir Elektrot Kullanilarak Elde Edilen Deney Tasarimi Sonuclari

6.2.1. Model sonuglar:

Merkezi karma tasarim modelinin ¢alistirllmasi sonucunda Cizelge 6.2 den de

gorildigi gibi kuadratik modelin deneysel sonuglarin yorumlanmasi i¢in uygun oldugu

goriilmektedir. Ayarlanan (adjusted) ve ongériilen (predicted) korrelasyon katsayis1 (R?) en

yuksek kuadratik modelde elde edilmistir.

Cizelge 6.2. Korelasyon katsayilart

Ardisik Uyum eksikligi | Ayarlanan | Ongoérilen
(Sequential) (Lack of fit) | (Adjusted) | (Predicted)
Model p-degeri p-degeri R? R?
Lineer 0,0047 0,0008 0,3855 0,1598
2FI 0,7503 0,0005 0,3033 -0,2562
Kuadratik < 0,0001 0,0308 0,8859 0,5972 Onerilen
Kbik 0,1739 0,0255 0,9297

Indirgenmis kuadratik model icin ANOVA testi Cizelge 6.3’de gorilmektedir.

Cizelge 6.3°de goriildiigii gibi Model F degeri 24,00 ¢ikmistir ve bu da modelin anlaml

oldugunu belirtmektedir. F degerinde giiriiltiiden dolay1 yalmizca % 0,01’lik degisim

olmustur. P degerinin 0,0500’den daha diisiik olmast modelin anlamli oldugunu gdsterir.

Degiskenlerin iligkisinin dogrusal, birbiriyle etkilesimli ve karesiyle orantili oldugu

goriilmistiir. Modelde A, B, D, AD, BC, BD, CD, A?, C2, D? terimleri 6nemli ¢ikmisg, bazi
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terimlerin ise P degeri 0,1°’den biiyiikk oldugu i¢in model igerisinde 6nemli olmadig

belirlenmistir. Cizelge 6.3’de ayrica goriildiigii gibi Uyum eksikliginin (Lack of Fit) 4,44

olmasi, 6nemsiz oldugunu (not significant) gdstermektedir.

Cizelge 6.3. Indirgenmis kuadratik model icin ANOVA Testi*

Kareler Ortalama
Kaynak df F-deger | p-deger
Toplam Kare
Model 3707,330 | 11 337,03 24,0000 | <0,0001 onemli
A-pH 709,800 1 709,80 50,5400 | <0,0001
B-1 akim
115,760 1 115,76 8,2400 0,0117
yogunlugu
C-NaCl derisimi 359,360 1 359,36 25,5900 | 0,0001
D-Baslangi¢ Ni
) 962,670 1 962,67 68,5400 | <0,0001
derisimi
AB 9,000 1 9,00 0,6408 0,4359
AC 324,000 1 324,00 23,0700 | 0,0002
BC 20,250 1 20,25 1,4400 0,2485
A2 635,460 1 635,46 45,2500 | <0,0001
B2 490,010 1 490,01 34,8900 | <0,0001
C? 190,050 1 190,05 13,5300 | 0,0022
D2 86,870 1 86,87 6,1900 0,0251
Artik 210,670 15 14,04
Uyum eksikligi _
) 189,330 10 18,93 4,4400 0,0569 Onemsiz
(Lack of Fit)
Hata (pure error) 21,330 5 4,27
DiizeltilmisToplam | 3918,000 26

*Bu analiz i¢in su satirlar géz ard1 edildi: 9, 26, 12 nolu deneyler

Cizelge 6.4°de gortildigii gibi 0,8205 olan ongorulen (predicted) R?, 0,9068 olan

ayarlanmis (adjusted) R? ile makul bir uyum icindedir. Fark 0,2° den azdir. “Yeterli

hassasiyet”, sinyal-gurQltii oranini dlger. 4” ten buyik bir oran arzu edilir. 19,479 olan oran

yeterli bir sinyali gosterir. Bu model, tasarim alaninda gezinmek i¢in kullanilabilir.
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Cizelge 6.4. Uyum istatislikleri.

B

>
© < c Z = c D 5 =
3 = S 3B . |EE. 2E.Z:E
& [ X S 32 o £ 2|5 35 x| 28 3
o S > & 8 g 32 g 2 £ g8
2 © > < |62 |g>2«

K
3,75 46,67 8,03 0,9462 0,9068 0,8205 | 19,4792

Modelin onerdigi degiskenler arasindaki iliskiyi gosteren esitlik ise Esitlik (6.1)’de
verilmistir. Bu denklem her faktoriin belirli seviyelerinde yanitlar hakkinda tahminde

bulunmak i¢in kullanilabilir.

Y = —87,3760087 + 34,22222X, + 63,20370X, — 243,99177X; — 0,265600X, —
0,666667X, X X, + 26,66667X; X X5 — 13,33333X, X X5 — 2,96296X2 —
10,40741X2 + 288,06584X2 + 0,000469X2 (6.1)

Xi1:pH

Xz Akim yogunlugu
X3z : NaCl derisimi

Xas : Baslangig derisimi

Gergek faktorler cinsinden denklem, her faktoriin belirli seviyeleri igin yanit

hakkinda tahminlerde bulunmak i¢in kullanilabilir.
6.2.2. Diagnostik grafikler
Modelleme sonucun da elde edilen tahmin dagilim grafigi Sekil 6.1°de, tahmin ve

gercek dagilim grafigi Sekil 6.2°de, hata dagilim grafigi Sekil 6.3’de, deney yapilis sirasina
gore hata dagilim grafigi Sekil 6.4’de verilmistir.




Artiklarin Normal Grafigi

Normal % Tahmin

T I I T T T I
-3.00 -2.00 -1.00 0.00 1.00 2.00 3.00

Dissal Standartlastirilmis Artiklar (ESR)

Sekil 6.1. Tahmin dagilim grafigi

Tahmin ile Gergek

23 I 73
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Sekil 6.2. Tahmin ve gergek dagilim grafigi
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Artiklar ve Tahmin
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Sekil 6.4. Deney yapilis sirasina gore hatalarin dagilimi
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6.2.3. Akim yogunlugu ile pH’1n giderim verimine etKkisi

EK siirecini ¢esitli parametreler etkileyebilir. Faraday Yasasina Esitlik (6.2) gore,
akim yogunlugu en Onemli operasyonel parametredir. EK sistemine akim beslemesi,
anottan salinan Fe?* iyonlarmin miktarin1 ve ortaya ¢ikan pihtilastirici miktarini belirler.

Flok iiretimindeki artis ayn1 zamanda temizleme verimini de arttirir.

_ ItM
nF

(6.2)

burada m, ¢dziinmiis demir kiitlesi (Fe g/cm?); I, akim yogunlugu (mA/cm?); t, zaman (s);
M, Fe'nin molekiiler agirligi (M=56); n, oksidasyon reaksiyonunda yer alan elektron sayisi

(n=2); F, Faraday sabiti, 96.500 C/mol.

Sekil 6.5° de goriildiigii gibi akim yogunlugu 2,6 mA/cm?, pH 6,75 de oldugunda
maksimum verim (% 53,4) gozlenmektedir. Akim yogunlugu ve pH’in ara degerlerinde

yiiksek verim elde edilmistir.

@ Tahmin edilen degerin uzerinde tasanm noktalan
© Tahmin edilen dederin altinda tasanm noktalan
X1 = A pH

X2 =B (Akim yogunlugu)

Sekil 6.5. Akim yogunlugu ile pH’1n giderim verimine etkisi.



38

6.2.4. Akim yogunlugu ve destek elektrolit derisiminin giderim verimi tGzerine etkisi

Genellikle atiksuyun veya aritilacak suyun iletkenligini artirmak i¢in tuz
kullanilmaktadir. Tuz ilavesi ile su ortaminda kloriir iyonlar:1 elektriksel yiike katkida
bulunurken ortamda bulunan ve olumsuz etkisi olan SO4 2 ve HCOs™ gibi anyonlarm
etkileri de biiyiik oranda azaltiltilmaktadir. Su ortaminda bulunan Ca*? ve Mg*? iyonlari
elektrotlarin ylizeyinde izolasyon tabakasi olusturmakta ve su ortaminda bulunmasi
durumunda siilfat veya karbonat iyonlar1 Ca*? ve Mg*? iyonlarini ¢oktiirmektedir. Suda
bulunan Ca*? ve Mg*? iyonlarinin olusturdugu izolasyon tabakasi ise Fe ve Al elektrotlar
arasindaki potansiyeli attirmakta ve akim verimini 6nemli bir dlgiide diistirmektedir. EK
isleminde bu nedenle mevcut anyonlar iginde atiksu ve su arittiminda normal calismay1
saglamak igin CI" ’nin % 20 oraninda olmasi gerekir. iletkenligi arttirmak elektrik
tilketiminin azalmasimi saglamaktadir. Suya NaCl ilave edilmesi sonucunda ortamda

elektrokimyasal olarak {iiretilen klor ayni zamanda suyun dezenfeksiyon edilmesinde
etkilidir (Bage1 2019).

Sekil 6.6°da gotildiigi tizere yiiksek NaCl derisiminde verimde artmaktadir. En
yuksek verim % 59,8 (2,61 akim yogunlugu ve 0,3875 M NaCl derisimde) en diisiik %
41,2 (1,75 mA/cm? akim yogunlugunda ve 0,1625 M NaCl deisiminde) dir.

@ Tahmin edilen dederin Uzerinde tasanm noktala
© Tahmin edilen degerin altinda tasanm noktalan
80
23 [ 3 70
x1 =< NaCl Derigimi 60

X2 =21 (Akim yogunlugu)

Sekil 6.6. Akim yogunlugu ve destek elektrolit derisiminin giderim verimi {izerine etkisi



39
6.2.5. Baslangi¢ Ni derisimi ve akim yogunlugunun giderim verimine etkisi

Sekil 6.7°de goriildiigii gibi tim akim yogunluklarinda baslangi¢ derisimi arttikca
verim diismiistiir. En yiiksek verim % 59,9 (akim yogunlugu 2,6 mA/cm?, baslangig

derisimi 112,5 ppm’de). En diisiik verim % 39,1 (akim yogunlugu 1,75 mA/cm?, baslangic
derisimi 237,5 ppm’de) dir.

@ Tahmin edilen degerin uzerinde tasanm noktalan

@ Tahmin edilen degerin aluinda tasarim noktalari
SH

xt =0 Baglangig¢ Derigimi
X2 =21 (Akim yogunlugu)

1875

1625
B:l (mA/cm2)

1375 D: Baslangig Derigimi
175 1125 (ppm)

205

Sekil 6.7. Baslangi¢ Ni derigimi ve akim yogunlugunun giderim verimine etkisi

6.2.6. Optimizasyon Simirhliklar: ve Raporu

Demir elektrot kullanilarak gergeklestirilen elektrokoagiilasyon ¢aligmalarinin
sonuglart model ile degerlendirildiginde degiskenlerin alt ve Ust limitleri Cizelge 6.5°de
gorilmektedir. Modelin 6nerdigi ¢oziimler Ek Agiklamalar-A’da verilmistir.
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Cizelge 6.5. Alt ve Ust Limitler

. Ust Alt Ust .
Isim Amag Alt Limit o Onem
Limit Agirhik | Agirhk
Aralik
A:pH o 4,00 9,0000 1 1 3
icinde
B:Akim Aralik
. 1,00 3,2500 1 1 3
yogunlugu icinde
C:NacCl Aralik
o 0,05 0,3875 1 1 3
derisimi icinde
D:Baslangi¢ Ni Aralik
o 50,00 300,0000 1 1 3
derisimi icinde
Deney suresi:
15 dk icin Maksimize 23,00 73,0000 1 1 3
% Giderim

6.2.7. Enerji tiketiminin degerlendirilmesi

Boliim 5°de Cizelge 5.1°de verilen modelin belirledigi 30 adet deneyin sonuglarina
gore Esitlik (5.2) kullanilarak enerji tliketim miktarlar1 hesaplanmistir (Cizelge 6.1). Cikt
olarak enerji tliiketim miktarlar1 alinarak deney parametrelerinin enerji tiiketimi {izerine
etkisi model kullanilarak belirlenmistir. Indirgenmis kuadratik modele gore ANOVA testi
Cizelge 6.6’da verilmistir. Model F degeri 45,11 modelin onemli oldugunu gosterir. F
degerinde giiriiltiiden dolay1 yalnizca % 0,01°lik degisim olmustur. 0,0500’den klglk P
degerleri, model terimlerinin anlamli oldugunu goésterir. Bu durumda B, C, D, BC, B?, C?
o6nemli model terimlerdir. 0,1000°den biiyiik degerler, model terimlerinin &nemli

olmadigini gosterir.

Cizelge 6.6’da uyum eksikliginin (Lack of Fit) 4,61 olmasi, dnemsiz oldugunu (not
significant) gostermektedir. Gurdlti nedeniyle bu kadar buyik bir Uyum eksikligi F

degerinin olusma olasiliginin % 5,36 oldugu anlamina gelir.
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Cizelge 6.6. Enerji tiketimi icin kuadratik model ANOVA testi*

Kareler Ortalama o o

Kaynak Toplam: df Kare F-deger | p-deger
Model 101,5700 14 7,2600 45,1100 | <0,0001 | o6nemli
A-pH 0,0846 1 0,0846 0,5260 0,4802
B_I, (Aklfn 80,7600 1 80,7600 | 502,0800 | <0,0001
yogunlugu)
C-N.a.CI . 11,6400 1 11,6400 72,3900 | <0,0001
Derisimi
D-Baslangic

. 1,3100 1 1,3100 8,1200 0,0128
Derisimi
AB 0,3985 1 0,3985 2,4800 0,1378
AC 0,0244 1 0,0244 0,1518 0,7027
AD 0,0689 1 0,0689 0,4284 0,5234
BC 2,5800 1 2,5800 16,0400 0,0013
BD 0,0625 1 0,0625 0,3886 0,5431
CD 0,0264 1 0,0264 0,1642 0,6915
A? 0,0136 1 0,0136 0,0847 0,7753
B2 3,2200 1 3,2200 20,030 0,0005
C2 0,7951 1 0,7951 4,9400 0,0432
D2 0,0390 1 0,0390 0,2423 0,6302
Artik 22500 | 14 | 0,1608
(residual)
Uyum
eksikligi (Lack 2,0100 9 0,2233 4,6100 0,0536 | Onemsiz
of Fit)
Hata (pure 02422 | 5 | 00484
error)
Diizeltilmis 103.8200 28
Toplam

*Analiz igin 9.ve 13. deneyler ihmal edildi.

Cizelge 6.7°de Ongorulen (predicted) R? 0,8715 olan, ayarlanan (adjusted) R?2
0,9566 olan ile makul bir uyum igindedir; yani fark 0,2’den azdir.

Yeterli hassasiyet (Adeq precision), sinyal-giraltl oranimni 6lger. 4’ten biyuk bir

oran arzu edilir. 25,439 oraniniz yeterli bir sinyali gosterir.



Cizelge 6.7. Uyum Istatisligi
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0,4011 3,7500 10,7000 0,9783 0,9566 0,8715 25,4387

Bu model, tasarim alaninda gezinmek ic¢in kullanilabilir. Modelin 6nerdigi

degiskenler arasindaki iliskiyi gdsteren esitlik ise Esitlik 6.3’te verilmistir.

Y =3,99287 - 0,451991X, — 0,410185X, — 7,51502X5; — 0,000414X, +

X1
Xz
X3!
Xq

0,140278X; X X, + 0,231481X; X X3 — 0,0007X; X X, — 4,75926X, X X5 +
0,001333X, X X, + 0,005778X5 X X, + 0,010046X? + 0,617963X7 +
17,61317X2 + 9,78667 x 107°X? (6.3)

pH

Akim yogunlugu
NaCl derisimi
Baslangig derisimi

6.2.7.1. Diagnostik grafikler

Ihtimal dagilim grafigi Sekil 6.8 de, ihtimal ve gercek dagilim grafigi Sekil 6.9 ‘da,

deney yapilis sirasina gore hatalarin dagilimi Sekil 6.10°da verilmistir.




Normal Artiklar Grafigi

Normal % ihtimal

I I I I I I
-3.00 -2.00 -1.00 0.00 1.00 2.00

Digsal Standartlastiriimis Artiklar (ESR)

Sekil 6.8. Thtimal dagilim grafigi

ihtimal ve Gergek

10

- -
U~/- -ID

ihtimal

I I | I I |
0 2 4 6 8 10

Gergek

Sekil 6.9. Thtimal ve gergek dagilim grafigi
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Digsal Standartlastinlmig Artiklar (ESR)

Artiklar ve Galistirma

4,001 3.93041
0.7 8.6
2.00_
0.00_0 AA/\/\AK\ JAﬂ
vyyi‘ - V

-2.00]

400393041
T
1 5 9 13 17 21 25 29

Galistirma Numarasi

Sekil 6.10. Deney yapilis sirasina gore hatalarin dagilimi

6.2.7.2. Akim vogunlugu ve pH’1n enerji tilketimi iizerine etkisi
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Sekil 6.11°de goriildiigi iizere, tim akim yogunluklarinda pH’m enerji tiiketimi

tzerine etkisi gorilmemektedir.

Enerji Fe (kwh/m3)

@ Tahmin edilen dederin iizerinde tasarim noktalar

© Tahmin edilen degerin altinda tasarim noktalan

% T

X1 = A:pH
X2 = B: | (Akim yogunlugu)

Enerji Fe (kwh/m3)

3.25 y A3

295 6.9

2.65
235
B: | (mA/cm2)

6.3
A: pH

175 45

Sekil 6.11. Akim yogunlugu ile pH’ 1n enerji tiiketimi iizerine etkisi
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6.2.7.3. Akim vogunlugu ve destek elektrolitin enerji tiiketimi iizerine etkisi

Sekil 6.12°de goriildiigii izere akim yogunlugunun enerji tiikketimi {lizerine etkisi
diisiik NaCl derisimlerinde daha fazladir. Akim yogunlugu arttik¢ca NaCl derisiminin enerji

tuketimi tizerine etkisi de artmaktadir.

Enerji Fe (kwh/m3)
@ Tahmin edilen degerin Uzerinde tasanm noktalan
© Tahmin edilen de@erin altinda tasarim nokta#%rx

074 ¢ 5 5
X1 = C: NaCl Derigimi
X2 = B: 1(Akim yogunlugu) 6

Enerji Fe (kwh/m3)

0.3875
0.3425
0.2975

0.2525 _
5 0.2075  C: NaCl Derigimi (M)
1.75 0.1625

2.65
2.35
B: | (mA/cm2)

Sekil 6.12. Akim yogunlugu ile NaCl derisiminin enerji tiketimine etkisi

6.2.7.4. Akim vogunlugu ve baslangi¢c derisiminin enerji tiikketimi tizerine etkisi

Sekil 6.13’de goriildiigi tizere diisiik akim yogunluklarinda baslangi¢ derisiminin
enerji tilkketimi iizerine etkisi yoktur. Yiiksek akim yogunlugunda ise baslangi¢ derigiminin

enerji tiiketimi {izerine bir miktar etkisinin oldugu goriilmektedir.

Demir elektrot kullanilarak gergeklestirilen elektrokoagiilasyon caligsmalar1 enerji
tikketimi agisindan model ile degerlendirildiginde degiskenlerin alt ve iist limitleri Cizelge

6.8’de goriilmektedir. Modelin 6nerdigi ¢oziimler Cizelge 6.9°da verilmistir.



Enerji Fe (kwh/m3)

@ Tahmin edilen degerin iizerinde tasarim noktalari
OTahmin edilen degerin altinda tasanm noktalan

:T-:;

X1 = D: Baglangig Derigimi
X2 = B:1 Akim yogunlugu

Enerji Fe (kwh/m3)

235
B: 1 (mA/cm2)

237.5

2125
187.5
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2.05 o 112.5137-5 D‘:Basla(r;g';)lril))eriﬁmi
Sekil 6.13. Akim yogunlugu ile baslangi¢ derisiminin enerji tiiketimine etkisi
Cizelge 6.8. Alt ve Ust limitler
- Alt Ust Alt Ust )
Isim Hedef limit Limit | Agirhk | Agirhk Onem
A:pH aralik | 5 0000 | 9,0 1 1 3
iginde
B:I aralik | 0000 | 4,0 1 1 3
iginde
. aralik
C:NaCl Dersimi .. 0,1625 0,5 1 1 3
iginde
D:Baslangig aralik 1 56 0000 | 3000 | 1 1 3
Derisimi icinde
Deney suresi 15 dk
icin % Giderim maksimize | 13,0000 | 100,0 1 1 3
Enerji tiketimi
kwh/m?3 minimize | 0,7500 8,6 1 1 3




Cizelge 6.9. Model tasariminda bulunan ¢6ziimler
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Enerji Arzu

NaCl Baslangic . I edilen
A e % tuketimi ..
No | pH | Derisimi | Derisiml Giderim | KWh/m? enerji

(M) (ppm) tuketimi

kwWh/m?3

1 | 9,000 | 1,647 0,362 50,000 75,578 1,226 0,822 Secilen

2 | 9,000 | 1,649 0,362 50,000 75,594 1,228 0,822
3 | 9,000 | 1,648 0,361 50,000 75,590 1,228 0,822
4 | 9,000 | 1,647 0,363 50,000 75,576 1,226 0,822
5 | 9,000 | 1,655 0,361 50,000 75,666 1,237 0,822
6 | 9,000 | 1,641 0,361 50,001 75,519 1,219 0,822
7 | 9,000 | 1,648 0,364 50,000 75,588 1,228 0,822
8 | 9,000 | 1,652 0,363 50,003 75,626 1,232 0,822
9 | 9,000 | 1,657 0,364 50,000 75,680 1,239 0,822
10 | 8,996 | 1,658 0,362 50,001 75,688 1,240 0,822

6.3 Aliiminyum Elektrot kullanilarak Elde Edilen Deney Tasarim Sonuglari

6.3.1. Model sonuglar:

Merkezi karma tasarim modelinin ¢alistirilmast sonucunda Cizelge 6.10°dan da

goriildiig gibi kuadratik model deneysel sonuglarin yorumlanmasi igin uygun oldugu

gorilmektedir. Ayarlanmis (adjusted) ve dngdriilmiis (predicted) korelasyon katsayist (R?)

en yiksek kuadratik modelde elde edilmektedir.

Cizelge 6.10. Korelasyon katsayilari

Ardisik Uyum eksikligi | Ayarlanan | Orglrilen
Model (Sequential) (Lack of Fit) (Adjusted) | (Predicted)
p-degeri p-degeri R2 R2
Liner < 0,0001 0,0009 0,7688 0,7118
2FI 0,1885 0,0011 0,8053 0,6265
Kuadratik < 0,0001 0,0413 0,9610 0,8394 Onerilen
Kubik 0,0413 0,9890
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Indirgenmis kuadratik model icin ANOVA testi Cizelge 6.11°de goriilmektedir.
Cizelgeden de goriildiigii gibi Model F degeri 54,41 ¢ikmistir ve bu da modelin anlaml
oldugunu belirtmektedir. F degerinde giiriiltiiden dolay1 yalmizca % 0,01°lik degisim
olmustur. P degerinin 0,0500°den daha diisiik olmasi modelin anlamli oldugunu gdésterir.
Degiskenlerin iligkisinin dogrusal, birbiriyle etkilesimli ve karesiyle orantili oldugu
goriilmiistiir. Modelde A, B, D, AD, BC, BD, CD, A? C? D2 terimleri 6nemli ¢ikmis,
bazi terimler ise P degeri 0,1’den biiylik oldugu i¢in model igerisinde onemli olmadigi
belirlenmistir. Cizelge 6.11’de ayrica gortildiigii gibi Uyum eksikliginin (Lack of Fit) 4,71

olmasi, 6nemsiz oldugunu (not significant) gostermektedir.

Cizelge 6.11. Indirgenmis kuadratik model icin ANOVA testi

o | Kt [ [ Optlm [ E T
Model 409939 | 13 | 31534 | 5441 | <0,0001 | Onemli
A-pH 177,54 1 | 17754 | 30,63 | <0,0001
B-I 1323,98 1 | 132398 | 22843 | <0,0001
g'e':'i";‘icn'ﬁ 26,29 1 2629 | 454 | 00529
Ee'g;ifi“g‘? 2124,07 1 | 212407 | 36647 | <0,0001
AB 13,88 1 13,88 239 | 01457
AC 11,84 1 11,84 204 | 01765
AD 43,25 1 43,25 746 | 00171
BC 78.73 1 7873 | 1358 | 0,0027
BD 35,44 1 35,44 611 | 0,0280
CD 120,10 1 | 12010 | 20,72 | 0,0005
A2 39.24 1 39.24 677 | 00219
C2 195,24 1 | 19524 | 3368 | <0,0001
D2 253,66 1 | 25366 | 43,76 | <0,0001
Artik 75,35 13 5,80
m eksikligi -
}JLyz;lck y IS:it) g 66,52 8 8,31 471 | 00524 | onemsiz
Hata
(Pure Error) 8,83 5 177
]T)(‘)‘;f:rﬁmls 4174,74 26

*Bu analiz i¢in su satirlar goz ardi edildi: 28, 30, 29



49

Cizelge 6.12’de modelin 6ngoriilen ve diizeltilmis korelasyon katsayisi (Predicted

R?) degerleri verilmistir. Bu degerler sirasiyla 0,8481 ve 0,9639’dur ve ikisi arasindaki fark

0,2’den
giiriilti

bu mod

azdir. Bu da bu degerlerin uyum iginde oldugunu gosterir. Adeq Precision, sinyal
oranini dlger, 4’ten biiyiik olmasi arzu edilir, 29,12 orani tatmin edici bir degerdir,

elin tasarim i¢in kullanilabilecegini gosterir.

Cizelge 6.12. Uyum Istatistikleri

45
= - & c ? 2
£ E |8 3 Eg | 28 52
S I > = o S8« SEREIY g2
3 [ X3 3 x =20 Sg ca
- S > 5 3 2.3 c = T g
g
>

2,41 73,48 3,28 0,9820 0,9639 0,8481 29,1202

Modelin onerdigi degiskenler arasindaki iligskiyi gosteren esitlik ise Esitlik (6.2)’de

verilmigtir. Bu denklem her faktoriin belirli seviyelerinde yanitlar hakkinda tahminde

bulunm

Y =

Xi:pH
X2

ak i¢in kullanilabilir. Ortaya ¢ikan matematiksel Esitlik (6.4) de verilmistir.

94,36798 + 1,00632X; + 1,47243X, — 90,00588X; — 0,294135X, —
0,924162X, X X, — 5,69077X, X X3 — 0,019577X, X X, + 31,51088X, x X5 +
0,038053X, x X, — 0,467019X5 X X, + 0,723104X? + 211,87537X2 +
0,000782X? (6.4)

X3 : NaCl Derigimi

X4 : Baglangi¢ Derigimi




6.3.2. Diagnostik grafikler
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Sekil 6.14’de Olasilik dagilim grafigi, Sekil 6.15’de olasilik ve ger¢ek dagilim

grafigi, Sekil 6.16’da hata dagilim grafigi, Sekil 4.17°de deney yapilis sirasina gore

hatalarin dagilim grafigi verilmistir.

Artiklarin Normal Grafigi

99_|

953
903
80
70
504
304
20

102
3

Normal % Tahmin

42 [N o2

Sekil 6.14. Olasilik dagilim

100 4

90

80

704

Tahmin

504

40

60

-4.00 -2.00 0.00 2.00 4.00

Digsal Standartlastiriimis Artiklar (ESR)
grafigi

Tahmin ile Gergek

40 50 60 70 80 90 100
Gergek

Sekil 6.15. Olasilik ve Gergek Dagilim Grafigi
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Sekil 6.16. Hata dagilim grafigi

Artiklar ve galigtirma

4.00

3.97229

2.00

-2.004

Digsal Standartlastirilmis Artiklar (ESR)

-4.0Q

0.00_0
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N VV\/M
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1

1 16
Calistirma Numarasi

Sekil 6.17. Deney yapilis sirasina gore hatalarin dagilimi

6.3.3. Akim yogunlugu ile pH’1n giderim verimine etkisi

26
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Sekil 6.18’den goriildiigii gibi akim yogunlugu ile giderim verimi artmigtir. Tiim

pH degerleri i¢in ayn1 egilim goriilmiistiir. Yiiksek pH’larda verim artis1 daha fazladir. En
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yiilksek giderim % 78,03 degeri, pH 7,5 ve akim yogunlugu 3,25 mA/m? dedir. En diisiik %
54,7 ile en diisiik pH ve akim yogunlugunda goriilmektedir.

® Tahmin edilen degerin Uzerinde tasarim noktalan
© Tahmin edilen dederin altinda tasarim noktalarn

100
43 (NI 99

X1 = A pH

X2 =8 | (Akim yogunlugu)

325

B:1 (mA/cm2)

175 45

Sekil 6.18. Akim yogunlugu ve pH’1n giderim verimine etkisi

6.3.4. Akim yogunlugu ve destek elektrolit derisiminin giderim iizerine etkisi

EK islemi, ¢ozeltinin elektrolitik iletkenliginden etkilenir. Destekleyici elektrolit

miktarinin uzaklastirma verimi Uzerindeki etkisi, destekleyici elektrolit olarak NaCl

kullanilarak degerlendirilmistir.

Sekil 6.19’de akim yogunlugu ve destek elektrolittin giderim verimi iizerine etkisi
goriilmektedir. Akim yogunlugu 1,75 iken diigiik elektrolit derisimi daha yiiksek verim
saglamistir. Elektrolit derisiminin etkisi diisiik akim yogunlugunda daha fazladir. Akim
yogunlugu yiiksek oldugunda (2,65 ve lizeri) elektrolit derisiminin giderim verimine etkisi
daha azdir. En yiiksek verim (%77,95) akim yogunlugu ve elektrolit derisimi en yuksek

degerlerde elde edilmistir. En diisiik verim (%56,5), 0,3854 M NaCl derisiminde ve 1,75
mA/cm? akim yogunlugundadr.



53

® Tahmin edilen degerin Uzerinde tasanm noktalan
© Tahmin edilen degerin altinda tasanm noktalan

42 [ <

X1 =C NaCl derigimi 80
x2=21 (Akim yogunlugu)

03875

02975
2.35

02525
B: I (MA/em2) 205 02075 C NaCl| Derigimi(M)

175 01625

Sekil 6.19. Akim yogunlugu ve destek elektrolit derisiminin giderim tizerine etkisi

6.3.5. Baslangic Ni derisimi ve akim yogunlugunun giderim verimine etkisi

Sekil 6.20’de goriildiigii gibi baslangic derisimi ve akim yogunlugunun her ikisinin
de giderim verimine etkisi yiiksektir. Biitiin akim yogunluklarinda derigim arttikga verim

azalmaktadir. En yiiksek giderim verimi % 86 (3,25 mA/cm? ve 112,5 ppm). En diisiik %
48,3 ( 1,75 mA/cm? ve 237,5 ppm) dir.

@ Tahmin edilen degerin izerinde tasarim noktalar
OTahmin edilen dederin altinda tasanm noktalgigo

43 [N 9

X1 = D: Baslangi¢ Derisimi 80
X2 =21 (Akim yogunlugu)

90

2375
265
2.35

B:1 (mA/cm2) 1625
2.05 137.5

175 1125 D: Baglangig Derigimi(ppm)

Sekil 6.20. Baslangi¢ Ni derisimi ve akim yogunlugunun giderim verimine etkisi
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6.3.6. Optimizasyon simirhiliklar: ve raporu

Al elektrot kullanilarak gerceklestirilen EK ¢alismalarinin sonuglart model ile
degerlendirildiginde degiskenlerin alt ve st limitleri Cizelge 6.13’de goriilmektedir.

Modelin 6nerdigi ¢ozliimler Ek Agiklamalar-B’de verilmistir.

Cizelge 6.13. Alt ve Ust limitler

isim Ama Alt Ust Alt Ust Snem
¢ Limit Limit Agirhik Agirhik

A: pH

P Aralik 3,00 75 1 1 3

iginde

B: Akim Arahk
yogunlugu icinde 1,00 4,0 1 1 3
C: NaCl Aralik
Derisimi icinde 0,05 0,5 1 1 3
D: Baslangi¢ Aralik
Der. icinde 50,00 300,0 1 1 3
Deney suresi:
15 dkicin Makimize 48,00 99,0 1 1 3
% Giderim

6.3.7. Enerji Tiiketiminin Degerlendirilmesi

Bolum 5 Cizelge 5.1°de verilen modelin belirledigi 30 adet deneyin sonuglarina
gore Esitlik (5.2) kullanilarak enerji tiiketim miktarlar1 hesaplanmistir (Cizelge 6.1). Cikti
olarak enerji tiiketim miktarlari alinarak deney parametrelerinin enerji tiiketimi iizerine
etkisi model kullanilarak belirlenmistir. indirgenmis kuadratik modele gére ANOVA testi
Cizelge 6.14°de verilmistir. Cizelge 6.14’de model F degeri 49,71 modelin 0nemli
oldugunu gosterir. Giiriiltii nedeniyle bu kadar biiyiik bir F degerinin olugsma ihtimali

yalnizca % 0,01' dir.

0,0500" den kiigiik P degerleri, model terimlerinin anlamli oldugunu gosterir. Bu
durumda A, B, C, AB, BC dnemli model terimleridir. 0,1000°den biiyiik degerler, model
terimlerinin 6nemli olmadigin1 gosterir. 1,97°lik Uyum eksikligi F degeri, Uyum

eksikliginin saf hataya gore onemli olmadigini gosterir. Giiriiltii nedeniyle bu kadar buytk




bir Uyum eksikligi F degerinin olusma ihtimali % 23,67 dir. Onemli olmayan uyum

eksikligi iyidir - modelin uymasini istiyoruz.

Cizelge 6.14. Enerji tuketim i¢in kuadratik model ANOVA testi*

Kaynak Kareler df | Ortalama | F-deger | p-deger
Toplanm Kare

Model 157,2000 | 14 11,2300 | 49,7100 | <0,0001 onemli
A-pH 7,4400 1 7,4400 32,9300 | <0,0001
B-1 121,2800 121,2800 | 536,8900 | <0,0001
C-NaCl
Derisimi 16,3100 1 16,3100 72,1900 | < 0,0001
D-
Baslangi¢ 0,2063 1 0,2063 0,9132 0,3567
Der.
AB 1,7200 1 1,7200 7,6300 0,0162
AC 0,1016 1 0,1016 0,4498 0,5142
AD 0,1650 1 0,1650 0,7306 0,4082
BC 4,1000 1 4,1000 18,1500 | 0,0009
BD 0,2025 1 0,2025 0,8965 0,3610
CD 0,9629 1 0,9629 4,2600 0,0595
A? 0,1332 1 0,1332 0,5897 0,4563
B2 0,9445 1 0,9445 4,1800 0,0617
Cc2 0,4134 1 0,4134 1,8300 0,1992
D2 0,0070 1 0,0070 0,0309 0,8632
Artik 2,9400 13 0,2259
Uyum i} :
eksikligi 2,2300 8 0,2785 1,9700 0,2367 onemsiz
Hata 0,7083 5 0,1417
Diizeltilmis
Toplam 160,1300 | 27

*Bu analiz i¢in su satirlar goz ardi edildi: 9, 13

Cizelge 6.15°de goriildiigii gibi 0,8970’lik Ongoriilen R2, 0,9619’luk diizeltilmis R>
ile makul bir uyum igindedir; yani fark 0,2'den azdir. Yeterli hassasiyet, sinyal-gurilti

oranini dlger. 4’ten buytk bir oran arzu edilir. 27,390 oraniniz yeterli bir sinyali gosterir.



Cizelge 6.15. Uyum istatistikleri
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0,4753 5,0200 9,4700 0,9817 0,9619 0,8970 27,3904

Bu model, tasarim alaninda gezinmek i¢in kullanilabilir. Bu model i¢in bulunan

Esitlik (6.5)’de verilmistir.

Y= 0670123 -0,471181X, + 1,62895X, — 4,21684X; + 0,002884 X, +

0,291667X, X X, — 0,472222X, X X5 — 0,001083X; X X, — 6,00000X, X X5 —

0,002400X, x X, + 0,034889X; X X, + 0,041937X% + 0,337654X% +
13,13443X2 — 4,1778 x 107°X2

Xi1:pH

Xz Akim yogunlugu
X3 : NaCl derisimi

Xs : Baglangig derigimi

(6.5)

Gergek faktorler cinsinden denklem, her faktoriin belirli seviyeleri igin yanit

hakkinda tahminlerde bulunmak i¢in kullanilabilir. Burada seviyeler, her faktdr i¢in

orijinal birimlerde belirtilmelidir. Bu denklem, her faktoriin goreceli etkisini belirlemek

icin kullanilmamalidir, ¢ilinkii katsayilar her faktoriin birimlerini barindiracak sekilde

Olceklenir ve kesisme, tasarim alaninin merkezinde degildir.

6.3.7.1. Dianostik grafikler

Olasilik dagilim grafigi Sekil 6.21°de, ihtimal ve gergek grafigi Sekil 6.22°de,

deney yapilis sirasina gore hatalarin dagilim grafigi Sekil 6.23de verilmektedir.




Artiklarin Normal Grafigi

Normal % ihtimal
w
S

T T T T T T T
-3.00 -2.00 -1.00 0.00 1.00 2.00 3.00

Digsal Standartlastiriimis Artiklar (ESR)

Sekil 6.21. Olasilik dagilim grafigi

intimal ve Gergek

12— 15 R 08875

ihtimal

I I I I
0 2 4 6 8 10 12

Gergek

Sekil 6.22. Ihtimal ve gercek grafigi
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Artiklar ve Galistirma
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Sekil 6.23. Deney yapilis sirasina gore hatalarin dagilim grafigi

6.3.7.2. Akim vogunlugu ve pH’1n enerji tilketimi iizerine etkisi

Sekil 6.24°de goriildiigii gibi akim yogunlugu pH’1n enerji tiikketimi tizerinde etkisi

yiiksekken, diisiik akim yogunluklarinda pH’1n enerji tiiketimi tizerine fazla etkisi yoktur.

Enerji Al (kwh/m3)
@ Tahmin edilen degerin lizerinde tasarim noktalari
© Tahmin edilen degerin altinda tasarim noktalari

12
15 10.8875

ED 10
X1 = A: pH 8

X2 = B: | Akim yogunlugu )
£ 6

~

£
g 4

<
= 2

L

c

w

3.25 7.5

2.95
2.65

B: | (mA/cm2) 235

2.05 51 7 A: pH

175 45

Sekil 6.24. Akim yogunlugu ve pH’1n enerji tiiketimi {lizerine etkisi
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6.3.7.3. Akim vogunlugu ve destek elektrolit derisiminin enerji tilkketimi iizerine etkisi

Sekil 4.25’de goriildiigi tizere yiiksek akim yogunlugunda NaCl deriisiminin enerji
tlketimi Gzerine etkisi yiksektir. Diisiik akim yogunlugunda ise NaCl derisiminin enerji
titkketimi lizerine etkisi fazla degildir.

Enerji Al (kwh/m3)
@ Tahmin edilen degerin lizerinde tasarim noktalari
OTahmin edilen degerin altinda tasanm noktalan

12
1.5 I 1058875 10
X1 = C: NaCl Derigimi 8
X2 = B:1 Akim yogunlugu )
£ 6
~
£
g 4
<
= 2
Q
c
w

0.3875
265 0.3425

0.2975
B: | (mA/cm2)

235

0.25
2.05 0.2075

175 01625 C:NaCl Derigimi(M)

Sekil 6.25. Akim yogunlugu ve destek elektrolit derisiminin enerji tiiketimi tizerine etkisi

6.3.7.4. Akim yogunlugu ve baslangic dersiminin enerji titkketimi iizerine etkisi

Sekil 6.26’dan gortildigii gibi baslangig derisimin enerji tlketimimne etkisi yoktur.

Al elektrot kullanilarak gergeklestirilen EK c¢aligmalari enerji tiiketimi agisindan
model ile degerlendirildiginde degiskenlerin alt ve st limitleri Cizelge 6.16’de

goriilmektedir. Modelin 6nerdigi ¢6ziimler Cizelge 6.17°de verilmistir.



Enerji Al (kwh/m3)

@ Tahmin edilen degerin iizerinde tasanm noktalari
O Tahmin edilen de@erin altinda tasarim noktalar

15 [ 108875

X1 = D: Baslangi¢ Derigimi
X2 = B:| (Akim yogunlugu)

Enerji Al (kwh/m3)

B: I (MA/cm2) "7 505

1.75 1125

162.
1375 D: Baslangig Derigimi

(ppm)

Sekil 6.26. Akim yogunlugu ve baslangi¢ dersiminin enerji tiketimi Gzerine etkis

Cizelge 6.16. Alt ve st limitler

Isim Amagc Alt Ust Alt Ust | Onem
Limit Limit | Agirhk | Agirhk

A:pH Aralik 1) 5000 | 90000 | 1 1 3
iginde

B:Alam Aralk g 000 | 40000 | 1 1 3

yogunlugu iginde

C:NaCl Derisimi | '8 | 01625 | 05000 1 1 3
icinde

D:Baslangi¢ Aralik 1 5 0000 | 300,0000 | 1 1 3

Dererisimi icinde

Deney Suresi 15

dk igin % makimize | 48,0000 | 99,0000 1 1 3

Giderimi

Enerji Taketimi | uimize | 1,5000 | 10,8875 | 1 1 3

kwh/m?3
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Cizelge 6.17. Model tasariminda bulunan ¢6ziimler

61

NaCl | Baslan. % I?ner_ji Arzel:]:rcj!iilen
Noi pH ! D(ijli)s' g‘;ﬁ) Giderim &wﬁx:; tiketim
kwh/m3
1 | 6,992 | 1,147 0,491 76,415 99,611 0,888 1,000 secilen
2 | 5222 | 1,727 0,494 54,824 | 105,069 1,142 1,000
3 | 4,545 | 2,157 0,500 50,539 | 109,213 1,477 1,000
4 | 7,09 | 1,563 | 0,462 55,935 | 106,392 1,429 1,000
5 | 8936 | 1,212 0,437 71,042 | 101,851 1,454 1,000
6 | 7,467 | 1,058 | 0,394 51,451 | 100,516 0,681 1,000
7 | 4829 | 1,950 | 0,470 | 53,507 | 102,854 1,416 1,000
8 | 4515 | 1,765 | 0,486 54,583 | 101,315 1,090 1,000
9 | 6,730 | 1,413 | 0,466 | 65,663 | 100,812 1,141 1,000
10 | 5,927 | 1,650 | 0,407 50,220 99,024 1,428 1,000

6.4. Hammaddelerin ve Elektrokoagulasyon Camurunun Karakterizasyonu

Hammaddenin ve elektrokoagiilasyon c¢amurlarimin XRF kimyasal analizleri

Cizelge 6.18°de verilmistir.

Cizelge 6.18. Hammaddelerin kimyasal analizi

Bilesen Maégﬁeler (EKS;-Fe OEK?'AI
% agirlik o agirhk %o agirhk
SiO2 47149 | -
Al203 16,366 | = ----- 42,688
Ca0o 57% | - | e
MgO 4136 | e e
Fe203 2,512 62,564 | @ -
Na20O 2,239 13,361 14,256
ZrO; 1,355 | e e
TiO2 0658 | 0 - | e
K20 0641 | - | e




Cizelge 6.18. Hammaddelerin kimyasal analizi. (devami)
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Zn0O 0494 | - | e

crh - 12,925 13,826

NiO | - 1,680 1,613
Kizdirma Kaybi 17,819 8,874 27,00

*% agirlik< 0,05 olan bilesenler dahil edilmemistir.

Numuneler, bir gonyometre (45-kV anot ve 40-mA filaman akimi) ile donatilmis
bir Panalytical Emperian difraktometre ile toz X-isimm1 kirmimi (XRD) ile karakterize
edilmistir. 0,1542 nm dalga boyuna sahip nikel filtreli Cu Ka radyasyonu, numunelere
enine yonde yonlendirilmisti. Gonyometrenin tarama hizi 0,133 °/s ve adim boyutu 0.01 °
'dir. Olgiim aralig1 10-70 °(20) dir (Sekil 6.27, 6.28, 6.. 29)

Sekil 6.27. Hammaddenin XRD spektrumu ( K: Kaolinit, A: Albit, Z: Zirkon, S: Silikon
Oksit)

Ham maddenin XRD analiz sonucuna gore; % 36,6 Silikon okst (SiO2, kart no:04-
007-0522) % 31,1 Albit (NaAlSisOsg kart no: 04-017-1022), % 4,8 zirkon (ZrSiO4 Kkart no:
01-072-6856) ve % 27,5 kaolinit ((Al2Si2O5(OH)s), kart no0:98-006-8698) fazlari

bulunmaktadir.
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Sekil 6.28. EKC-Fe nin XRD spektrumu (M: Manyetit, N: NaCl)

EKC-Fe nin XRD analiz sonucuna goére; % 63,2 manyetit (Fe 29 Oa, kart no: 98-
005-0273) ve % 36,8 tuz (Halite) (NaCl; kart no:04-012-7883) fazlar1 ortaya
cikarmaktadir. Elektrokoagiilasyon sirasinda demir ve demir hidroksitleri olusmus ve daha

sonra Esitlik (6.6)’de verilen denkleme gore magnetite dontismiistiir.

2Fe(OH)3— Fe(OH). +Fe304 +4H20 (manyetit) (6.6)

% 694N
% 30,4 A

ol

/ I\J‘ i\\/‘ "' “\)

t

- o
‘—\J \ \J\ lv'( L/\J‘I\}VV] li’L\_ﬂ

Sekil 6.29. EKC-Al'nin XRD Spektrumu (N: NaCl, A: Al(OH)5)
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EKC-Al’nin XRD analiz sonucuna gore; % 30,4 bayerit (Al(OH)s3, kart no:01-074-
1119) ve % 69,4 tuz (Halite) (NaCl; kart no:98-006-0280) fazlari ortaya ¢ikarmaktadir.

6.5. Seramik Karolarin Karakterizasyonu

Hazirlanan seramik karolarin su emme, yogunluk ve gézeneklilik degerleri Cizelge
6.19° de verilmistir. 1020 ve 1050 °C'de sinterlenen numunelerde EKC miktar1 arttikca
yogunluk azalmakta, gozeneklilik ve emilim miktar1 once azalmakta sonra artmaktadir.
Cizelge 6.19°den gorilebilecegi gibi, EKC oran1 % 10’a ¢iktiginda sinterleme tizerindeki
etki de artmis, dolayistyla su emilimi ve gozeneklilik azalmistir. EKC oraninin daha da
artmasi, Otektik etkinin bozulmasi sonucu sinterleme etkisinin azalmasina neden olur,
ardindan su emilimi ve gozeneklilik degerleri artar. 1020 °C' den 1050 °C'ye yiikselen
sicaklikla birlikte, seramik govdelerde beklendigi gibi sinterleme etkisi artmaktadir.
Taneler arasindaki bosluklarin azalmasi nedeniyle su emme ve gozeneklilik azalmis,

yogunluk artt1.

Cizelge 6.19. Seramiklerin fiziksel 6zellikleri

Recete* Bulk Yogunluk Gozeneklilik Su Emme
(g/lcm®) (%) (%)

1020 °C 1050°C | 1020°C | 1050°C | 1020°C | 1050°C
RO 1,61 1,95 39,24 24,26 24,50 12,43
R1 1,72 2,24 37,97 12,68 22,11 5,65
R2 1,79 2,38 35,85 10,19 20,57 3,89
R3 1,62 1,99 43,65 40,19 27,07 14,38
R4 1,42 1,61 47,74 66,07 33,74 24,79
RS 1,54 1,73 45,45 62,12 29,51 22,11

*R0:0 % EKC; R1:5 % EKC; R2:10 % EKC; R3:15 % EKC; R4:20 % EKC; R5:25 % EKC



65

Ayrica EKC orani arttikca Orneklerin renginin pembeden kirmiziya ve koyu
kirmiziya degistigi goriilmiistiir (Sekil 6.30). Bu durum, EKC' de % 62,564 oraninda

bulunan Fe;Os’ten kaynaklanmaktadir. Bilindigi tizere Fe, seramiklerde kirmizi renkli

govde elde etmek i¢in kullanilmaktadir.

Sekil 6.30. Sinterlenmis seramik 6rnekleri.

Uretilen RO ve R2 (su emilim, ve gdzeneklilik degerleri en diisiik 6rnek) seramik

orneklerinin SEM-EDX sonuglart ve SEM-EDX spektrumlar Cizelge 6.20 ile Sekil 6.31-

6.34’de verilmistir.

Cizelge 6.20. Seramik érneklerin SEM analizi

% agirhk, 1020 °C % agirhk, 1050 °C

Element RO R2 RO R2
O 48,80+0,53 43.61+1,5 47,54+0,52 44,29+ 1,13
Na 1,70+ 0,29 2,550,423 2,10+0.20 2,30+0,19
Mg 3,87+0.20 2,4010,21 3,43+0,20 2,69+0,18
Al 12,07+0,28 11,52+0,48 12,27+0,30 11,54+0,37
Si 25,50+0,39 25,45+0,94 26,97+0,43 24,24+0,68
Ca 8,07+0,63 5,75+0,6 7,69+0,55 6,87+0,50
Fe | === 8,65.73x3 | = ---- 8,59+2,14
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Sekil 6.32. 1020 °C’de R2 6rneginin SEM-EDX spektrumu




< IEI .Spectrum4
] .
40—
i NN
- ||
] ||
304 I
- L
= . Weight % 50
=
g .
¥ 20—
10—
D I rrrrypyrriria I L N B D LU B ) I rrryrpyrruria I LELBLELEE L I LI L L L L I
0 2 4 ] 8 keVf

Sekil 6.33. 1050 °C’de RO 6rneginin SEM-EDX spektrumu
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Sekil 6.34. 1050 °C’de R2 6rneginin SEM-EDX spektrumu
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Sekil 6.35°de RO ve R2 drneklerin SEM goriintiileri verilmistir. Her iki sinterlesme

sicakliginda da RO ve R2 de ki gozeneklerin kapanma egilimi SEM goriintiilerinde de

gorilmektedir.
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i
100um

R0-1050°C  (c)

Sekil 6.35. Orneklerin (a) R0-1020 °C, (b) R2-1020°C, (c) R0-1050 °C, (d)R2-1050 °C
SEM goruntdleri

RO ve R2 6rneklerinin faz yapilarini gosteren XRD spektrumlart Sekil 6.36 ve Sekil
6.37’de veilmistir.
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Sekil 6.36. RO ve R2 drneklerinin 1020 °C deki XRD spektrumu (A: Anorthit Z: Zirkon, S:

Silikon Oksit, H: Hematit)

Sekil 6.36’da RO orneginin % 19,9 Silikon oksit (SiO2, kart no:01-007-1060),
%75,4 Anorthit ( Ali,esCao,e6Nao,340sSiz34 Kart no: 98-024-8972), %4,7 zirkon (ZrSiO4 kart
no: 98-009-6733). R2 6rneginde % 12,3 Silikon oksit (SiO2, kart no:01-007-1060), % 17,2
Hematit (Fe>O3 kart no: 98-002-2505), % 67 Anorthit ( Ali,esCao,66Nao340sSiz34 Kart no:
98-024-8972), % 3,4 zirkon (ZrSiO4 kart no: 98-009-6733).
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Sekil 6.37. RO ve R2 drneklerinin 1050 °C deki XRD spektrumu (A: Anorthit Z: Zirkon, S:
Silikon Oksit, H: Hematit)

Sekil 6.37°de RO 6rneginde % 15 Silikon oksit (SiO2, kart n0:04-007-0522), % 79,7
Anorthit ( Aly,66Cao,66Nao 340sSi2 34 kart no: 98-024-8972), % 5,3 zirkon (ZrSiO4 kart no:
98-009-6734). R2 orneginde % 9,3 Silikon oksit (SiO2, kart no:04-007-0522), % 17,2
Hematit (Fe2Os kart no: 98-002-2505), % 69,8 Anorthit ( Aly,esCao,e6Nao,3a0sSi2 34 kart no:
98-024-8972), % 3,7 zirkon (ZrSiO4 kart no: 98-009-6734).
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7. SONUCLAR VE ONERILER

Bu calismada Ni igeren atik suyun EK ile aritimi gerceklestirilmistir. Ozel
tasarlanmig reaktor, silindirik Fe/Al katot ve 4 adet dikdortgen kanatli bir Fe/Al karistirici

gorevi de goren anottan olusmaktadir.

EK deney sonuglar1 Merkezi Karma Tasarim (Central Composite Design) Design
Expert 11 programui ile degerlendirilerek indirgenmis kuadratik modele gore parametrelerin
birbiriyle olan iligkileri incelenmistir. Hem Fe hem de Al elektrot ile yapilan deneylerde 4
faktor (akim yogunlugu, pH, baslangi¢ derisimi, NaCl derisimi) bes diizeyde, modelin
belirledigi 30’ar adet 15 dakikalik EK deneylerinde giderim verimi ¢ikti olarak alinmustir.
Modelin belirledigi 30 adet deneyin enerji tiikketim miktarlar1 hesaplanmis, deney
parametrelerinin enerji tiiketimi Gzerine etkisi yine en uygun model olarak segilen

indirgenmis kuadratik modele gore belirlenmistir.

Modelin belirledigi deney serisi i¢inde 15 dakikalik EK deneyleri sonucunda
(Cizelge 6.1) Fe elektrot kullanildiginda en az % 23 en fazla % 73, Al elektrot
kullanildiginda en az % 48 en fazla % 90 Ni giderim verimi elde edilmistir. Fe elektrot
kullamldiginda en az 0,75 kwh/m® en fazla 8,6 kwh/m?, Al elektrot kullamldiginda ise en

az 1,5 kwh/m?, en fazla 10,8875 kwh/m? enerji titkketimi olmustur.

Birim enerji tilketimi basia en yiiksek giderim Fe elektrotla yapilan 4 nolu deney
sartlarmda (pH: 7,5, I: 1,75 mA/cm? akim yogunlugunda, 112,5 ppm baslangigc Ni
derisiminde, 0,3875 M NaCl derisiminde), Al elektrotla yapilan 24 nolu deney sartlarinda
(pH: 4,5, I: 1,75 mA/cm? akim yogunlugunda, 112,5 ppm baslangi¢ derisiminde, 0,3875 M
NaCl derisiminde) elde edilmistir.

Modele gore Fe elektrot ile yapilan EK deney sonuglari degerlendirildiginde;
e Akim yogunlugu 2,6 mA/cm?, pH 6,75 de oldugunda maksimum verim (% 53,4)

gozlenmektedir. Akim yogunlugu ve pH’in ara degerlerinde yiiksek verim elde

edilmistir.
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Yiiksek NaCl derisiminde verimde artmaktadir. En yiliksek verim % 59,8 (2,61
mA/cm? akim yogunlugunda ve 0,3875 M NaCl derisiminde) en diisiik verim %
41,2 (1,75 mA/cm? akim yogunlugunda ve 0,1625 M NaCl derisiminde) dir.

Tiim akim yogunluklarinda baslangi¢ derisimi arttikca verim diismiistiir. En yiiksek
verim % 59,9 (akim yogunlugu 2,6 mA/cm?, baslangi¢ derisimi 112,5 ppm’de). En
diisiik verim % 39,1 (akim yogunlugu 1,75 mA/cm?, baslangi¢ derisimi 237.5
ppm’de) dir.

Tiim akim yogunluklarinda pH’1n enerji tiiketimi lizerine etkisi goriilmemektedir.

Diisiik akim yogunluklarinda baslangi¢ derisiminin enerji tuketimi (zerine etkisi
yoktur. Yiiksek akim yogunlugunda ise baslangi¢c derisiminin enerji tiikketimi

tizerine bir miktar etkisinin oldugu goriilmektedir.

Akim yogunlugunun enerji tiikketimi tizerine etkisi diisiik NaCL derisimlerinde daha
fazladir. Akim yogunlugu arttikca NaCl derisiminin enerji tiiketimi tizerine etkisi
de artmaktadir.

Modele gore Al elektrot ile yapilan EK deney sonuglari degerlendirildiginde;

Akim yogunlugu ile giderim verimi artmistir. Tiim pH degerleri i¢in ayn1 egilim
goriilmiistiir. Yiiksek pH’larda verim artist daha fazladir. En yuksek giderim %
78,03 ile pH 7,5 ve akim yogunlugu 3,25 mA/m? dedir. En diisiik giderim % 54,7
ile en diisiik pH ve akim yogunlugunda goriilmektedir.

Akim yogunlugu 1,75 mA/m? iken diisiik elektrolit derisimi daha ylksek verim
saglamistir. Elektrolit derisiminin etkisi diisiik akim yogunlugunda daha fazladir.
Akim yogunlugu yiiksek oldugunda (2,65 mA/m? ve iizeri) elektrolit derisiminin
giderim verimine etkisi daha azdir. En yiiksek verim (%77,95) akim yogunlugu ve
elektrolit derisimi en yiiksek degerlerde elde edilmistir. En diisiik verim (%56,5),
0,3854 M NaCl derisiminde ve 1,75 mA/cm? akim yogunlugundadir.
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e Baslangi¢ derisimi ve akim yogunlugunun her ikisinin de giderim verimine etkisi
yuksektir. Biitiin akim yogunluklarinda derisim arttikga verim azalmaktadir. En
yiksek giderim verimi % 86 (3,25 mA/cm? ve 112,5 ppm), en diisiik giderim
verimi % 48,3 (1,75 mA/cm? ve 237,5 ppm) dir.

e Yiksek akim yogunlugunda pH’in ve NaCl derisiminin enerji tiiketimi lizerinde
etkisi yiiksekken, diisiik akim yogunluklarinda pH’in enerji tiiketimi iizerine fazla

etkisi yoktur.

e Baslangi¢ derisimin enerji tiiketimine etkisi onemsizdir.

Atik suyun EK ile artilmasindan sonra, EK’den kaynaklanan ¢amur, ¢amurun
olumsuz cevresel etkilerini azaltmak amaciyla seramik karo tiretiminde kullanilmistir. EK
sirasinda olugan camurun seramik karo iiretiminde Fe kaynagi olarak kullanilmastyla
camur katma degerli bir iirtine doniistirmistiir. Bu sayede, agir metal iceren atik suyun
arittm1 yapilirken, ayni zamanda da aritim ¢amurunun yarattigi ¢evresel probleme de

¢Ozlim saglanmistir.

1020 ve 1050 °C'de sinterlenen numunelerde EKC miktar1 arttikca yogunluk
azalmakta, gozeneklilik ve emilim miktar1 6nce azalmakta sonra artmaktadir. EKC oran1 %
10’a ¢iktiginda sinterleme {izerindeki etki de artmis, dolayistyla su emilimi ve gozeneklilik

azalmistir.

Al elektrotla yapilan deneyler sonucu elde edilen Al’ce zengin EK camuru da

aluminyum tabanli seramik tiretiminde degerlendirilebiir.
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EK ACIKLAMALAR

Ek A¢iklamalar-A: Demir Elektrot icin Model Tarafindan Bulunan Céziimler

Arzu
Elektrolit | Baslangic¢ % edilirlik
No pH I Derisimi Derisimi | Giderim | (Desirabilit
M ppm y)
1 6,131 | 2,576 0,053 60,018 74,732 1,000 Secilen
2 5,874 2,829 0,056 67,562 73,979 1.000
3 6,147 2,164 0,382 62,375 75,932 1,000
4 7,634 | 2,935 0,365 75,189 74,156 1,000
5 6,527 2,550 0,384 82,012 76,100 1,000
6 6,506 2,858 0,309 56,473 73,539 1,000
7 6,966 | 3,010 0,376 86,475 73,514 1,000
8 5,664 2,589 0,078 53,577 74,429 1,000
9 6,752 2,597 0,074 50,026 73,022 1,000
10 | 7,524 | 3,100 0,371 68,248 74,982 1,000
11 8,113 2,337 0,387 88,441 74,071 1,000
12 5,293 2,891 0,052 67,579 73,886 1,000
13 | 6,545 | 2,380 0,314 50,092 75,273 1,000
14 | 5,695 | 2,993 0,375 55,119 73,758 1,000
15 7,324 2,111 0,370 73,462 75,161 1,000
16 | 5,646 | 2,510 0,098 50,252 73,156 1,000
17 6,650 | 2,543 0,386 75,667 77,960 1,000
18 5,605 2,625 0,387 57,242 75,117 1,000
19 | 6,281 | 3,009 0,086 50,945 73,808 1,000
20 | 6,280 | 3,246 0,385 54,957 75,952 1,000
21 6,491 2,670 0,084 50,641 73,786 1,000
22 6,144 | 2,677 0,114 50,290 73,065 1,000
23 | 6,110 | 2,389 0,063 50,852 74,720 1,000
24 5,930 2,586 0,062 63,046 73,799 1,000
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25 6,238 2,247 0,052 53,726 73,208 1,000
26 4,575 2,969 0,051 54,807 73,456 1,000
27 5,983 2,463 0,059 62,334 73,379 1,000
28 6,372 2,736 0,055 61,891 73,946 1,000
29 6,162 3,113 0,050 61,737 74,134 1,000
30 5,794 2,690 0,087 57,130 73,411 1,000
31 6,498 2,452 0,386 59,127 80,638 1,000
32 6,195 2,592 0,057 63,053 73,739 1,000
33 6,910 1,807 0,382 54,103 76,495 1,000
34 7,358 2,896 0,381 86,315 75,056 1,000
35 7,289 2,370 0,387 57,152 82,488 1,000
36 5,751 2,879 0,068 62,149 73,963 1,000
37 7,114 2,937 0,385 60,789 80,370 1,000
38 5,815 2,522 0,091 52,252 73,533 1,000
39 5,687 2,946 0,071 55,485 74,966 1,000
40 6,381 2,683 0,072 56,610 73,639 1,000
41 7,383 2,733 0,340 58,146 76,408 1,000
42 5,308 2,826 0,073 57,390 73,896 1,000
43 5,589 2,830 0,067 61,311 74,169 1,000
44 6,114 2,879 0,373 59,771 76,459 1,000
45 5,736 2,485 0,053 59,344 74,815 1,000
46 6,385 2,251 0,368 69,634 74,931 1,000
47 5,682 2,589 0,376 54,284 75,440 1,000
48 6,651 2,918 0,358 57,141 77,523 1,000
49 6,222 3,072 0,387 69,607 74,924 1,000
50 6,150 2,685 0,348 69,764 73,061 1,000
51 7,174 1,945 0,382 51,602 79,479 1,000
52 7,447 3,049 0,338 52,815 75,037 1,000
53 5,705 3,035 0,071 51,401 75,528 1,000
54 7,166 2,235 0,376 59,630 79,821 1,000
55 7,446 2,124 0,373 61,503 77,889 1,000
56 6,632 3,174 0,350 55,967 74,566 1,000
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57 5,677 2,483 0,383 54,973 75,668 1,000
58 5,147 3,118 0,067 54,033 73,880 1,000
59 5,617 2,941 0,074 60,601 73,568 1,000
60 7,098 1,711 0,381 52,261 75,536 1,000
61 6,605 2,774 0,288 53,369 73,315 1,000
62 6,914 2,489 0,361 67,671 77,233 1,000
63 7,193 2,584 0,377 78,277 77,309 1,000
64 6,828 2,482 0,372 82,248 75,437 1,000
65 6,036 2,211 0,052 53,385 73,271 1,000
66 6,513 2,616 0,077 53,181 73,398 1,000
67 6,260 3,157 0,059 57,549 73,586 1,000
68 5,199 3,206 0,066 53,027 73,736 1,000
69 7,143 2,556 0,330 63,472 74,737 1,000
70 6,501 2,713 0,340 54,673 76,857 1,000
71 6,709 2,607 0,298 58,948 73,030 1,000
72 5,702 2,935 0,358 50,183 73,994 1,000
73 6,977 2,635 0,379 102,131 73,084 1,000
74 6,633 2,418 0,054 53,528 73,133 1,000
75 4,969 2,794 0,055 63,407 73,352 1,000
76 5,781 2,291 0,051 50,889 75,120 1,000
77 7,833 2,931 0,373 81,844 73,303 1,000
78 6,261 2,625 0,308 51,225 74,456 1,000
79 6,307 2,553 0,353 69,934 74,260 1,000
80 5,993 3,109 0,090 50,596 73,540 1,000
81 6,132 3,110 0,069 59,469 73,041 1,000
82 7,677 2,284 0,322 50,750 74,263 1,000
83 5,028 2,999 0,060 60,947 73,223 1,000
84 5,906 2,841 0,062 56,971 75,531 1,000
85 6,846 2,631 0,316 53,027 75,802 1,000
86 6,231 2,588 0,380 66,762 77,208 1,000
87 6,193 2,793 0,385 78,809 74,690 1,000
88 7,618 2,327 0,377 85,708 74,799 1,000
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89 6,700 2,390 0,367 89,467 73,015 1,000
90 6,664 3,024 0,386 55,701 80,109 1,000
91 5,891 2,931 0,098 50,714 73,882 1,000
92 5,065 2,540 0,056 54,573 74,605 1,000
93 8,074 2,163 0,383 61,024 77,907 1,000
94 7,203 1,881 0,386 66,808 75,909 1,000
95 7,323 2,280 0,373 90,627 73,580 1,000
96 6,237 2,061 0,387 74,164 73,617 1,000
97 6,999 2,255 0,362 71,946 75,532 1,000
98 5,803 3,078 0,359 52,255 73,213 1,000
99 6,445 2,769 0,374 62,502 78,192 1,000
100 | 7,155 1,804 0,348 50,231 73,124 1,000
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Ek Aciklamalar-B: Aliminyum Elektrot i¢in Model Tarafindan Bulunan Coziimler

Arzu
No pH I Elektrolit | Baslangi¢ % edilirlik
Derisimi | Derisimi Giderim (Desira

M ppm bility)

1 6,575 | 1,925 0,067 56,350 100,896 1,000 | Segilen
2 7,168 | 3,876 0,445 135,011 104,378 1,000
3 7,184 | 3,250 0,273 61,537 106,105 1,000
4 6,000 | 2,500 0,275 50,000 99,513 1,000
5 7,154 | 2,332 0,165 57,031 101,357 1,000
6 6,140 | 2,569 0,064 51,378 99,334 1,000
7 3,576 | 3,815 0,449 156,165 99,476 1,000
8 6,923 | 3,334 0,358 70,313 108,834 1,000
9 4,209 | 2,810 0,446 63,893 108,141 1,000
10 3,036 | 3,773 0,423 77,885 114,842 1,000
11 7,222 | 2,955 0,499 97,053 111,147 1,000
12 5,386 | 3,222 0,355 56,250 106,968 1,000
13 5,846 | 3,498 0,211 54,157 99,952 1,000
14 5386 | 2,341 0,383 56,250 100,650 1,000
15 3,784 | 3,984 0,500 215,581 99,695 1,000
16 7,110 | 3,228 0,219 50,098 106,755 1,000
17 4,015 | 3,913 0,254 53,259 101,588 1,000
18 7,271 | 3,916 0,343 77,004 111,749 1,000
19 7,174 | 3,985 0,185 66,735 103,350 1,000
20 | 7.,474 | 3,990 0,191 76,758 102,633 1,000
21 7,046 | 2,193 0,377 70,313 100,422 1,000
22 3,062 | 3,995 0,086 297,827 99,199 1,000
23 6,986 | 1,409 0,068 70,822 99,809 1,000
24 7,350 | 2,564 0,062 76,893 101,072 1,000
25 5,152 | 2,992 0,340 54,017 103,447 1,000
26 3,391 | 3,236 0,483 60,830 121,268 1,000
27 3,851 | 3,959 0,053 299,082 99,163 1,000
28 4,653 | 2,770 0,488 65,531 113,216 1,000
29 4,378 | 2,562 0,490 89,977 100,443 1,000
30 6,702 | 2,120 0,322 52,373 102,038 1,000
31 3,082 | 3,914 0,266 56,516 102,011 1,000
32 6,240 | 2,932 0,054 51,828 100,052 1,000
33 4,833 | 3,818 0,468 148,423 101,108 1,000
34 5169 | 2,477 0,388 53,094 103,151 1,000
35 4,740 | 3,694 0,294 69,654 99,879 1,000
36 5,662 | 2,503 0,420 52,017 108,770 1,000
37 4,712 | 3,963 0,432 134,615 102,053 1,000
38 4,769 | 3,911 0,488 143,592 106,654 1,000
39 4,120 | 2,989 0,388 57,735 105,267 1,000
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40 7,493 | 3,991 0,461 152,863 103,839 1,000
41 5,617 | 3,451 0,363 54,617 111,250 1,000
42 4,603 | 2,477 0,478 57,388 110,739 1,000
43 3,508 | 3,941 0,055 297,362 99,508 1,000
44 5,428 | 3,220 0,275 50,750 101,764 1,000
45 7,414 | 2,291 0,392 73,573 103,140 1,000
46 7,487 | 3,978 0,393 112,235 107,436 1,000
47 5,234 | 2,493 0,457 69,709 104,400 1,000
48 3,031 | 3,897 0,496 212,598 101,186 1,000
49 4,838 | 3,696 0,494 127,567 107,854 1,000
50 6,376 | 2,614 0,298 52,929 102,266 1,000
51 5125 | 3,891 0,435 130,864 101,952 1,000
52 6,560 | 2,734 0,246 52,418 101,647 1,000
53 7,074 | 3,029 0,490 125,585 99,862 1,000
54 7,442 | 3,391 0,432 72,897 118,901 1,000
55 3,722 | 2,627 0,416 51,051 106,332 1,000
56 7,355 | 3,985 0,140 80,716 99,637 1,000
57 7,162 | 1,832 0,479 74,984 103,180 1,000
58 7,143 | 2,869 0,074 63,501 102,232 1,000
59 6,337 | 3,835 0,165 50,186 102,299 1,000
60 4,469 | 3,641 0,287 55,508 102,317 1,000
61 4,076 | 3,806 0,250 58,837 99,076 1,000
62 5,887 | 3,150 0,467 112,874 100,458 1,000
63 5530 | 1,574 0,485 50,104 104,708 1,000
64 5,358 | 3,878 0,493 166,426 100,841 1,000
65 5,905 | 1,807 0,052 50,055 99,138 1,000
66 7,498 | 3,949 0,062 78,921 100,960 1,000
67 6,812 | 2,070 0,437 60,610 106,849 1,000
68 3,039 | 3,962 0,496 198,086 104,337 1,000
69 3,056 | 3,543 0,481 133,472 105,237 1,000
70 6,251 | 1,153 0,073 53,303 99,126 1,000
71 5129 | 3,087 0,385 51,933 109,770 1,000
72 5,238 | 2,577 0,343 51,078 101,055 1,000
73 6,576 | 3,683 0,231 59,441 103,507 1,000
74 6,161 | 2,649 0,407 70,025 103,577 1,000
75 3,348 | 3,995 0,065 294,485 99,128 1,000
76 5,833 | 3,818 0,330 74,302 105,364 1,000
77 6,134 | 3,729 0,489 150,612 101,524 1,000
78 6,314 | 3,228 0,234 60,955 99,659 1,000
79 5991 | 3,292 0,264 58,921 100,925 1,000
80 4,697 | 2,909 0,339 53,027 101,732 1,000
81 7,053 | 3,050 0,263 52,073 106,997 1,000
82 4,605 | 1,869 0,496 52,811 106,201 1,000
83 5,070 | 1,668 0,464 55,513 99,616 1,000
84 5,272 | 3,156 0,398 82,132 101,682 1,000
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85 7,036 | 1,700 0,061 72,416 100,261 1,000
86 3,931 | 3,584 0,278 51,132 101,708 1,000
87 3,691 | 3,466 0,461 132,882 99,440 1,000
88 4,867 | 2,534 0,450 61,183 106,758 1,000
89 3,095 | 3,820 0,410 93,226 109,375 1,000
90 5,457 | 3,923 0,500 124,300 113,388 1,000
91 6,057 | 2,836 0,053 51,538 99,112 1,000
92 3,923 | 2,981 0,493 70,993 114,782 1,000
93 6,120 | 3,982 0,489 178,363 99,301 1,000
94 3,020 | 3,992 0,301 90,375 99,063 1,000
95 5,923 | 2,949 0,424 53,193 114,820 1,000
96 3,016 | 3,989 0,496 242,536 101,059 1,000
97 6,869 | 3,791 0,440 129,619 103,324 1,000
98 7,313 | 3,947 0,076 56,497 104,481 1,000
99 3,153 | 3,976 0,052 296,906 101,492 1,000
100 | 7,333 | 3,689 0,282 61,409 110,125 1,000




