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OZET

ELEKTROKOAGULASYON VE ELEKTROOKSIDASYON YONTEMI ILE KATI
ATIK DUZENLi DEPOLAMA SAHASI SIZINTI SUYUNUN ARITIMI

Emre ODUNCU
Cevre Miihendisligi Anabilim Dah

Anadolu Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Ocak, 2017

Damisman : Prof. Dr. Umran TEZCAN UN

Bu c¢alismada ii¢ farkli yontem kullanilarak sizinti suyunun elektrokimyasal yontem
olan elektrooksidasyon ve elektrokoagiilasyon ile aritilabilirligi incelenmistir. Tek kutuplu
aliiminyum elektrotlar ile yapilan ilk calismada pH 5 ve 75mA/cm? akim yogunlugunda 45
dakikalik elektrokoagiilasyon islemi sonucunda 4100 mg/L olan baslangic KOI derisimi %57
aritim verimi ile 1766 mg/L degerine indirilebilmistir. Ikinci ¢alismada ise Pt ve BDD olmak
iizere iki farkl1 elektrot denenmistir. pH 4, 65mA/cm? ve 0,5 M NHaCl ilavesi ile gergeklesen
deneyler sonucunda; 4100 mg/L olan baslangic KOI derisimi BDD elektrot ile 300 dakikalik
elektrooksidasyon islemi sonununda %98 aritim verimi ile 100 mg/L derisimine indirilmis ve
%99,91 renk giderimi gézlenmistir. Pt kapli elektrot ile 480 dakikalik elektrooksidasyon islemi
sonucunda %76 aritim verimi ile 1000mg/L derisime ulasiimistir ve %97,2 renk giderimi
gozlenmistir. Ugiincii calismada ise 2-3-2 delik diizenine sahip donerli ¢akisik plaka demir
elektrotlar ile elektrokoagiilasyon denenmis. Response Surface Metodu ile yapilan
degerlendirmeler sonucunda (y = -20,0528 + 26,1451 X1 + 0,583139 X, -60,5524 X3 + 22,9433
(X3)? -3,00792 (X1)? + 2,63792 X1X3) matematik modeline ulasiimistir.

Anahtar Kelimeler : Elektrokoagiilasyon, Elektrooksidasyon, sizint1 suyu, Elektrokimya.



ABSTRACT

LANDFILL LEACHATE TREATMENT USING ELECTROCOAGULATION
AND ELECTROOXIDATON METHODS

Emre ODUNCU
Department of Environmental Engineering

Anadolu University, Graduate School of Sciences, January, 2017

Supervisor : Prof. Dr. Umran TEZCAN UN

In this thesis, treatibility of leachate was investigated performing 3 different
methods. The first operation was carried out using with monopolar aluminum electrodes.
After electrocoagulation process of 45 minutes in the conditions of pH 5 and current
density of 75mA/cm?; the initial concentration of 4100 mg/L COD was reduced to 1766
mg/L with 57% removal efficiency. In the second operation, the performance of two
different electrodes (Pt and BDD coated) was investigated. At the end of the operations
held in the conditions of pH 4, 65mA/cm? current density and 0,5 M NH4Cl addition, the
initial concentration of 4100 mg/L COD was reduced to 100mg/L with 98% removal
efficiency and %99.91 color removal, after 300 minutes electrooxidation using BDD
coated electrodes. Additionally, the initial concentration of 4100 mg/L COD was reduced
to 1000mg/L with the removal rate 76% and 97.2% color removal, after 480 minutes
electrooxidation using Pt coated electrodes. In the third operation, the iron positioned
with 2-3-2 hole configuration was tested. Under the advantage of using Response Surface
Method, mathematical model of (y=-20.0528 + 26.1451 X;+ 0.583139 X> -60.5524 X3
+22.9433 (X3)? -3.00792 (X1)? + 2.63792 X1X3) was reached.

Keywords : Electrocoagulation, Electrooxidation, Leachate, Electrochemistry.
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1.GIRIS

Sanayinin gelismesi ve diinya niifusunun artmasmna paralel olarak evsel,
endiistriyel ve tarimsal alanlarda olusan atik miktar1 da artis gostermektedir. Atik
Yonetimi Yonetmeligi’ne (2015, madde 4) gore; “iireticisi veya fiilen elinde bulunduran
gercek veya tiizel kisi tarafindan gevreye atilan veya birakilan ya da atilmasi zorunlu olan
herhangi bir madde veya materyal “atik”” olarak degerlendirilmektedir. Bu atiklarin
belirli bir yerde toplanmasi, ¢evreye en az zararla bertaraf edilmesi ya da en aza

indirilmesi gerekmektedir.

Eurostat (2014), verilerine gore Tirkiye i¢in ortalama evsel atik iiretimi igin
hesaplanan deger 31 milyon 230 bin ton’dur. Bu veriler 1s181inda; Avrupa Birligi {iye ve
aday tiilkeleri agisindan agiga c¢ikan evsel atik miktarlar1 incelendiginde Almanya 50
milyon ton ile basi1 ¢ekmekte, arkasindan yaklasik 34 milyon ton ile Fransa ikinciligi ele
almaktadir. Fransa’nin ardindan ise Tirkiye gelmektedir ve Avrupa Birligi iiye ve aday
iilkeleri arasinda en fazla atik olusturan 3. lilke konumunda bulunmaktadir. Yine 2014
yili Tiirkiye Istatistik Kurumu (TUIK, 2014a) belediye atik istatistikleri verilerine gére
ac1ga c¢ikan atiklarin %64’ diizenli depolama tesislerinde depolanmakta ya da bertaraf

edilmektedir.

Kat1 atiklarin depolanmasi sirasinda ¢ogunlukla disaridan niifuz eden yagmur
suyu ¢op kitleleriyle temasa gecerek suda ¢6ziinen organik maddeler, anorganik tuzlar ve
metaller gibi Kirlilik unsurlarint kendi biinyesine almasiyla Kirli bir su olusturur. Ayrica,
depolama faaliyeti sirasinda gergeklesen biyolojik ve kimyasal tepkimelerde kirlilige
katkida bulunur. Sonug olarak, depolama faaliyeti sirasinda ortaya ¢ikan bu organik ve
diger kirleticiler tarafindan zengin, kompleks ve degisken yapili kirli suya “sizint1 suyu”
ad1 verilmektedir. Bu kompleks yapidaki sizint1 suyunun aritimi gevre ve saglik agisindan

biiylik 6nem tagimaktadir.

Sizintt suyunun aritimi c¢esitli yontemler kullanilarak yapilmaktadir. Ancak,
kullanilan yOntemlerde aritim basarisinin yliksek olmadigi goriilmektedir. Sizinti
suyunun igeriginin agir metal ve organik kirleticiler agisindan yogun olmasi nedeniyle

geleneksel olarak uygulanan fiziksel ve kimyasal yontemlerin yetersiz kalmasi, daha
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ekonomik, daha verimli ve uygulanmasi kolay bir aritim yonteminin gelistirilmesi
ihtiyacini ortaya ¢ikarmaktadir. Bu nedenle, ileri aritim yontemlerine yonelinmistir. Bu
caligmada, ileri aritim yontemlerinden olan elektrokoagiilasyon (elektropihtilasma) ve
elektrooksidasyon (elektroyiikseltgeme) siiregleri kullanilarak kati atik diizenli depolama
sahast sizinti suyunun aritimi gergeklestirilecektir. Calismada sizintt suyunun farkl
yontem ve deneysel diizenekler kullanilarak dogrudan desarj edilebilir kirletici
seviyelerine indirilmesi amaglanmistir. Bu amag¢ dogrultusunda {i¢ farkli calisma

yuritilmistir.



2. SIZINTI SUYU
2.1 Kat1 Atik Diizenli Depolama Sahasi

Her tiirlii insani (evsel, tarimsal ya da endiistriyel) ve hayvansal faaliyetlerden
halde bulunan tiim atiklar ‘kati atik’ olarak nitelendirilir ( Sen, 2007,s 3-4). Kat1 atiklarin

smiflandirilmasi asagidaki sekilde siniflandirilabilir (Cetinkaya, 2013, s3);

e Evsel kat1 atiklar

e Aritma ¢camuru

o Ozel atiklar (Tibbi atiklar)
e Sokak siipriintiileri

e insaat ve hafriyat atiklari

e Endiistriyel atiklar

“Diizenli depolama sahalari; atiklarin kontrollii olarak kabul edildigi, depolama
yapildiktan sonra atikta meydana gelen tepkimeler sonucu olusan atiklarin da kontrol
edildigi alanlar olarak tanimlanabilir. Diizenli depolama ile bertaraf, ilin kendine 6zgi
yapistyla da ilintili olarak diger bertaraf yontemlerine gore daha az maliyetli
yontemlerden biridir.” (Tiirkiye Belediyeler Birligi Atikk Komisyonu [TBAK], 2014, s 1).

Cevre ve Sehircilik Bakanligi’nin 2014 verilerine gore; toplamda 113 adet diizenli
depolama sahasi aktif olarak kullanilmaktadir (TUIK, 2014b) Ek olarak; Tiirkiye
[statistik Kurumu (TUIK, 2015) verilerine gére atiklarin biiyiik bir ¢ogunlugu diizenli
depolama tesislerinde depolanmaktadir. Ornegin; 2014 yilinda belediyeler tarafindan
toplanan atik miktar1 28 milyon tondur ve bu miktarin %64’ diizenli depolama tesisine

yollanmustir (TUIK, 2014a)

Kati atik diizenleme sahalar1 atiklarin depolanmasi icin biiylik onem tasimaktadir.
Belirli kosullar saglanmadigi takdirde basta ¢cevre sorunlari olmak iizere bir ¢ok probleme
neden olabilir. Diizenli depolama sahasinin yerinin belirlenmesinde asagidaki temeller

dikkate alinmaktadir (Baran, 1995);

- Ulasim ve meskun mahal durumu



- Meteorolojik kosullar

- Jeomorfolojik kosullar

- Jeolojik-Hidrojeolojik kosullar
- Jeoteknik

Bunun yam sira, Tirkiye Belediyeler Birligi Atik Komisyonu’nca hazirlanan
raporda bir diizenli depolama alaninda olmasi gerekli birimler Cizelge 2.1°de

gosterilmistir.



Cizelge 2.1: Diizenli depolama sahasinda olmast gereken birimler

Diizenli Depolama Sahasinda Olmasi1 Gereken Birimler

1 Sahaya giris ¢ikisin kontrol edildigi bek¢i kontrol noktasi

2 Sahaya gelen tiim atiklarin tartilmasi amaciyla kantar binasi

3 Personelin yemek, temizlik ve barinma ihtiyaci i¢in sosyal tesis
4 Idari bina

5 Sahaya girip ¢ikan araglarin temizligi i¢in, tekerlek yikama {initesi
6 Arag tamir ve bakim atolyesi

7 JeneratOr binasi

8 Yangin ve kullanma suyu deposu

9 Ambalaj atiklar1 toplama ve ayirma tesisi

10 | Sahaya giris ¢ikis i¢in yol

11 | Atiklarin sikistirilmasinda kullanilacak araglar i¢in yol

12 | Otopark

13 | Tiim sahay1 ¢evreleyen cit

14 | Tiim sahay1 ¢evreleyen yiizey suyu toplama kanallari

15 | Yeralt1 suyu kirliligini kontrol etmek amaciyla en az 3 adet gozlem kuyusu
16 | Depolama alani

17 | Sizint1 suyu i¢in drenaj sistemi

18 | Sizint1 suyunun toplandig: lagiinler

19 | Sizint1 suyu aritim tesisi

20 | Gaz toplama sistemi, bacalar, menholler, bacalar,

21 | Enerji liretim ve gaz yakma tesisi

Kaynak: (Tiirkiye Belediyeler Birligi Atik Komisyonu, 2014, s 6)
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2.2. Si1zint1 Suyu

Kati atiklarin depolanmasi sirasinda gerek kati atigin sahip oldugu nem, gerekse
digaridan dahil olan nem ve yagmur suyu, organik maddeleri ¢6zerek organik madde ve
diger kompleks bilesiklerinden olusan Kirli su sizint1 suyunu olusturmaktadir  (Alver,
2012, s 13). Yonetmelikte ise (Atiklarin Diizenli Depolanmasina Dair Yonetmelik, 2010,
madde 4) “Depolanan atiklardan siiziilen ve depolama sahasindan kaynaklanan sivi”
olarak nitelendirilmektedir. Sizint1 suyunun nasil olustuguna dair sablon Sekil 2.1°de

gosterilmistir.

Bitki
Buharlasma Ya&is Yiizevsel Cliﬁ':sﬁ
L l L A Yagiin sizan kisou

Tabalasi Sulama Suyn \
? —r .; 7
o Depo sahasindaln
Kirletici ¢iziimmesi *— Lirleticilerin biyolojik clarak

/W//ﬁ \ -

fffff/ff{f{/f/ffff

Kati atdk stzint suyn

4{{{4{{

ERE ‘sznnt‘S .
AN NN A LUy

Sekil 2.1: Sizinti suyu olusumu
Kaynak: (Oztiirk, 2011, s 3)

Si1zint1 sular1 bir ¢ok organik ve anorganik bilesigi biinyesinde barindiran yogun
kokulu ve kompleks yapida bir karigimdir. Sizint1 suyunun igerisinde tipik olarak bulunan

Kirletici unsurlar ve deger araliklar1 Cizelge 2.2°de gosterilmektedir.



Cizelge 2.2: Sizinti suyunda bulunan kirleticiler ve degerleri

Parametre Deger Parametre Deger

pH 7-10 KOI (mg/L) 500-38800
BOI (mg/L) 245-24500 NH.-N (mg/L) 10,2-2000
Alkalinite (mg/L) 1271 Klor (mg/L) 1383
Iletkenlik(mS/cm/m) | 670 Amonyak (mg/L) 230

Nitrat (mg/L) 10,25 Nitrit (mg/L) 21,5

TKN (mg/L) 261,8 Siilfat (mg/L) 32,8
Ortofosfat (mg/L) 0,2 Toplam Kat1 (mg/L) 3655
Ucgucu Katilar (mg/L) | 675 TAK (mg/L) 77

UAK (mg/L) 28 Sodyum (mg/L) 659
Magnezyum (mg/L) | 65 Potasyum (mg/L) 371
Kalsiyum (mg/L) 91 Krom (mg/L) 0,05
Manganez (mg/L) 1,2 Demir (mg/L) 4,9

Bakir (mg/L) 0,08 Cinko (mg/L) 0,2
Kadmiyum (mg/L) 0,025 Kursun(mg/L) 0,075
Civa (ug/L) 12,75 Arsenik (ug/L) 30,7

UYA (mg/L) 11-1029 TDS (mg/L) 68-3389
Toplam Azot (mg/L) | 16,6-630 TOK (mg/L) 30-800

KOI: Kimyasal Oksijen Thtiyac1; BOI: Biyolojik Oksijen Thtiyaci; TKN: Toplam Kjeldahl
Azotu; UAK: Ugucu Askida Kati, TAK: Toplam Askida Kati; UYA: Ugucu Yag Asidi;
TOK: Toplam Organik Karbon

Kaynak: (Sil ve Kumar, 2017, s 394)



Organik madde igerigi biyolojik ve kimyasal etmenler nedeniyle bozunmaya

ugrayarak zamanla azalma egilimi gosterse de anorganik madde igerigi genel olarak sabit

kalabilmektedir (Civan, 2014). Bu nedenle, sizint1 suyunun yasi da onemli sabitlerden

biridir. S1zint1 suyunun yasina gore kirletici unsurlar agisindan degisimi Cizelge 2.3’de

verilmektedir.

Cizelge 2.3: Sizint1 suyu iceriginin yasa gore degisimi

Parametre Geng Orta Yash Tipik Atik Su
Yas <5 5-10 >10 Ham

pH 6,5 6,5-7,5 >7,5 -

KOI (mg/L) 20.000-40.000 | 4.000-10.000 | 500-4.000 | 350

BOI (mg/L) 10.000-20.000 | 4.000-10.000 | 50-100 250

TOK (mg/L) 9.000-25.000 |- 100-1000 | 100

Ugucu Yag Asidi (mg/L) | 9.000-25.000 | — 50-100 50

Kaynak: (Sil ve Kumar, 2017, s 395)




3. ELEKTROKIMYASAL ARITIM SURECLERI

Literatiirde konu ile ilgili yapilan calismalar incelendiginde, sizinti suyunun
aritimu ile ilgili gesitli yontemlerin kullanildigi goriilmektedir. Ancak, sizintt suyunun
igeriginin kompleks yapida olmasindan dolayr daha ekonomik, daha verimli ve daha
kolay uygulanabilir aritim yontemlerine ihtiya¢ duyulmaktadir. Geleneksel aritim
yontemleri bu konuda ihtiyact karsilamakta yetersiz kalmakta ve gelisen teknolojiyle
birlikte daha etkin ileri aritim yontemlerine ihtiyag dogmaktadir. Bu calismada, son
yillarda ilgi ¢eken aritim yontemlerinden elektrokimyasal siireglerin ve parametrelerinin

aritima etkisi incelenmistir.

Elektrokimyasal slireglerin tarihgesi incelendiginde, elektrigin aritimda
kullanilmasmin ilk kez 1889 yilinda Ingiltere’de teklif edildigi gériiliir(Chen, 2004).
Elektrik enerjisi kullanilarak mineral zenginlestirilmesi ise 1904 yilinda Elmore
tarafindan patentini almistir (Elmore, 1905). Demir ve aluminyum elektrot kullanilarak
elektrokoagiilasyon (elektropihtilasma) isleminin ise 1909 yilinda Amerika’da patenti
alinmigtir. Elektrokoagiilasyon (elektropihtilasma) islemi ilk defa biiylik Olgekte
Amerika’da 1946 yilinda igme suyunun aritiminda kullanilmistir (Stuart, 1946). 19.
Yiizyilin sonlarina dogru ise elektrokoagiilasyon, Ingiltere’nin baskenti Londra’da birkag
biyiik  Olgekli  arittim  tesisinde  denenmistir  (Matteson  vd.,  1995).

Gortldiigii tlizere, elektrokimyasal siireglerin aritim islemi ic¢in kullanilmasi
bilinen bir yontemdir. Buna karsin, kurulum ve isletme maliyetinin yiiksek olmasi ve
ozellikle elektrigin birim fiyatinin pahali olmas1 gibi sebeplerden 6tiirii genis kullanim
alan1 bulamamis ve farkli yontemler aritimda yer almaya baslamistir (Hakizimana, vd.,
2017; Holt, Barton ve Mitchell, 2005; Vik vd., 1984). Gelisen endiistri ve artan niifus ile
birlikte daha kompleks atik sularin ortaya ¢ikmasi ve aritiminin zorlagmasi, daha hizls,
daha verimli ve daha c¢evreci aritim yontemlerine yonelmeye yol ac¢mustir.
Elektrokimyasal siirecler, sahip oldugu istiinliikler nedeniyle tekrar 6nem kazanmis ve

son donemlerde ¢aligilan konular arasinda yer almistir (Chen, 2004).



3.1. Elektrokimyasal Siiregler ve Esaslari

Elektrokimya, elektrik enerjisi ile gergeklesen kimyasal olaylar1 inceleyen bir
bilim dahdir. Elektrokimyasal yasalar endiistride bir¢ok uygulama alani buldugu gibi
elektrokimyanin aritima uygulanmasi sonucunda diisiik maliyetli, cok yonlii ve ¢evreye

uyumlu bir aritim gergeklestirilebilmektedir (Yal¢in ve Giirii, 2010; Sen, 2007, s 49).

Cevreye uyum: Elektrokimyasal yontemlerde ana reaktif elektrotlardir. Yontem, genelde
kimyasal madde ilavesi gerektirmemektedir. Ayrica tepkimeler sonucunda, ikincil

tirtinlerin olusumu gézlenmemektedir.

Enerji verimliligi: Dislk elektrik akim dagilimlar, gerilim diismeleri ve yan
tepkimelerden dolay1 olusan gii¢ kayiplarini en aza indirmek i¢in uygun elektrot ve hiicre

tasarimlari yapilarak enerji verimleri artirtlabilmektedir.

Cok yonliiliik: Elektrokimyasal yontemler bir¢ok ¢evre kirlilik unsurunun gideriminde
dogrudan veya dolayli olarak kullanilabilmektedir. Islem sonrasinda istenmeyen kirlilik

unsurlari, ¢ok diisiik derisimlere kadar dustriilebilmektedir.

Otomasyona uyum: Elektrokimyasal yontemlerde akim, gerilim gibi dnemli parametreler
kontrol altina alinabildigi i¢in veri elde edebilmesi kolaylasmakta ve siire¢ kontrol
edilebilmektedir.

Elektrokimyasal sirecler  incelendiginde  basta  elektrokoagiilasyon
(elektropihtilagsma), elektrooksidasyon (elektroyiikseltgeme) ve elektroflotasyon
(elektroylizdiirme) olmak tizere 3 farkli yontem 6n plana ¢ikmaktadir. Bu calismada

elektropihtilasma ve elektroyiikseltgeme siireglerine yer verilmistir.

3.2. Elektrokoagiilasyon (Elektropihtilagsma) Siireci ve Kuram

Elektropihtilagma; ¢oziinebilen ve pihtilastirici 6zellige sahip metal bir (genellikle
Fe ya da Al) elektrota elektrik akim1 uygulanmasi ile gergeklestirilen bir elektrokimyasal
ariim yontemidir. Cogunlukla anot ve katot adi verilen elektrotlara giic kaynag:
yardimiyla dogru akim (DC) verilmesiyle uygulanir (Sik, 2015, s 41). Elektropihtilasma

stirecin; koagiilasyon (pihtilagma), adsorbsiyon (sogurma), ¢oktiirme ve flotasyon
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(ylizdiirme) mekanizmalarinin biri veya birkagina dayanmaktadir. Elektropihtilasma
asamalari soyle siralanabilir ( Ulu Kag, 2016, s 40-42)

1) Elektrik akimini uygulanmasiyla anodun metal iyonu seklinde ¢oziinmesi

2) Metal iyonlarmin, Van der Waals ve diger etkilesimlerle zit yiiklii taneciklere
baglanmasi ve sonucunda pihtilagsmasi

¢) Pihtilasmaya baslayan pargaciklarin birleserek daha biiyiik pargaciklar olan yumaklara
dontismesi ve suyun kaldirma kuvveti ve olusan gaz molekiilleri yardimiyla bu

yumaklarin ylizeye ¢ikarak bir tabaka olusturmasi

Yukarida bahsedilen asamalar Sekil 3.1 ve Sekil 3.2°de ayrintili sekilde gosterilmektedir.
ar

DC Akim Kaynagi

'/ / / / /STABIL.F1.OK ///I///

Kirletici madde yiizeve dogru

yiikselir

Metal |yonu

Koagiilasvon

_

-,

f' Elektronlar
Elektronlar
Flotasy 01\

KIRLETICI

.
2 gazi olusumu

Metal Hidroksit Ve '\ :
ANOT OH KATOT
Oksidasyon w A Rediiksiyon
Cokelek Kirletici madde ciker Su pH’s1

Sekil 3.1: Elektropihtilasmada gergeklesen etkilesimler
Kaynak: (Holt vd, 2002, s 216)
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Sekil 3.2: Elektrokoagiilasyon islemi
Kaynak: (Klamklang, 2007, s 18)

Anotta gergeklesen karsilikli tepkimeler (3.1) ve (3.2)’de gosterilmektedir.
40H™ +4e” - 2H,0 + 0, (3.2)
2H20 + 4e” - 02 ) + 4H+ (32)

Demir elektrotlar durumunda; demir anodun iyon haline gecerek ¢ozeltiye verilmesi
(3.3), ¢6ziinen demirin serbest halde bulunan hidroksiller baglanarak demir (IT) hidroksit
olusturmast (3.4), ortamda klor varliginda klorun yiikseltgenmesi olmasi sonucu yan
iirtin olarak olusan hipoklordz asit ile tepkimeye girerek ¢okelmesiyle 6nemli bir bilesik
olan demir (I11) hidroksit olusur (3.5). Eger ortamda klorlu bir bilesik yok ise, ¢ozeltiye
gecen Fe®" iyonlari su ile birleserek yine demir (IIT) hidroksit meydana gelebilir (3.6).
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FE(k) +2e” - F€2+ (33)

(aq)
Felj, + 4e~ = Fe(OH), + 2H,0 (3.4)
Fe(OH), + HOCl - Fe(OH); + Cl~ (3.5)
Feliyy +3H,0 — Fe(OH); + 3H* (3.6)

Aluminyum elektrot kullanildiginda, AP* iyonlar1 halinde ¢dzeltiye salmir (3.7) ve
ortamda bulunan hidroksil radikalleri ile birleserek aluminyum hidroksit olusturur (3.8).

Bu bilesik pihtisalmak i¢in yumaklarin olusmasi adina 6nemlidir.

Algy +3e™ - AL (3.7)
A7 +3H,0 — Al(OH); + 3H* (3.8)

Katotta ise durum biraz farklidir ve normalde (3.9) tepkimesi gerceklesirken, asidik

cozeltide (3.10) ve bazik ¢ozeltide (3.11) tepkimesi gergeklesir.

H,0 +4e~ + 0, > 4 OH" (3.9)
2H* + 2e™ = Hy () + 2H,0 (3.10)
2H30 + 2e” + H2 (@) +20H~ (311)

Her yontemde oldugu gibi elektropihtilagma siirecinin de kendine 6zgii {istiinliik
ve olumsuzluklar bulunmaktadir ve bunlar Cizelge 3.1°de detayl olarak gosterilmektedir
( Moussa, vd., 2017; Holt vd., 2005; Mollah vd., 2005; Mollah vd., 2001).
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Cizelge 3.1: Elektropihtilagsmanin iistiinliikleri ve olumsuzluklar

Ustiinliikleri

Olumsuzluklar:

Kimyasal madde eklemesi olmadigi ya da ¢ok
az oldugu i¢in; kimyasal madde agisindan
yiiksek derisimli ikincil atiklar ¢ikmamaktadir.

Anot zamanla ¢ozeltiye gegerek tiikkenir ve
yenilenmesi gerekir.

Elektropihtilasma yontemi sirasinda agiga
cikan gaz baloncuklarnt kirlilik unsurlarim
ylizeye tasimakta ve ¢ozeltiden ayristirilmasini
kolaylastirmaktadir.

Elektropihtilasma siirecinde, katot etkinligini
kaybeder ve verim diigebilir.

Kullanilan donanimin basitligi
kolayca  uygulanabilir  ve
uygundur.

sebebiyle
otomasyona

Elektrik {iiretiminin az veya pahali oldugu
alanlarda, isletme maliyeti yiiksek olabilir

Artim sonucu daha berrak, kokusuz su
olusmaktadir.

Olusan yumaklar daha biiyiik ve kararlidir ve
bu sebeple siizmeyle kolayca ¢ozeltiden
ayristirilabilirler.

Kimyasal pithtilasmaya oranla daha az hacimde
camur ¢ikar ve zehirli etkisi yoktur.

Kiiciik kolloidal parcaciklar bile hizl1 ve etkili
bir bi¢imde ¢oktiiriilebilir.

3.3. Elektrooksidasyon (Elektroyiikseltgeme) Siireci ve Kuram

Coziinmeyen metal/metal oksit elektrotlar (Pt/Ti, Ti/Ru/Ir, N1/T1/Ga, ¢elik gibi)

kullanilarak kirleticilerin yiikseltgenerek aritimin saglandigi yontem elektroyiikseltgeme

olarak adlandirilir ( Ozden, 2016, s 16)

Elektroyiikseltgeme dogrudan (direkt) ve dolayli (indirekt) elektroliz olmak iizere

iki baslik altinda incelenebilir. Dogrudan elektroyiikseltgeme, kirleticilerin dogrudan

anot ile temas ederek yiikseltgenir. Dogrudan elektroyiikseltgeme hizi; difiizyon

hizindan, tepkime kinetiginden ve elektrotun katalitik aktivitesindeki diigiisten etkilenir.

Dolayli elektroyiikseltgeme ise, elektrotta acgiga c¢ikan yikseltgeyici kirleticileri
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parcalamasi yoluyla yiiriitilir (Radjenovic ve Sedlak, 2015). Direk ve indirekt
oksidasyonlar Sekil 3.3’de detayli bir bigimde gosterilmektedir.

_~Kirleticiler
wy
e r Direkt
Z ~Oksitlenmis | Oksidasyon
A Kirleticiler
N
(0]
T | = Aract . _-—Kirleticiler
€ |’ _ 4’ Indirekt
2 Oksidant T -l.‘_i'_'_,OksitIenmis Oksidasyon
Kirleticiler

Elektrot ylzeyi Cozeltinin igi

Sekil 3.3: Dogrudan (direkt) ve Dolayli (Indirekt)Yiikseltgeme
Kaynak: (Fernandes, vd., 2015, s 193)

Elektroyiikseltgeme’de gerceklesen tepkimeler asagida ayrintili bir sekilde verilmistir; (
Sarkka, 2013, s 23-25; Kapalka, Foti ve Comninellis, 2010)

2H,0 - 0, +4H* + 4e” (3.12)

Asidik ortamda su, elektron vererek yiikseltgen O6zellige sahip hidroksil radikalleri

sogurmasini saglayabilir. (3.13)
H,0+M - M (-OH)+ H* + e~ (3.13)

M: Elektrot ylizeyi

R olarak gosterilen organik kirlilik unsurlar1 (3.14)’de gosterildigi gibi yiikseltgenirken,

radikaller anot ylizeyinde fiziksel olarak sogurulur.

Rigg + M (- OH)% — M + Yiikseltgenme iriinleri + ™/, H* +"/,e” (3.14)

n: Organik bilesiklerin yiikseltgenmesine neden olan elektron sayisi
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Uretilen hidroksil radikallerinin organik bilesiklerle tepkimesi (3.14), yan tepkime olan
radikallerin oksijene yiik aktarimi1 (3.15) ile es zamanl gergeklesir ve bu iki tepkime

rekabet i¢indedir.

M (-0H) > MH,0+1/, 0,+ H* +e~ (3.15)

Bunun yami sira, CI° gibi yiikseltgenlerin varligi dolayli yiikseltgeme de

gerceklesebilmekte ve bu verimi etkileyebilmektedir.
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4. KONU ILE ILGILI YAPILMIS CALISMALAR

Li ve arkadaslar1 (Li vd., 2011), elektropithtilasma yontemi kullanarak sizinti
suyundan amonyak azotu ve kimyasal oksijen ihtiyact (KOI) giderimini ¢aligmislardir.
4,96 mA/cm? akim yogunlugunda, asidik pH’da, 2319 mg/L CI- varliginda, demir
elektrotlarla 90 dakikalik deney sonucunda %49,8 KOI giderimi elde edilirken, en yiiksek
%38,6 amonyak azotu giderimi elde etmislerdir. Yiritilen deneyler sonucunda
elektropihtilagma yOnteminin sizintt  suyunun on aritimi  ig¢in  kullanilabilecegi

belirtmislerdir.

ilhan ve arkadaslar (ilhan vd., 2008), aliiminyum ve demir olmak iizere iki
farkli elektrotlar kullanarak, elektropihtilasma yontemi ile sizint1 atiksuyunun aritimini
gerceklestirmislerdir. 45cm? anot alanma sahip plaka elektrotlar ile gergeklestirilen
deneylerde; 30 dakikalik aritim sonunda aliiminyum elektrotlar ile %56, demir elektrotlar

kullanarak ise %35 KOI giderimi elde etmislerdir.

Elektropihtilagma yontemi kullanilarak sizinti suyu aritimi iizerine yapilan bir
diger calismada Bouhezila ve arkadaslar1 (Bouhezila vd, 2011) Paralel plaka demir ve
aliiminyum elektrotlar kullamlmigtir. Aliiminyum elektrot kullanilarak; %70 KOI
giderimi, %24 toplam azot giderimi, %56 renk giderimi, %60 bulaniklik giderimi elde
edilirken demir elektrotta ise; %68 KOI giderimi, %15 toplam azot giderimi, %28 renk
giderimi, %16 bulaniklik giderimi elde edilmistir. Elektrik enerjisi tiiketimi ve yontem
maliyeti sirasiyla aliiminyum elektrot igin; 0,022 (KWHh/L) ve 0,54 (US$/m?3) iken demir
elektrot igin; 0,019 (KWHh/L) ve 0,47 (US$/m?)’tir.

Sen (2007), yiiksek lisans tezinde izaydas Kati Depolama Sahasi’ndan alinan
sizint1 suyunun elektropihtilasma ve elektroyiikseltgeme yontemi ile aritimini ¢alismistir.
Paralel plaka ve tek kutuplu paralel elektrotlu pilot tesis ¢aligmalarinda elektropihtilasma
ve elektroyiikseltgeme siirecleri ile 30 dakika sonunda %18-56 aras1 Kimyasal Oksijen
Ihtiyac1 giderimi elde etmistir. Jet-loop reaktdriiyle biyolojik aritim sonrasi ¢ikan sizintt
suyu numunesinin aliminyum plakalarla elektropihtilagmasinda 30. dakika sonunda %49

Kimyasal Oksijen ihtiyact ve %53 Toplam Organik Karbon giderimi gézlemistir.
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Orkun (2007), yiiksek lisans tezinde aliiminyum elektrotlarla 30mA/cm? akim
yogunlugunda 120 dakikada %70 Kimyasal Oksijen Ihtiyaci giderilmistir. Ayn1 akim
yogunlugunda demir elektrotlarla yapilan ¢alismada ise 180 dakika sonunda %65,85

giderime ulasilmstir.

Ilhan (2006), yiiksek lisans tezinde paralel plaka reaktorle aliiminyum
elektrotlarla 12,56 W %45,5 Kimyasal Oksijen Ihtiyaci giderimi gozlenirken, ayni
akimda aymi1 deneysel sartlarda demir elektrotlarla %34,1 KOI giderimi elde edilmistir.
39,76 W olarak degistirildiginde Kimyasal Oksijen Ihtiyaci giderimleri aliiminyum
elektrotlu reaktdr icin %59,1, demir elektrotlu reaktor icin %42,3 olmustur.

Elektroyiikseltgeme ile sizinti suyu giderimi calismalarinda Urtiega ve
arkadaslar (Urtiga vd., 2011) bor katkili elmas anot ile yaptiklari deneyler sonucunda
olusan klorlu bilesikleri incelemislerdir. pH (5 - 8), akim (6,3 - 8,4 A), klor ilavesi (2500
— 4500 mg/L) ile. %84 renk giderimi elde ederken, %51 KOI giderimi ve %32 amonyak

giderimine ulagmislardir.

Turro ve arkadaslarnt (Turro vd., 2011) Ti/lrO>—RuO, anot ile HCIO4
varhginda, 2960 mg/L KOI igerigine sahip sizint1 suyunu aritmaya c¢alisnuslardir.
Parametre olarak; siire, (240 dakikaya kadar), sicaklik (30°C — 60°C — 80 °C), akim
yogunlugu (8 — 16 — 32 mA/cm?), baslangic pH’1 (0,25 — 3 — 5 - 6), HClO4 miktari (0,25
M ve 1 M) ve destek elektrolit ilavesi denemislerdir. %90 KOI giderimi elde ederken,

rengi tamamen gidermislerdir. Enerji tiiketimleri ise 35kWh/kg olmustur.

Panizza ve Martinez-Huitle (2013), sizinti suyunda elektroyiikseltgeme
yonteminde elektrot malzemesinin etkisini arastirmiglardir. Elektrot malzemesi olarak;
bor katkili elmas, PbOz ve TiRuSnO2 anot kullanmislardir. 780 mg/dm® KOI ve 266
mg/dm® NH4*-N sahip suda, 420 dm®/saat akis hizinda 2 A’da ¢alismislardir. TiRuSnO;
anotta, %35 KOI, %52 renk giderimi ve %65 azot giderimi elde ederken, PbO- ile renk
ve azot giderimi tiimiiyle saglamis fakat 115 mg/dm® KOI kalmistir. Bor katkili elmas

elektrot ile daha bsarili sonuglar elde etmislerdir.

Zhang ve arkadaslari (Zhang vd., 2011) sizint1 suyunun elektroyiikseltgeme ile
arittminin deney tasarimi ve Response Surface Metod kullanarak incelemislerdir. Anot
olarak titanyum kapli ruthenyum dioksit (RuOz) ve iridyum dioksit (IrO2)

kullanmiglardir. Parametre olarak akim yogunlugu, elektrotlar arasi uzaklik ve tepkime
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siiresi incelenmistir. 2470 mg/L KOI derisimine sahip s1zint1 suyunun 90 dakika sonunda,
68 mA/cm? akim yogunlugunda ve 2,2 cm elektrot arahiginda %66,2 verim ile giderimi

saglanmustir.
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5. MATERYAL ve YONTEM

5.1. Sizint1 Suyu ve Analiz

Deneysel calismalarda kullanilan kat1 atik diizenli depolama sahasi sizint1 suyu
Kocaeli IZAYDAS kat1 atik diizenli depolama sahasindan 2012 yil1 Kasim ay1 icerisinde
temin edilmis ve buzdolabinda +4°C’de muhafaza edilmistir. Temin edilen atik suyun
ozellikleri Cizelge 5.1’de goriilmektedir. Sizint1 suyunun agir metal derigimlerinin
belirlenmesinde ICP spektrofotometresi (Inductively Coupled Plasma-Optic Emission

Spectrophoto-metric) (Varian 720 ES) kullanilmistir.

Cizelge 5.1: Diizenli depolama sahasinda elde edilen sizinti suyunun ozellikleri

Ozellikler Sizint1 Suyu
Degerleri
Kimyasal Oksijen Thtiyaci(KOI)| 4100 mg/L
pH 9
Iletkenlik 19 mS/cm
Kadmiyum (Cd) 0,0047 mg/L
Krom (Cr) 0,4408mg/L
Bakir (Cu) 0,2123mg/L
Demir (Fe) 2,656mg/L
Kursun (Pb) 0,0413mg/L
Cinko (Zn) 0,1614mg/L

Calismada atiksuyun organik Kirlilik yiikii Kimyasal Oksijen Ihtiyaci (KOI)
analizi ile belirlenmis ve aritim verimi KOI giderimi iizerinden hesaplanmistir. pH ayar
gerektiginde 0,1 N H2SO4 ve 0,1 N NaOH ile yapilmistir. Deneyler sirasinda pH ve

iletkenlik degerler belirli zaman araliklarinda izlenmis fakat kontrol edilmemistir.

Deneyler yiiriitiiliirken, belirli araliklarla alinan 6rnekler Mavi Bant filtre kagidi
ile siiziilmiistiir. Alinan érnekler, KOI analizi Standart Metot Kapali Reflux Yontemine
gore yapilmistir. Bu yontemde, kuvvetli asidik ve yliksek sicaklik sartlarinda,
katalizorlerin de varliginda sudaki organik Kirletici maddenin yiikseltgenmesi i¢in

harcanan oksidant miktar1 belirlenmektedir. Ornekler gerekli kimyasal maddeler ilave
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edildikten sonra, Lavibond RD125 marka bozundurucuda 150°C’de 2 saat bekletilmekte
ve sogutulduktan sonra Demir (II) Amonyum Siilfat [Fe(NHa4)2(SO4)2](DAS) ile titre
edilerek KOI belirlenmektedir. KOI (mg/L) derisimi esitlik (5.1) kullanilarak belirlenmis
ve esitlik (5.2) kullanilarak % giderim degerleri ile hesaplanmistir.

8000 x C x (V;—V3)
Vo

KOi =

(5.1)

C: Demir Amonyum Siilfatin standardizasyon degeri
V1: Kor i¢in harcanan DAS hacmi (mL)

V2: Ornegin titrasyonu i¢in harcanan DAS hacmi (mL)
Vo: Analiz edilen numune hacmi (mL)

%Giderim = @ x 100 (5.2)

0

Co: Basglangi¢ derisimi
Ct: t anindaki derisimi

Biitiin analizler standart sapmay1 en aza indirmek i¢in iki kere gerceklestirilmistir.
Gerekli goriildiigii takdirde deney tekrar edilmistir.
Calismada deneyler sirasinda tiiketilen elektrik enerjisi esitlik (5.3) kullanilarak

hesaplanmistir

(5.3)

Ec: Elektrik tiiketimi (KWh/m?®)
V: Gerilim (V)

I: Akim (A)

T: Deney siiresi (saat)

Vw: Aritilan atiksuyun hacmi (m®)
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5.2. Paralel Plakali Aluminyum Elektrotlar Kullanilarak Elektropihtilagsma

Yontemi ile Sizint1 Suyunun Aritildig1 Deneysel Diizenek

Si1zint1 suyunun elektropihtilasma yontemi ile aritiminda 4 cm X 4 cm boyutlarinda
paralel plakali aluminyum elektrotlar tek kutuplu diizende kullanilmistir. Plakalar arasi
mesafenin 1 cm oldugu elektrot demetinde sirasiyla 3 plaka anot, 3 plaka katot olacak
sekilde baglantilar yapilmistir. Reaktoriin toplam aktif anot alam1 96 cm?’dir. Deneysel
calismada kullanilan Reaktor Sekil 5.1°de ve deneysel diizenegin fotografi Sekil 5.2°de

goriilmektedir.

Giig Kaynagi

Paralel Anot -

Manyetik
Balik

=
I<7Manyetik Karistirici

Sekil 5.1: Elektrokimyasal hiicre

Sekil 5.2: Tek kutuplu Elektropihtilasma diizenegi

Elektropihtilasma ile gergeklestirilen deneylerde 400 mL konulduktan sonra,
gerekli oldugu durumlarda pH ayarlanmuis, elektrot demeti cam reaktor igerisine tabandan
2 cm yiikseklikte olacak sekilde yerlestirilmis ve anot ve katot giic kaynagina (Statron
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2257) baglanmistir. Elektrokimyasal aritim diizenegi bir manyetik karistirict {izerine
konularak pihtilasmanin etkin bir sekilde ger¢eklestirilmesi i¢in atiksu manyetik balik ile
100 rpm hizinda karistirilmustir. Belirli araliklarla elektrokimyasal hiicreden 6rnekler
alinmis ve deney siiresince iletkenlik, pH, sicaklik ve gerilim degerleri takip edilmistir.

Alnan 6rneklerde siiziildiikten sonra KOI analizleri yapilmistir.

5.3. Elektroyiikseltgeme Yontemi ile Sizint1 Suyunun Aritildig1 Deneysel Diizenek

Elektroyiikseltgeme c¢alismasinda, Magneto Special Anodes BV (Hollanda /
Schiedam)’dan temin edilen iki farkli elektrot kullanilmistir. Elektrotlardan bir tanesi,
100 x 50 x 2 mm boyutlarinda iki tarafi Bor Katkili Elmas (Boron-Doped Diamond
/BDD) Niobium anot digeri ise, ayn1 boyutlarda iki tarafi Platin (Pt) kapli Titanyum (Ti)
anottur. Calismada, her iki elektrotun etkinliginin karsilastirilabilmesi igin, aktif anot
yiizey alam 100 cm?dir. Calismalarda her iki anot ile birlikte, katot olarak ayni
boyutlarda demir kullanilmistir. Elektroyiikseltgeme deneyleri i¢in kullanilan deney

diizenegi Sekil 5.3’te gosterilmistir

Gl
Kaynagi

Anot »

Katot

- T-T~Atiksu

Manyetik — — —
balik L

Manyetik
@ — karistirici

Sekil 5.3: Elektroyiikseltgeme reaktor diizenegi

Elektroyiikseltgeme ¢alismalarinda, 500 mL atiksu cam reaktdre konulmus ve
pH ayari i¢in 0,1 N H>SOs ve 0,1 N NaOH kullanilmistir. Cam reaktér manyetik
karistiricinin tstiine yerlestirilerek 100 rpm’de karistirilma yapilmistir. Giig kaynagina

(Statron 2257) anot ve katot baglantilart yapildiktan sonra aritim baglamstir.
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Boliim 5.1°de detayli bir bigimde belirtildigi sekilde, belirli araliklarla reaktor

icerisinden numune alinarak KOI analizi yapilmistir.

Renk gideriminin belirlenmesinde, ¢ift yollu UV Spektrofotometresi (Shimadzu
UV 1800) kullanilmistir. Caligma Oncesinde atiksuyun en yiiksek absorbans degerini
verdigi dalga boyunda 455 nm’de ham atiksuyun baslangi¢ absorbansi 2,18 olarak
belirlenmistir. Alinan 6rneklerin rengi spektrofotometre kullanilarak belirlenmis ve renk

giderimi yiizde olarak hesaplanmustir.

5.4. Delikli Demir Elektrotlar Kullanilarak Sizinti Suyunun Aritim ve

Elektropihtilasma Yontemi ile Cevap Yiizey Metodu

5.4.1. Delikli Demir Elektrot ile Elektropihtilasma

Deneylerde, anot olarak; bir biri igine gegmis 7 cm x 7 cm boyutlarinda demir
plakalardan olusan delikli anot kullanilmistir. Deliklerin ¢ap1 1 cm olup ortadaki delik ise
1,5cm ¢apindadir. Katot ise silindirik yapiya sahip 10,3 cm c¢apinda ve 10 cm
yiiksekliginde silindirik demir reaktordiir. Anotun etkin yiizey alan1 170 cm?’dir. Deney
diizenegi Sekil 5.4’te ayrintili sekilde verilmistir.

Sekil 5.4: Elektropihtilasma reaktor diizenegi

Deneysel calismalarin baglangicinda 500 mL atiksu katot igerisine konulmus,
gerekli oldugu durumlarda pH ayarlamasi yapilmistir. pH ayarlanmasi i¢in IN H2SO4
¢ozeltisi ve 1N NaOH kullanilmistir. Elektrot demeti atiksu igeren demir silindirik katot
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icerisine tabandan 2 cm yiikseklikte olacak sekilde yerlestirilmis, anot ve katot giig
kaynagina (Statron 2257) baglanmistir. Anot olarak kullanilan delikli demir plaklar ayni
zamanda mekanik karistiriciya baglanmistir. Boylece demir plaklar anot olarak gorev
yaparken bir yandan da ¢0zlinen iyonlarin ¢ozelti icinde homojen olarak dagilimi
saglanmis, yumak olusumu iyilestirmistir. Islem 60 dakika siirdiiriilmiis, anot 50rpm sabit
bir hizinda karistirilmistir. Deneyler siiresince alinan drneklerde Boliim 5.1°de anlatildigi

sekilde KOI analizi yapilmistir.

5.4.2 Cevap Yiizey Yontemi (Response Surface Method)

Deneylerin planlanma asamasinda 6nce metodun ve operatdriiniin etkisinin
belirlenmesi amaciyla tekrarlanabilirlik testi (Gage R&R) yapilmistir. Tekrarlanabilirlik
testi asamasinda, farkli parametreleri igeren 10 adet regete olusturulmus deney
planmamasi yapilmis, planlanan deneyler ve tekrarlanabilirlik agisindan 2 farkli operator
tarafindan yapilmistir. Her bir operator deneyleri 2’ser tekrar olarak yiiriitmiis ve her bir
operatdr i¢in 20, toplamda 40 ayr1 deney gergeklestirilmistir. Deney sonuglart ANOVA
testi Gage R&R ile incelenmistir. Tekrarlanabilirlik deneyleriyle ilgili veriler Bolim
6.3.1°de verilmistir. Deneylere de pH (3, 5, 7), akim yogunlugu (30 mA/cm?, 40 mA/cm?,
50 mA/cm?) ve anyonik polielektrolit miktar1 (0,5 mg/L, 1 mg/L, 1,5 mg/L) olmak iizere
3 farkli degisken ve 3’er deger lizerinden Deney Tasarimi gergeklestirilmistir. Deney
verilerinin degerlendirilmesi asamasinda KOI giderim yiizdesi ¢ikt1 olarak alinmis ve
belirlenen parametrelerin giderim yiizdesine etkisi belirlenmistir. Sonuglar, Cevap Yiizey
Metodu ile degerlendirilmis ve parametrelerin birbirleri ile olan iligkisi incelenmistir.

Verilen degerlendirilmesinde MiniTab 14.0 programi kullanilmistir.
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6. DENEYSEL SONUCLAR

6.1. Paralel Plakali Aliiminyum Elektrotlar Kullanilarak Elektropihtilasma ile

Si1zint1 Suyunun Aritimi

6.1.1. Baslangic pH’mnin etkisinin belirlenmesi

Baslangic pH’1 elektropihtilasma siirecinde 6nemli bir yere sahiptir. Baslangi¢
pH’nin etkisi; 3, 5, 7 ve 9 pH degerleri kullanilarak belirlenmistir. Elde edilen deneysel
sonuglar Cizelge 6.1 Cizelge 6.2, Cizelge 6.3 ve Cizelge 6.4’te goriilmektedir. Deneyler
sirasinda atiksuyun baglangic pH degeri ayarlandiktan sonra deney boyunca atiksudaki
pH degisimi izlenmis, fakat kontrol edilmemistir. Elektropihtilasma siiresince katotta
hidroksil iyonlari ¢gikmakta ve H* iyonlar1 ise diger aktif bilesiklerle baglandigi i¢in pH
degeri deney siiresince artis gostermektedir (Chen X., Chen P. Ve Yue, 2000 ) Deneysel
calismalar sonucunda 4100 mg/L baslangic KOI derisimine sahip atiksu 60 dakikalik
elektropihtilagsma sonrasinda pH 3, 5, 7, 9 degerleri i¢in sirasiyla 2208, 2125, 2374 ve
2456 mg/L degerlerine %46, %48, %42 ve %40 aritim verimleri ile indirilmistir. En iyi
giderim pH 5’te elde edilmistir ve ¢ozelti baslangi¢c pH’1 daha asidik veya bazik oldukca
giderim verimi diismiistiir. Siire¢ sirasinda anottan ¢oziinen AI®* iyonlar1 katotta olusan
OH  iyonlaryla birleserek Al(OH)s yumaklar1 olusmaktadir ve bu bilesik sahip oldugu
fazla ylizey alamiyla organik bilesiklere ve diger kirlilik unsurlariyla birleserek
¢cokelmektedir (Elabbas vd., 2016; Kobya, Can ve Bayramoglu, 2003). AI(OH)z pH 4’ten
sonra olusmaktadir ve pH 6.5’tan sonra ise sudaki ¢oziiniirliigi azalmaktadir (Moussa
vd., 2017; Holt vd., 2002). Ayrica ¢ozeltide pH’in artmasiyla beraber bazik ortamda
Al(OH)s bileseni daha baskin olarak goriilmekte ve bu bilesigi kirlilik unsurlariyla
birleserek ¢okelme olusturmasi ¢ok distiktiir (Holt vd., 2002; Wang, Chou ve Kuo, 2009).
Baslangic pH ile KOI derisiminin degisimi Sekil 6.1 ve pH ile % giderime iliskisi Sekil

6.2’de gosterilmistir.
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Cizelge 6.1: pH 3 i¢in elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 30mA/cm? (3,2 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dKk) pH (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m?
0 2,98 21,6 9,1 3 4100 0 0
15 5,92 25,2 21 2,2 2263 44,80 4.4
30 6,5 24,2 24 2,2 2236 45,47 13,2
45 7,55 25,5 25,3 2,1 2236 45,47 25,8
60 8,05 28,2 27 2 2208 46,15 41,8
Cizelge 6.2: pH 5 i¢in elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 30mA/cm? (3,2 A), Destek elektrolit:Yok)
Zaman iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m?
0 5,15 22,1 7 4,5 4100 0 0
15 6,16 20,8 14 2,5 2070 49,51 5,0
30 7,11 21,4 18,1 2,6 2153 47,49 15,4
45 7,46 20,4 21,3 2,6 2125 48,17 31,0
60 8,58 20,4 23,5 2,6 2125 48,17 51,8
Cizelge 6.3: pH 7 icin elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 30mA/cm? (3,2 A), Destek elektrolit:Yok)
Zaman Tletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (mS/cm) (°C) volt) | (mg/L) | (%) KWh/m?
0 7,06 15,02 5,9 3,8 4100 0 0
15 7,96 17 18 2,7 2429 40,76 54
30 8,16 19,3 22 2,6 2429 40,76 15,8
45 8,28 18,2 25,1 2,6 2401 41,43 314
60 8,45 16,2 26,4 2,7 2374 42,11 48,8
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Cizelge 6.4: pH 9 icin elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 30mA/cm? (3,2 A), Destek elektrolit:Yok)
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Zaman, dk

45

60

Zaman 4 iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dK) P (mS/cm) (°C) (volty | (mg/L) | (%) KWh/m?
0 8,82 13,9 10 5,8 4100 0 0
15 9,32 21,2 21,2 51 2401 41,43 10,2
30 9,62 22,8 27,1 6,2 2456 40,09 35
45 9,58 20 29,1 6,4 2374 42,11 73,4
60 9,8 18,8 23,7 6,4 2456 40,09 124,6
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Sekil 6.1: Baslangic pH 'in KOI derisimine etkisi
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Sekil 6.2: Baslangic pH 'in KOI giderimine etkisi

Baslangi¢ pH’inin enerji tiiketimine etkisi incelendiginde ise baslangic pH’in
diismesiyle birlikte enerji tiiketiminin de azaldigi Sekil 6.3’ten de goriilebilir. pH’1
diisiirmek i¢in eklenen bilesiklerin etkisiyle elektriksel iletkenlik artmis ve bu da enerji
tilketimini digiirmistiir. Gerilimin arttig1 ve sonugta elektrik tiiketimi yiiksek pH’larda
goriilmiistiir (Tezcan Un, Koparal ve Ogutveren, 2009). 60 dakika aritim islemi sonunda
enerji tiiketimi pH 3, 5, 7, 9 degerleri icin sirastyla 42, 52, 53, ve 125 kWh/m? olarak

hesaplanmuistir.
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Sekil 6.3: Baslangic pH in enerji tiiketimine etkisi

6.1.2. Akim yogunlugunun etkisinin belirlenmesi

Akim yogunlugu elektropihtilagma siirecinde en 6nlem parametrelerden biridir.

pH 5’te gerrgeklestirilen deneylerde akim yogunlugunun KOI giderimine etkisi 30, 45,

55, 65, 75 mA/cm? akim yogunluklarinda belirlenmistir. Deneysel calismalardan elde

edilen sonuglar, Cizelge 6.5, Cizelge 6.6, Cizelge 6.7, Cizelge 6.8, Cizelge 6.9’da
goriilmektedir ve Sekil 6.4 ve 6.5’te goriilmektedir. Sekil 6.4 ve Sekil 6.5’ten de

goriilebilecegi iizere artan akim yogunlugu ile giderim verimi artmigtir. baslangic KOI

derisimi 4100 mg/L 30 dakika sonunda 30, 45, 55, 65, 75 mA/cm? degetleri icin sirastyla
%47, %47, %50, %52, %54 giderim verimleri ile 2153, 2180, 2070, 1960, 1904 mg/L

derigimlerine diismistiir. Elektropihtilasma calismalarinda Faraday Yasasi’na gore (6.1)

artan akim ile ortama salinan aliiminyum iyonunun miktari artmakta ve sonugta yumak

olusumu artarak pihtilagma artmaktadir. Faraday Yasasi;

IxtxM
zZxF

30

(6.1)




Seklindedir. Burada “m” ortaya ¢ikan metal iyon kiitlesi (g); “I” akim (A); “t”
deney zamani (dk/saat); “M” metalin atomik kiitlesi (g/mol); “z” anodik ¢6zlinme sonucu
¢oOzeltiye salinan elektron miktar1 (Aluminyum i¢in z=3 ) ve “F” ise Faraday sabiti (96486

C eq?) dir.

Benzer ¢alismalarda, Linarez-Hernandes ve arkadaslar1 (Linarez-Hernandes vd.,
2010), demir elektrotla yiiriittiikleri ¢alismalarinda 200, 400, 600, 800 A/m? akim
yogunlugunu denemis olup akim yogunlugu arttikca KOI gideriminin de arttigini
gozlemislerdir. Ayni sekilde Khandegar ve Saroha (Khandegar and Saroha, 2012),
0,0625, 0,125, 0,1875 A/m? akim yogunluklarinda aliiminyum -aliiminyum, aliiminyum-
demir ve demir-demir elektrot kombinasyonlarini kullanarak, her bir kombinasyon igin

akim yogunlugu arttik¢a KOI gideriminin arttig1 sonucunu elde etmislerdir.

Cizelge 6.5: 30 mA/cm? akim yogunlugunda (3,24) elde edilen deneysel ¢calismalar.
(pH: 5, Destek elektrolit:yok)

Zaman H Tletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) P (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 5,15 22,1 7 4,5 4100 0 0
15 6,16 20,8 14 2,5 2070 49,51 5,0
30 7,11 214 18,1 2,6 2153 47,49 15,4
45 7,46 20,4 21,3 2,6 2125 48,17 31,0
60 8,58 20,4 23,5 2,6 2125 48,17 51,8
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Cizelge 6.6: 45 mA/cm? akim yogunlugunda (4,9A4) elde edilen deneysel ¢alismalar.

(pH: 5, Destek elektrolit:yok)

Zaman H iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) P (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m3
0 4,92 18,3 10,5 4,3 4100 0 0
15 5,62 19,2 14,3 3,2 2153 47,49268 9,8
30 6,81 21,5 22 3 2180 46,81951 28,2
45 7,71 19,7 26,4 31 2180 46,81951 56,7
60 8,32 22,5 29,2 3 2153 47,49268 93,4

Cizelge 6.7: 55 mA/cm? akim yogunlugunda (5,94) elde edilen deneysel ¢alismalar.

(pH: 5, Destek elektrolit:yok)

Zaman H Iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) P (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kwWh/m®
0 4,9 20,2 9,6 4 4100 0 0
15 6,86 19,5 20,8 3,5 2042 50,18 12,9
30 8,57 20,1 26,6 3,5 2070 49,51 38,7
45 8,67 21,5 26,5 3,5 2125 48,17 77,4
60 8,65 21,2 30,1 3,5 2098 48,84 129,0

Cizelge 6.8: 65 mA/cm? akim yogunlugunda (7,04) elde edilen deneysel ¢alismalar.

(pH: 5, Destek elektrolit:yok)

Zaman H Tletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) P (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 5,15 21,5 11,2 5 4100 0 0
15 6,24 19,5 18,2 3,8 2015 50,86 16,4
30 6,45 20,1 24,4 4,2 1960 52,20 53,4
45 7,21 20,5 29,1 4,5 1960 52,20 112,4
60 8,65 20,5 311 4,9 2042 50,19 198,2
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Cizelge 6.9: 75 mA/cm? akim yogunlugunda (8,14) elde edilen deneysel ¢alismalar.

(pH: 5, Destek elektrolit:yok)

Zaman iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kKWh/m®
0 4,98 21,2 9,8 10,2 4100 0 0
15 6,27 19,5 27,1 51 2042 50,19 25,8
30 6,72 20,1 32,5 6,5 1904 53,55 91,6
45 7,82 20,5 34,2 6,6 1766 56,92 191,9
60 8,21 21,2 39,1 6,9 2042 50,19 3316
4500 —@-30mA/cm2
4000 \ == 45mA/cm?2
3500 \ =f—=55mA/cm2
% 3000 65mA/cm2
i 2500 —#—75mA/cm2
g 2000
1500
1000
500
0
0 15 Zamag,odk 45 60

Sekil 6.4: Akuim yogunlugunun KOI derigimine etkisi
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Sekil 6.5: Akim yogunlugunun KOI giderimine etkisi

Akim yogunlugundaki artis dogal olarak enerji tiikketiminde de artisa neden
olmustur. Sekil 6.6’dan da goriilebilecegi lizere 60 dakika sonunda, 30, 45, 55, 65, 75
mA/cm? degerleri icin sirastyla; 52, 93, 129, 198 ve 332 kWh/m? enerji tilketimleri

olmustur.
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Sekil 6.6: Akim yogunlugunu enerji tiiketimine etkisi
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6.1.3. Farkh destek elektrolitlerin etkisinin belirlenmesi

Farkl1 destek elektrolitin etkisi denenirken pH degeri 5 te ve akim yogunlugu 65
mA/cm?’de sabit tutulmustur ve etkisi 0,01 M Na;SO4 ve 0,01 M NaCl kullanilarak
belirlenmeye ¢alisilmistir. Destek elektrolit hi¢ eklenmeyerek, 0,01 M Na.SO4 ve 0,01
M NaCl eklenerek yiiriitiilen deneylerden elde edilen sonuglar sirasiyla Cizelge 6.10,
Cizelge 6.11 ve Cizelge 6.12°de gosterilmektedir. Destek elektrolit ilave edilmesiyle
aritim veriminin diistiigli gézlenmistir. Destek elektrolit ilave edilmediginden ilave edilen
%350 aritim verimi, 0,01 M Na2SO4 %49’a diismis ve 0,01 M NaCl ilavesi ile de %45 ‘e
diismiistiir. Bu diistis Sekil 6.7 ve Sekil 6.8’de goriilebilmektedir.

Golder, Samanta ve Ray (2007), tek kutuplu ve iki kutuplu elektrotlarla yiiriittiga
benzer calismasinda destek elektrolit ilave edilmedigi durum ile Cl* iyonu ilavesi
durumlarimi karsilagtirmis ve beklediginin aksine iKi diizenleme de tipinde de iyon ilavesi
oldugu takdirde aritim veriminde yaklasik %3,6 diisiis tespit etmistir Bunun nedeni olarak
pihtilasma gerekli olan metal hidroksitlerin olugmasi yerine metal iyonlarmin CI ile

birlesmesini ve daha az kararli yumaklarin olugsmasini gostermistir.

Cizelge 6.10: Destek elektrolit ilave edilmeyen deneysel ¢alismalar.
(pH: 5, Akim yogunlugu: 65 mA/cm?)

Zaman H iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) P (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m?3
0 5,15 21,5 11,2 5 4100 0 0
15 6,24 19,5 18,2 3,8 2015 50,86 16,4
30 6,45 20,1 24,4 4,2 1960 52,20 53,4
45 7,21 20,5 29,1 4,5 1960 52,20 112,4
60 8,65 20,5 31,1 4,9 2042 50,19 198,2
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Cizelge 6.11: 0,01M NaxSO4 Destek elektrolit ilave edilen deneysel ¢alismalar.
(pH: 5, Akim yogunlugu: 65 mA/cm?)

Zaman H iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) P (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m3
0 5,12 28,2 10,2 6 4100 0 0
15 6,04 28,4 21 3,6 2374 42,11 15,8
30 7,36 28,5 28,2 4 2346 42,78 50,8
45 8,31 29,3 29,1 4,2 2015 50,86 105,9
60 9,68 29,6 31 4,4 2098 48,84 182,9

Cizelge 6.12: 0,01M NaCl Destek elektrolit ilave edilen deneysel ¢alismalar.
(pH: 5, Adkum yogunlugu: 65 mA/cm?)

Zaman H Iletkenlik | Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) P (mS/cm) (°C) (volt) (mg/L) (%) kwWh/m®
0 4,85 28,1 9 6,2 4100 0 0
15 6,21 28,5 23,1 3,5 2208 46,15 15,3
30 6,46 29,1 29,2 4,3 2236 45,47 52,9
45 7,21 30,3 33 4,3 2208 46,15 109,3
60 8,15 30,9 31,2 4,4 2236 45,47 186,3
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Sekil 6.7: Destek elektrolit cesidinin KOI derisiminin farkli destek elektrolitlere
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Sekil 6.8: Farkli destek elektrolitlerin KOI giderimine etkisi
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Farkli destek elektrolitlerin eklenmesiyle ise ilave edilmesinin enerji tiiketimini
diistirdiigii Sekil 6.9’dan goézlenmektedir. 60 dakikalik isletme sonunda herhangi bir ilave
olmadig takdirde enerji tiiketimi 198 kWh/m® iken, 0,01 M NaCl ilavesinde 186
kWh/m?; 0,01 M NazSOg4ilavesinde 183 kWh/m* e diismiistiir.

Yildiz, Koparal ve Keskinler (2008), yaptiklar1 ¢alismada benzer sonuglara
ulagsmustir. Elektrolit ilaveleri arasinda belirgin bir degisim gézlenmemesine ragmen SO4
varliginda elektrik gideriminin daha az oldugu gdzlemlemistir. Ayrica, klor tiirevi
bilesiklerin ¢ozeltide kullanilmasi sonucu Klor gazi aciga ciktigi icin destek elektrolit

ilave edilecekse klor’dan kaginilmasi 6nerilmistir.
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Sekil 6.9: Farkli Destek elektrolitlerin enerji tiiketimine etkisi

6.2. Elektroyiikseltgenme Yontemi ile Sizint1 Suyunun Aritimi

6.2.1 Baslangi¢c pH min etkisinin belirlenmesi

Elektropihtilagma oldugu gibi elektroyiikseltgeme yonteminde de pH Onemli
parametrelerden biridir. pH’1in etkisi baslangic pH’1 2, 4, 6, 8 ve 10 olacak sekilde

ayarlanarak incelenmistir. BDD kapli Niobium anot ile yapilan deney sonugclari sirasiyla
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Cizelge 6.13, Cizelge 6.14, Cizelge 6.15, Cizelge 6.16, Cizelge 6.17 ‘de detayli bir sekilde
verilmistir. 60 dakikalik elektrooksidasyon islemi sonunda pH 2, 4, 6, 8, 10 degerleri igin
strastyla, %35, %40, %29, %22 ve %18 aritim verimiyle 4100 mg/L olan baslangi¢
derisimi 2650 mg/L, 2450 mg/L, 2900 mg/L, 3200 mg/L ve 3350 mg/L KOI degerlerine
inmistir Aritimin baglangi¢ pH’1n diisiik oldugu durumlarda iyi sonuglarin elde edildigi
goriilmustiir. Sekil 6.10 ve Sekil 6.11°den de goriildiigii gibi en yiiksek verimli pH 4’te

elde edilmistir.

Cizelge 6.13: BDD elektrot ile pH 2 i¢in elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 1,99 14,2 15,6 4100 0 0
15 2,12 24,4 12,9 3350 18,29 22,6
30 1,92 27,9 10,4 3100 24,39 40,8
45 1,83 32,1 11,9 2750 32,93 61,6
60 1,77 31,8 11,8 2650 35,37 82,3

Cizelge 6.14: BDD elektrot ile pH 4 i¢in elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 3,84 11,4 15 4100 0 0
15 3,66 26 12,8 3200 21,95 22,4
30 3,55 29 12,4 2850 30,49 44,1
45 2,95 33,8 13,2 2500 39,02 67,2
60 2,12 31 13 2450 40,24 90,0
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Cizelge 6.15: BDD kapl: elektrot ile pH 6 icin elde edilen deneysel sonuglar.

(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 6,05 13,2 16,3 4100 0 0
15 7,23 26,7 14 3750 8,54 24,5
30 7,88 31,2 13 3150 23,17 47,3
45 7,95 32,4 13,4 2950 28,05 70,7
60 7,99 33,7 13,1 2900 29,27 93,6

Cizelge 6.16: BDD elektrot ile pH 8 i¢in elde edilen deneysel sonuglar.

(Akum Yogunlugu: 35mAlcm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicaklik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 8,04 12,3 15,6 4100 0 0
15 9,89 29,8 13,9 3700 9,76 24,3
30 10,28 34,6 13,3 3650 10,98 47,6
45 10,35 38,2 14,6 3200 21,95 73,2
60 10,54 36,6 15,2 3200 21,95 99,8

Cizelge 6.17: BDD elektrot ile pH 10 i¢in elde edilen deneysel sonuglar.

(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 9,87 14,1 16,9 4100 0 0
15 9,30 27,7 15,1 3900 4,88 26,4
30 9,22 23,1 14,8 3850 6,10 52,3
45 9,10 331 14,7 3400 17,07 78,1
60 9,05 35,2 14,6 3350 18,29 103,6
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Sekil 6.10: BDD elektrot i¢cin pH'in KOI derisimine etkisi
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Sekil 6.11: BDD elektrot i¢cin pH'in KOI giderimine etkisi
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Ayni sartlarda Pt kapli elektrot ile yapilan elektroyiikseltgeme calismalarinda
baslangi¢ pH 2, 4, 6, 8 ve 10 oldugu durumlarda elde edilen veriler sirasiyla Cizelge 6.18,
Cizelge 6.19, Cizelge 6.20, Cizelge 6.21, Cizelge 6.22°de detayh bir sekilde verilmistir.
60 dakikalik elektroyiikseltgeme islemi sonunda pH 2, 4, 6, 8, 10 i¢in sirasiyla, %26,
%35, %20, %23 ve %16 aritim verimiyle 4100 mg/L olan baslangi¢ derisimi 3050 mg/L,
2650 mg/L, 3300 mg/L, 3150 mg/L ve 3450 mg/L. KOI degerlerine inmistir. Baslangi¢
pH’mn aritima olan etkisi Sekil 6.12 ve Sekil 6.13’te verilmistir. Deneyler sonucunda
diisiik baslangi¢c pH degerlerinde aritimin daha yiiksek oldugu gézlenmektedir ve en iyi
aritimin gerceklestigi pH degeri 4’de elde edildigi goriilmiistiir.

Cizelge 6.18: Pt kapl: elektrot ile pH 2 icin elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 2,12 21,2 12,6 4100 0 0
15 2,19 26,1 11,2 3450 15,85 19,6
30 1,2 30,1 10,1 3250 20,73 37,3
45 1,49 38,2 9,1 3150 23,17 53,2
60 2,11 42,3 9,1 3050 25,61 69,1

Cizelge 6.19: Pt kapli elektrot ile pH 4 igin elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 4,11 17,7 16,8 4100 0 0
15 5,04 34,4 12,6 3200 21,95 22,1
30 5,58 36,9 11,2 3050 25,61 41,7
45 6,39 39,7 9,2 2800 31,71 57,8
60 6,42 41,2 9,6 2650 35,37 74,6
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Cizelge 6.20: Pt kapl: elektrot ile pH 6 icin elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 6,1 21,2 14,3 4100 0 0
15 6,89 28,1 14,0 3850 6,10 24,5
30 7,18 34,4 11,3 3700 9,76 443
45 8,12 39,5 11,0 3450 15,86 63,5
60 8,18 42,2 10,5 3300 19,51 81,9

Cizelge 6.21: Pt kapl: elektrot ile pH 8 i¢in elde edilen deneysel sonuglar.
(Akum Yogunlugu: 35mAlcm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 8,21 21,4 15,1 4100 0 0
15 7,82 30,2 14,4 3700 9,76 25,2
30 8,19 35,2 12,1 3400 17,07 46,4
45 8,13 36,2 11,1 3200 21,95 65,8
60 8,35 35,9 10,2 3150 23,17 83,7

Cizelge 6.22: Pt kapli elektrot ile pH 10 igin elde edilen deneysel sonuglar.
(Akim Yogunlugu: 35mA/cm? (3,5 A), Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 9,89 22,2 13,4 4100 0 0
15 9,91 28,1 13,1 3900 4,88 22,9
30 9,72 34,1 13 3750 8,54 457
45 9,83 38,3 12,4 3700 9,76 67,4
60 9,92 42,1 11,3 3450 15,85 87,2
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Sekil 6.12: Pt kapl: elektrot icin pH'in KOI derisimine etkisi
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Sekil 6.13: Pt kapli elektrot icin pH'in KOI giderimine etKisi
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Pt kapli ve BDD elektrotlar kullanildiginda en iyi aritim verimi; Pt i¢in %35 ve
BDD i¢in %40 olup, BDD kapli elektrotun, Pt kapli elektrota oranla %5 daha verimli
oldugu goriilmiistiir. Iki elektrot icin de en iyi pH’1n 4 oldugu goriilmiistiir.

Yavuz ve Shahbazi (2012), BDD kapli elektrotla Reactive Black 5 boya aritimi
i¢in yaptiklar1 deneylerinde asidik (pH 3,52), notr (pH 7,0) ve bazik (pH 10,17) pH’larda
denemeler yaparak pH’in aritim verimine olan etkisini arastirmiglardir. Fakat, herhangi
bir etki go6zlemlenememistir. Bunun olasi nedeninin boyanin yapisi oldugu

distiniilmektedir.

Zou ve arkadaslar1 (2017), BDD kapl elektrotlarla tekstil atiksuyundan KOI
giderimi lizerine yaptiklar1 ¢alismada, pH’1in etkisini incelemislerdir. Asidik (pH 2,0),
notr (Ph 7,0) ve bazik (pH 10,0) pH’larda ¢alismislar ve asidik pH’da bariz olaak %95
arittm verimi ile en yiiksek verimi elde etmislerdir. Bunun nedeni olarak kompleks
bilesikler igeren bir atiksuda CI™ gibi yiikseltgen bilesiklerin de bulunabilecegini ve asidik
pH’1n bu okside edici iyonlar1 aktif hale getirdiginden bahsetmistir ve Scialdone ve
arkadaslar1 (2009) BDD kapli elektrot ve IrO2-Ta2Os anotlar ile organik madde aritimi
izerine yaptiklar1 benzer ¢alismada sodyum kloriir (NaCl) ilavesi ve etkisini aragtirmis

ve asidik pH’1in daha veriminin daha yiilsek aritim oldugu sonucuna ulagmistir.

Ammar ve arkadaslar1 (2016), BDD anot kullanilarak KOI giderimi
caligmalarinda pH 3, 5, 7 ve 9 degerlerin denemislerdir. 240 dakika sonunda pH 9’da %62
aritim verimi elde ederken, pH 3’de % 91 aritim verimi elde etmislerdir. Ammar ve
arkadaslar1 asidik ortamda daha fazla OH- radikali ortaya ¢ikmasit ve bu OH-
radikallerinin organik maddeleri yiikseltgeyerek daha fazla kirlilik unsurunu giderdigini
sOylemektir. Bu da Enache ve arkadaslar1 (2009), nin gergeklestirdigi hidroksil

radikallarinin etkisi lizerine yaptig1 calisma ile ortiigmektedir.

Alanyazinda asidik pH degerlerinde elektroyiikseltgenme daha verimli gectigi
sonucu goriilmektedir fakat pH etkisi ayrintili bir sekilde ¢alisiimamistir. pH 2 yerine, pH
4’te aritimin neden bariz bir sekilde en iy1 verimle gerceklestiginin arastirilmasi igin ek

calismalara ihtiya¢ duyulmaktadir.

BDD kapli ve Pt kapl elektrotlarla yapilan calismalarda enerji tiiketimi
hesaplanmis ve sonuglar BDD elektrot igin Sekil 6.14°te ve Pt kapl elektrot i¢in Sekil
6.15’te gosterilmistir. Enerji tiiketimi pH 2°de BDD kapli icin 82,25 kWh/m? Pt igin ise
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69,12 KWh/m® olarak hesaplanmistir. pH diistiik¢e enerji tiiketiminin de azaldig1 agik¢a
goriilebilmektedir. Bunun sebebinin elektrokoagiilasyonda da oldugu gibi, pH

ayarlanmasi sirasinda ilave edilen bilesiklerin elektrik iletimini iyilestirdigi seklinde
aciklanabilir.

110
100

O
o o o o

Enerji Tiiketimi, kWh/m3
o

w A U O N ©
o o

=N
o o

o

0 15 30 45 60
Zaman, dk

Sekil 6.14: BDD elektrot i¢cin pH'in enerji tiiketimine etkisi
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Sekil 6.15: Pt kapl: elektrot icin pH 'in enerji tiiketimine etkisi

6.2.2. Akim yogunlugunun etkisinin belirlenmesi

Akim yogunlugunun etkisi pH 4’te arastirllmistir. Akim yogunlugunun etkisi
incelenirken 25 mA/cm?, 35 mA/cm? 45 mA/cm?, 55 mA/cm? ve 65 mA/cm? cm? akim
yogunluklar1 kullanilarak yapilan deneysel ¢alismalar sonucunda ve BDD kapli elektrot
icin elde edilen sonuglar Cizelge 6.23, Cizelge 6.24, Cizelge 6.25, Cizelge 6.26 ve Cizelge
6.27°de verilmistir. 60 dakikalik elektroyiikseltgeme islemi sonrasinda 25 mA/cm?, 35
mA/cm? 45 mA/cm?, 55 mA/cm? ve 65 mA/ igin sirastyla %22, %40, % 41, % 49, %62
arttim verimleriyle baslangig KOI derisimi 4100 mg/L’den sirasiyla,3200 mg/L, 2450
mg/L, 2400 mg/L, 2100 mg/L, 1550 mg/L ‘ye inmistir. Akim yogunlugu arttik¢a aritim
da artmistir ve bu artig Sekil 6.16 ve 6.17’de goriilebilmektedir.
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Cizelge 6.23: BDD elektrot ile 25mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 4,05 12,1 12,2 4100 0 0
15 4,50 21,0 8,1 3450 15,85 10,1
30 4,88 24,2 12,2 3400 17,07 25,4
45 4,51 26,8 11,6 3350 18,29 39,9
60 4,12 26,1 10,1 3200 21,95 52,5

Cizelge 6.24: BDD elektrot ile 35mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m?
0 3,84 11,4 15,0 4100 0 0
15 3,66 26,0 13,2 3200 21,95 22,4
30 3,55 29,0 12,4 2850 30,49 441
45 2,95 33,8 13,8 2500 39,02 67,2
60 2,12 31,0 13,0 2450 40,24 90,0

Cizelge 6.25: BDD elektrot ile 45mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 4,01 13,8 17,8 4100 0 0
15 3,05 28,2 13,2 3100 24,39 29,7
30 3,01 33,2 11,9 2700 34,15 56,5
45 2,98 36,2 12 2500 39,02 83,5
60 2,91 38,4 12,3 2400 41,46 111,2
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Cizelge 6.26: BDD elektrot ile 55mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 3,89 13,7 29,0 4100 0 0
15 2,93 32,1 18,9 3550 13,41 52,0
30 2,47 39,8 17,0 2850 30,48 98,7
45 2,32 41,0 16,8 2700 34,14 1449
60 2,10 42,5 16,8 2100 48,78 191,1

Cizelge 6.27: BDD elektrot ile 65mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 3,88 18,1 25,2 4100 0 0
15 3,60 29,2 19,1 3300 19,51 62,1
30 3,08 32,1 16,2 2800 31,71 1147
45 2,50 33,4 17,1 2400 41,46 170,3
60 2,30 37,2 18,3 1550 62,20 229,8
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Sekil 6.16: BDD elektrot icin akim yogunlugunun KOI derigimine etkisi
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Sekil 6.17: BDD elektrot i¢in akim yogunlugunun KOI giderimine etkisi
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Akim yogunlugunun aritima olan etkisi Pt kapli elektrot kullanilarak da ayni
sartlarda belirlenmistir. Sonuglar sirasiyla, Cizelge 6.28, Cizelge 6.29, Cizelge 6.30,
Cizelge 6.31 ve Cizelge 6.32°de verilmistir. Sekil 6.18 ve Sekil 6.19°dan goriilecegi gibi
60 dakikalik elektroyiikseltgeme sonrasinda 25 mA/cm?, 35 mA/cm? 45 mA/cm?, 55
mA/cm? ve 65 mA/cm? igin sirasiyla %24, %36, % 43, % 49, %59 aritim verimleriyle
baslangic KOI derisimi 4100 mg/L’den sirastyla; 3100 mg/L, 2650 mg/L, 2350 mg/L,
2100 mg/L, 1700 mg/L’ye indirilmistir.

Cizelge 6.28: Pt kapli elektrot ile 25mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 4,05 16,9 12,5 4100 0 0
15 3,69 22,0 11,9 3650 10,98 14,9
30 3,60 26,2 10,5 3450 15,85 28,0
45 3,28 29,2 9,4 3100 24,39 39,8
60 3,01 31,4 9,4 3100 24,39 51,5

Cizelge 6.29: Pt kapli elektrot ile 35mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 4,11 17,7 16,8 4100 0 0
15 5,04 34,4 12,6 3200 21,95 22,1
30 5,58 36,9 11,2 3050 25,61 41,7
45 6,39 39,7 9,2 2800 31,71 57,8
60 6,42 41,2 9,6 2650 35,37 74,6
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Cizelge 6.30: Pt kapli elektrot ile 45mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 3,85 16,2 13,5 4100 0 0
15 311 25,4 12,7 2750 32,93 28,6
30 3,19 33,8 11,2 2600 36,59 53,8
45 3,10 38,7 9,7 2400 41,46 75,6
60 3,12 43,2 9,9 2350 42,68 97,9

Cizelge 6.31: Pt kapli elektrot ile 55mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 4,12 15,2 16,6 4100 0 0
15 3,38 38,7 13,4 2600 36,59 36,9
30 3,42 40,5 12,0 2450 40,24 69,9
45 3,83 41,5 10,7 2300 43,90 99,3
60 3,55 48,5 10,9 2100 48,78 129,3

Cizelge 6.32: Pt kapli elektrot ile 65mA/cm? icin elde edilen deneysel sonuglar.
(pH: 4, Destek elektrolit:Yok)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m?®
0 4,05 14,3 16,2 4100 0 0
15 3,68 36,2 13,8 2400 41,46 449
30 3,36 44,2 12,9 2250 45,12 86,8
45 3,39 47,6 11,0 2100 48,78 1225
60 3,21 52,1 12,1 1700 58,54 161,9
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Sekil 6.18: Pt kapli elektrot icin akim yogunlugunun KOI derisimine etkisi
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Sekil 6.19: Pt kapli elektrot icin akim yogunlugunun KOI giderimine etkisi
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Pt kapli ve BDD kapli elektrotlar kullanilmasi ile elde edilen sonuglarda ayni
egilim gostererek akim yogunlugu arttikca aritimin verimi de artmistir. Akim arttikga
daha fazla yiikseltgenin ¢6zelti i¢inde agi3a ¢ikmakta ve bu yiikseltgenler, yiikseltgenme
hizini arttirarak aritim verimini yiikseltmektedir (Wang vd., 2016; Skoumal vd., 2009).
Deneyler sirasinda, elektrik akimimin artist 1sinma problemini de beraberinde
getirmektedir. Sicaklik artiginin yiikseltgenme hizimi artirdigr bilinmektedir ve aritim
verimindeki artisin bir kisminin ¢6zeltinin sicakliginda meydana gelen artisin neden

oldugu diistiniilmektedir (Zhang, Choi ve Huang., 2005).

Elektroyiikseltgeme siiresince elektrik enerjisi tiiketimi hesaplanarak, Sonuglar
BDD kapli elektrot igin Sekil 6.20°de ve Pt kapli elektrot i¢in Sekil 6.21°de gosterilmistir.
60 dakikalik elektrooksidasyon islemi sonrasinda en az elektrik tiiketimi 25mA/cm? ve
en cok elektrik tiiketimi ise 65mA/cm? de goriilmiistiir. 25mA/cm?’de enerji tiiketimleri
BDD kapli elektrot icin 52,5 kWh/m? iken Pt kapl elektrot igin 51,5 kWh/m®’tiir. En
yiiksek enerji tiiketimleri ise 65mA/cm? de BDD kapli elektrot igin 229,78 kWh/m?® iken
Pt kapl1 elektrot igin bu deger 161,85 kWh/m®tiir. Akim yogunlugu arttikca gerilim de

yiikselmis ve buna bagli olarak enerji tiikketimi de artis gdstermistir.
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Sekil 6.20: BDD kapli elektrot igin akim yogunlugunun enerji tiiketimine etkisi
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Sekil 6.21: Pt kapli elektrot igin akim yogunlugunun enerji tiiketimine etkisi
6.2.3. Farkh Destek elektrolitlerin etkisinin belirlenmesi

Farkli destek elektrolitlerin aritima olan etkisi 65 mA/cm? akim yogunlugunda ve
pH 4’te sabitlenmistir. Destek elektrolit olarak NH4Cl, NaCl, KCI ve K>SO4 denenmis ve
miktar olarak hepsi 0,5 M olacak sekild atiksuya ilave edilmistir. BDD kapli elektrolit ile;
destek elektrolit ilavesiz, NH4Cl, NaCl, KCI ve K>SO4 destek elektrolit ilaveli durumda
deney sonugclar1 sirasiyla Cizelge 6.33, Cizelge 6.34, Cizelge 6.35, Cizelge 6.36 ve
Cizelge 6.37°de gosterilmistir. Sekil 6.22 ve Sekil 6.23’ten de goriilebilecegi gibi destek
elektrolit ilavesiz, NH4Cl, NaCl, KCI ve K>SOsilaveli deneyler igin aritim sirasiyla %62,
%32, %24, %30 ve %23 verimle gergeklesmis, baslangic KOI derisimi 4100 mg/L olan

baslangic KOI derisimi yine sirayla 1550 mg/L, 2800 mg/L, 3100mg/L, 2550 mg/L ve
3150 mg/L degerlerine distirilmiistiir.
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Cizelge 6.33: BDD elektrot ile destek elektrolit kullanilmadan elde edilen deneysel
sonuclar. (pH: 4, Akum yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 3,88 18,1 25,2 4100 0 0
15 3,60 29,2 19,1 3300 19,51 62,1
30 3,08 32,1 16,2 2800 31,71 114,7
45 2,50 334 17,1 2400 41,46 170,3
60 2,30 37,2 18,3 1550 62,20 229,8

Cizelge 6.34: BDD elektrot ile 0,5M NH4ClI destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar. (pH: 4, Akim yogunlugu: 65mAlcm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 4,05 15,0 14,5 4100 0 0
15 3,12 38,0 11,7 3850 6,10 38,0
30 2,42 42,5 11,2 3650 10,98 74,4
45 2,19 42,0 9,4 3100 24,39 105,0
60 1,86 43,6 9,6 2800 31,71 136,2

Cizelge 6.35: BDD elektrot ile 0,5M NaCl destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar.(pH: 4, Akim yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 3,85 245 11,9 4100 0 0
15 4,38 35,9 9,7 3750 8,54 31,5
30 2,85 43,1 9,3 3600 12,20 61,8
45 1,84 44,2 9,2 3250 20,73 91,7
60 1,62 46,3 9,9 3100 24,39 123,8
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Cizelge 6.36: BDD elektrot ile 0,5M KCI destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar.(pH: 4, Akim yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 3,86 23,9 12,5 4100 0 0
15 3,01 35,1 10,1 3900 4,88 32,8
30 2,77 42,0 9,9 3700 9,76 65,0
45 2,14 40,4 9,4 3500 14,63 95,6
60 1,86 40,6 9,6 2850 30,49 126,8

Cizelge 6.37: BDD elektrot ile 0,5M K2SOg4 destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar.(pH: 4, Akim yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhk | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 4,02 21,2 11,8 4100 0 0
15 6,84 35,9 10,2 3900 4,88 33,2
30 7,60 40,9 9,5 3750 8,54 64,0
45 7,18 37,4 9,6 3350 18,29 95,2
60 6,13 44,3 9,5 3150 23,17 126,1
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Sekil 6.22: BDD elektrot icin destek elektrolit cesidinin KOI derisimine etkisi
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Sekil 6.23: BDD elektrot icin destek elektrolit cesidinin KOI giderimine etkisi
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Farkli destek elektrolitlerin etkisi ayn1 kosullarda Pt kapli elektrot kullanilarak da
denenmis ve destek elektrolit ilavesiz, NH4Cl, NaCl, KCI ve K2SOs destek elektrolit igin
deney sonuglar1 sirasiyla Cizelge 6.38, Cizelge 6.39, Cizelge 6.40, Cizelge 6.41 ve
Cizelge 6.42°de verilmistir. Sekil 6.24 ve Sekil 6.25’ten de goriilebilecegi gibi destek
elektrolit ilavesiz, NH4Cl, NaCl, KCl ve K;SOys ilaveli deneyler icin aritim verimi
sirasiyla %59, %41, %34, %32 ve %26 olmus, 4100 mg/L olan baslangic KOI derisimi
yine sirayla 1700 mg/L, 2400 mg/L, 2700mg/L, 2800 mg/L ve 3050 mg/L degerlerine

indirilmistir.

Cizelge 6.38: Pt kapli elektrot ile destek elektrolit kullaniimadan elde edilen deneysel
sonuclar. (pH: 4, Akim yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 4,05 14,3 16,2 4100 0 0
15 3,68 36,2 13,8 2400 41,46 449
30 3,36 44,2 12,9 2250 45,12 86,8
45 3,39 47,6 11,0 2100 48,78 1225
60 3,21 52,1 12,1 1700 58,54 161,9

Cizelge 6.39: Pt kapli elektrot ile 0,5M NH4ClI destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar. (pH: 4, Akum yogunlugu: 65mAlcm?)

Zaman S‘cj‘kl‘k Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dK) pH (*C) (volt) | (mg/L) (%) KWh/m3
0 3,99 19,3 9.9 4100 0 0
15 475 38,7 938 3650 10,98 31,9
30 8,65 39,2 7.7 2900 29,27 56,9
45 8,60 38,1 7,6 2450 40,24 816
60 8,71 40,3 7.1 2400 41,46 104,7
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Cizelge 6.40: Pt kapli elektrot ile 0,5M NaCl destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar.(pH: 4, Akim yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m?3
0 4,12 19,0 10,1 4100 0 0
15 577 28,1 7,2 3950 3,66 23,4
30 6,21 32,1 7,8 3200 21,95 48,8
45 6,85 34,2 7,7 3000 26,83 73,8
60 8,92 36,4 7,9 2700 34,15 99,5

Cizelge 6.41: Pt kapli elektrot ile 0,5M KCI destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar.(pH: 4, Akim yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) KWh/m3
0 3,93 19 10,2 4100 0 0
15 5,92 30,1 9,3 3900 4,88 30,2
30 6,12 38,1 9,5 3450 15,85 61,1
45 8,23 39,5 9,2 2900 29,27 91,0
60 8,22 40,1 9,0 2800 31,71 120,3

Cizelge 6.42: Pt kapli elektrot ile 0,5M K2SQOg4 destek elektrolit kullanilarak elde edilen
deneysel sonuclar.(pH: 4, Akim yogunlugu: 65mA/cm?)

Zaman Sicakhik | Gerilim KOl Verim | Enerji Tiik.
(dk) pH (°C) (volt) (mg/L) (%) kWh/m®
0 4,11 19,0 10,3 4100 0 0
15 6,18 30,5 8,9 3800 7,32 28,9
30 7,13 31,5 8,6 3500 14,63 56,9
45 7,94 37,8 9,2 3300 19,51 86,8
60 6,13 39,2 91 3050 25,61 116,4
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Sekil 6.24: Pt kapli elektrot icin destek elektrolit gesidinin KOI derisimine etkisi
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Sekil 6.25: Pt kapli elektrot icin destek elektrolit ¢cesidinin KOI giderimine etkisi
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Destek elektrolit ilavesi alanyazida farkli sekillerde ¢alisilmistir. Genellikle ucuz
olmasi, kolay elde edilebilmesi, okside edici olmasi sebebiyle NaCl en ¢ok tercih edilen
destek elektrolit olmustur. Yapilan tiim calismalardan destek elektrolit ilavesinin
iletkenligi arttig1 ve enerji tilketimi azalttigi bilinmektedir. Ancak, aritim verimine olan
etkisi ile tartismali konulardan bir tanesidir (Fernandes, vd., 2015; Deng ve Englehardt,
J.D., 2007). Arastirmalarin bir kismi destek elektrolit ilavesinde aritim veriminin arttigi
sonucuna ulasmistir. Ornegin, Wang, Lau ve Fang (2001) sizint1 suyunun aritimi sirasinda
5000mg/L SO4 * ekleyerek, KOI giderimini %36’dan %47’ye cikarmistir. Diger
arastirmacilar ise, deneyler sonucunda destek elektrolit ilavesinin aritim verimini
olumsuz etkiledigi sonucuna ulagmistir. Bu ¢eligskinin genel olarak aritilmaya galisan
atiksularin bir ¢ok farkli bileseni i¢inde barindirarak kompleks bir yapida bulunmasi ve
bu bilesiklerin ve molekiillerin birbirleriyle olan etkilesiminden oldugu diisiiniilmektedir
(Fernandes vd., 2015). Elektrolit ¢esidinin arastirildigi ¢alismalarda CI™ iyonlari igeren
bilesiklerin daha iyi aritim verimi ile sonuglandigi goriilmiistiir. Klor iceren destek
elektrolitler kendi aralarinda karsilastirildiginda iki elektrot tiirlinde de en iyi aritim

NH4Cl ilavesinde elde edilmistir.

Farkli destek elektrolitlerin elektrik tiiketimine olan etkisi incelenmis ve BDD
kaph elektrot i¢in Sekil 6.26’da ve Pt kaph elektrot i¢in Sekil 6.27°de gdsterilmistir.
Elektrolit ilave edildiginde, ilave edilmeyen duruma gore enerji tilketiminde bariz bir
diisiis gézlenmektedir. Bunun sebebi, ortama eklenen ilave iyonlarin varligindan dolay:
elektrik akimini daha iy1 bir sekilde iletmesi oldugu diistiniilmektedir (Y1ldiz, Koparal ve
Keskinler, 2008). Destek elektrolitler kendi aralarinda incelendiginde ise herhangi bir

belirgin etki gézlenememistir.
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Sekil 6.26: BDD kapli elektrot i¢in destek elektrolit ¢esidinin enerji tiiketimine etkisi
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Sekil 6.27: Pt kapli elektrot igin destek elektrolit ¢esidinin enerji tiiketimine etkisi
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6.2.4. Zamanin etkisinin belirlenmesi

Elektroyiikseltgenme calismalari, pH 4 ve 65 mA/cm? akim yogunlugunda 480
dakikalik deneyler olarak tasarlanmistir. Elektroyiikseltgeme ¢alismasinda ulasilabilecek
en yiiksek aritim giderim verimini gérebilmek ve zamanla KOI degisimini izleyebilmek
icin uzun siireli deneyler gergeklestirilmistir. BDD kapli elektrot ile yapilan ¢alismanin
sonuglar1 Cizelge 6.43’de ve Sekil 6.28 ve Sekil 6.29’da gosterilmektedir. Aritima olan
etkisi incelendigi vakit, zaman ile aritim veriminin arttigt gézlenmistir. 300 dakika
sonunda en yiiksek aritim verimi olan %97.91 ile 4100 mg/L olan baslangi¢ derisiminden

100 mg/L degerine diismiis ve geri kalan zaman dilimlerinde sabit olarak kalmaistir.
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Cizelge 6.43: BDD elektrot ile zamana karsi elde edilen sonuglar.
(pH: 4, Akam yogunlugu: 65mA/cm?, Destek elektrolit: Yok)

Zaman oH Sicaklik | Gerilim | KOI K\ZLI?T]'? Renk Iéelr&k ETTE'
(dk) (°C) (volt) | (mg/L) (%) (Abs) szor/:) ;nl KWh/m?
0 3,88 18,1 25,2 4100 0 2,18 0 0
15 3,60 29,2 19,1 3300 19,51 0,15 93,35 62,1
30 3,08 32,1 16,2 2800 31,71 0,015 99,31 114,7
45 2,50 33,4 17,1 2400 41,46 0,014 99,36 170,3
60 2,30 37,2 18,3 1550 62,20 0,015 99,31 229,8
90 3,12 48,2 12,0 1400 65,85 0,015 99,31 307,8
120 3,31 49,5 14,2 1350 67,07 0,012 99,45 400,1
150 3,15 51,2 14,1 1200 70,73 0,011 99,50 491,7
180 5,98 55,2 16,5 1100 73,17 0,010 99,54 599,0
210 6,23 51,2 17,2 900 78,05 0,005 99,77 710,8
240 8,71 48,8 17,6 500 87,80 0,003 99,86 825,2
270 8,95 49,6 20,8 200 95,12 0,003 99,86 960,4
300 9,25 55,5 21,2 100 97,56 0,002 99,91 1098,2
330 7,68 60,1 22,0 100 97,56 0,002 99,91 1241,2
360 6,99 61,4 25,4 100 97,56 0,002 99,91 1406,3
390 5,25 62,3 25,6 100 97,56 0,002 99,91 1572,7
420 4,21 62,4 23,3 100 97,56 0,002 99,91 17241
450 3,25 64,2 244 100 97,56 0,002 99,91 1882,7
480 3,71 65,8 24,3 100 97,56 0,002 99,91 2040,7
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Sekil 6.28: BDD elektrotla zamana karsi KOI derisimi
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Sekil 6.29: BDD elektrotla zamana karsi KOI giderimi



BDD elektrot ile yapilan elektroyiikseltgeme c¢aligmasinda atik sudaki renk
degisimi Sekil 6.30 ve Sekil 6.31°de gosterilmistir. BDD kapli elektrotun atiksuda
meydana gelen renk degisimi incelendiginde 30 dakika sonunda %99,31 degeri elde
edilmistir. Bu zamandan sonra ise aritim verimi degismemektedir. BDD elektrotla yapilan
deneylerde daha iyi bir aritim verimine ulagsma sebebinin, anot yiizeyinde tutunan
hidroksil radikallerinin (-OH) BDD ylizeyi ile zayif bir bag kurmasi ve kolayca ayrilmasi
oldugu diistiniilmektedir (Radjenovic ve Sedlak, 2015).
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Sekil 6.30: BDD elektrotla zamana karst Renk derisimi
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Sekil 6.31: BDD elektrotla zamana karsi Renk giderimi

Pt kapl elektrot kullanarak zaman ile elektroyiikseltgeme siirecinde olusan
degisikliklerin belirlendigi bir ¢alisma yapilmis ve sonuglart Cizelge 6.44’de verilmistir.
Artima olan etkisi ise Sekil 6.32 ve Sekil 6.33’da gosterilmistir. Aritim zamana gore
artmaktadir ve 480 dakika sonunda 4100 mg/L olan baslangi¢ derisimi %76 aritim verimi
ile 1000 mg/L degerine indirilmistir. Renk gideriminde ise 90 dakika sonunda %94,7
aritim verimine ulagilmistir. Renk gideriminin zamana karsi1 olan degisimi Sekil 6.32 ve

Sekil 6.33’te goriilmektedir.

68



Cizelge 6.44: Pt kapl: elektrot ile zamana karst elde edilen sonuglar.

(pH: 4, Akam yogunlugu: 65mA/cm?, Destek elektrolit: Yok)

Renk

Zaman pH Sicaklik | Gerilim KOl K\zlric;:?' Renk qu. _ ETnjl?'
(dk) (°C) (volt) (mg/L) (%) (Abs) szor/:) ;nl KWh/m?
0 4,05 14,3 16,2 4100 0 2,18 0 0
15 3,72 35,4 18,1 3650 10,98 1,44 34,01 39,2
30 3,36 44,2 12,9 2900 29,27 0,80 63,31 123,1
45 8,69 38,1 7,6 2450 40,24 0,71 67,29 172,5
60 3,21 52,1 12,1 2450 40,24 0,21 90,23 251,1
90 3,80 48,3 191 2350 42,68 0,12 94,68 375,3
120 3,80 55,3 17,7 2250 45,12 0,09 96,01 490,3
150 5,85 58,2 19,1 2250 45,12 0,08 96,56 614,5
180 5,10 58,3 18,2 2200 46,34 0,07 96,60 732,8
210 3,62 59,1 19,5 2200 46,34 0,07 96,79 859,5
240 3,73 59,5 20,5 2100 48,78 0,07 96,79 992,8
270 3,58 58,4 20,5 1700 58,54 0,07 96,88 1126,0
300 3,53 60 21,1 1600 60,98 0,07 96,88 1263,2
330 3,68 62,5 19,0 1300 68,29 0,07 97,02 1386,7
360 3,21 60,5 18,1 1300 68,29 0,07 97,02 1504,3
390 3,53 60,2 17,5 1200 70,73 0,07 97,06 1618,1
420 3,87 60,5 17,6 1100 73,17 0,06 97,16 17325
450 3,91 61,1 17,5 1100 73,17 0,06 97,20 1846,2
480 3,90 61,3 17,5 1000 75,61 0,06 97,20 1960,0

69




4250
4000
3750
3500
3250
3000
2750

< 2500

g 2250

= 2000

2 1750
1500
1250
1000

750
500
250

0 30 60 90 120 150 180 210 240 270 300 330 360 390 420 450 480

Zaman, dk

Sekil 6.32: Pt kapli elektrotla zamana karst KOI derisimi
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Sekil 6.33: Pt kapli elektrotla zamana karsi KOI degisimi
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Sekil 6.34: Pt kapli elektrotla zamana karsi Renk derisimi
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Sekil 6.35: Pt kapli elektrotla zamana karsi Renk degigimi



Zamana kars1 enerji tiilketimi hesaplanarak, enerji tiiketim hesabi BDD kaph
elektrot icin Sekil 6.36’da Pt kapl elektrot i¢in Sekil 6.37°de gosterilmektedir. 480
dakikalik elektroyiikseltgeme islemi sonucunda enerji tiiketimleri BDD kapli igin 2041
kWh/m3, Pt kapl elektrot igin 1960 KWh/m?® degerine ulasmaktadir. iki elektrot tiirii
karsilagtirildiginda, BDD elektrotunun enerji tiiketiminin daha biyiik oldugu
goriilmektedir. Fakat, ulagilan aritim verimlerine karsi elektrik enerjisi tiikketimi goz

Oniine alindiginda BDD elektrotun daha verimli oldugu goriilmektedir.
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Sekil 6.36: BDD elektrotla zamana karst enerji tiiketimi
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Sekil 6.37: Pt kapl elektrotla zamana karst enerji tiiketimi

6.3. Delikli Demir Elektrot Kullanilarak Sizinti Suyunun Elektropihtilasma
Yontemi ile Aritimi ve Cevap Yiizey Metodu (Response Surface Method)

6.3.1. Tekrarlanabilirlik deneyleri ve verileri

Deneysel c¢alismalarin, tekrarlanabilirlik ve yeniden iiretilebilirlik testinden
degerlendirilmesi yapilmak iizere istatistik model kullanilmistir. A ve B kisisi olmak
tizere iki farkli operatdr, ayni kosullarda deneyler yiriitmiistir. 10 farkli uygulama
tizerinden yliriitiilen 2’ser numune alinarak yiiriitiilen ve 2 ayr tekrar ile her bir operator
20’ser deney olmak iizere toplam 40 deney gerceklesmistir. Recete degerleri ve karsilik
gelen deneysel kosullar Cizelge 6.45°te belirtilmistir.
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Cizelge 6.45: Regeteler ve karsilik gelen deneysel parametreler

Recete 1

Akim yogunlugu: 30 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 3

Recete 2

Akim yogunlugu: 40 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 3

Recgete 3

Akim yogunlugu: 50 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 3

Recete 4

Akim yogunlugu: 30 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 5

Recete 5

Akim yogunlugu: 40 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 5

Recete 6

Akim yogunlugu: 50 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 5

Recete 7

Akim yogunlugu: 30 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 7

Recete 8

Akim yogunlugu: 40 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 7

Recete 9

Akim yogunlugu: 50 mA/cm?,
polielektrolit: 0.5 mg/L,
pH: 7

Recete 10

Akim yogunlugu: 30 mA/cm?,
polielektrolit: 1 mg/L,
pH: 3

60 dakikalik elektropihtilasma islemi sonunda her bir 6rnekten 2’ser 6rnek
almarak Boliim 5.1°de anlatildig1 sekilde KOI analizi gerceklestirilmistir. Cizelge 6.46’ta

2 farkli deney personeli igin gerekli kosullar ve deney sonrasinda alinan 6rneklerden

hesaplanan giderim verimleri gosterilmektedir.

Cizelge 6.46: Personel 4 ve B i¢in % Giderim degerleri

Personel A Personel B
Recete Giderim (%) Recete Giderim (%)
1 20,00 1 24,44
1 22,22 1 20,00
1 26,67 1 24,44
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1 22,22 1 22,22
2 35,56 2 33,33
2 33,33 2 35,56
2 26,67 2 28,89
2 26,67 2 31,11
3 35,56 3 35,56
3 40,00 3 37,78
3 31,11 3 33,33
3 35,56 3 31,11
4 35,56 4 33,33
4 37,78 4 37,78
4 33,33 4 35,56
4 35,56 4 33,33
5 46,67 5 42,22
5 44,44 5 48,89
5 44,44 5 44,44
5 46,67 5 44,44
6 46,67 6 48,89
6 48,89 6 46,67
6 48,89 6 46,67
6 44,44 6 44,44
7 17,78 7 13,33
7 13,33 7 15,56
7 15,56 7 15,56
7 11,11 7 13,33
8 17,78 8 22,22
8 22,22 8 24,44
8 24,44 8 22,22
8 17,78 8 15,56
9 31,11 9 31,11
9 31,11 9 33,33
9 26,67 9 28,89
9 28,89 9 31,11
10 13,33 10 15,56
10 17,78 10 17,78
10 13,33 10 20,00
10 17,78 10 17,78
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Deney sonuglart ANOVA Gage R&R (Gage Repeatability & Reproducibility) ile
incelenmis olup Sekil 6.38 ve Cizelge 6.4’de verilmistir.

Cizelge 6.47: ANOVA Test sonuglart

Gage R&R Study - ANOVA Method

Two-Way ANOVA Table With Interaction

Source DF SS MS/CM F P
recipe 9 0.186926 0.0207696 460.126 0.000
operator 1 0.000031 0.0000313 0.692 0.427
recipe * operator 9 0.000406 0.0000451 0.323 0.964
Repeatability 60 0.008375 0.0001396

Total 79 0.195739

Two-Way ANOVA Table Without Interaction

Source DF SS MS/CM F P
recipe 9 0.186926 0.0207696 163.200 0.000
operator 1 0.000031 0.0000313 0.246 0.622
Repeatability 69 0.008781 0.0001273

Total 79 0.195739

Gage R&R

%$Contribution

Source VarComp (of VarComp)

Total Gage R&R 0.0001273 4.70
Repeatability 0.0001273 4.70
Reproducibility 0.0000000 0.00

operator 0.0000000 0.00
Part-To-Part 0.0025803 95.30

Total Variation 0.0027076 100.00

Study Var $Study Var

Source StdDev (SD) (6 * SD) (%SV)
Total Gage R&R 0.0112812 0.067687 21.68
Repeatability 0.0112812 0.067687 21.68
Reproducibility 0.0000000 0.000000 0.00
operator 0.0000000 0.000000 0.00
Part-To-Part 0.0507966 0.304779 97.62
Total Variation 0.0520342 0.312205 100.00
Number of Distinct Categories = 6
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Gage R&R (ANOVA) for titration

Gage name:
Date of study:

Sample Range Percent

Sample Mean

Reported by :
Tolerance:
Misc:

-
o
o
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Sekil 6.38: ANOVA grafikler

Cizelge ve degerler incelendiginde, deney personeli ve tekrarlarin deney sonuglar

igerisinde etkiledigi goriilmektedir. “% study variance” degeri %21,68 hesaplanmistir ve

kabul edilebilen iist deger olan %30’un altinda ve istatistiki olarak tekrarlanabilirdir (
Healy and Wallace, 2011).

6.3.2 RSM deneyleri ve verileri

Calismanin geri kalan asamasinda; pH (3, 5, 7), akim yogunlugu (30 mA/cm?, 40

mA/cm?, 50 mA/cm?) ve destek polielektrolit (0.5, 1, 1.5 mg/L) parametrelerinde diisiik,

orta ve yiliksek seviye olmak tizere 3 seviye kullanilmistir. Degerlerde kodlanmaya ihtiyag

duyulmamugstir. Deneylerin gergeklestirilmesinden dnce ilgili parametre ve degerlerle 27

ayr1 deney sart1 her biri ikiser tekrar olacak sekilde toplam 54 deneylik deney tasarimi

gergeklestirilmistir. Deney tasariminda her bir kosul i¢in deney numarasi verilmis ve bu

numaralar gelisigiizel bir bicimde program tarafindan siralanmistir. Deney numaralari,
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ilgili deney sartlar1 ve basari unsuru olarak %KOI giderimi Cizelge 6.48’de

gosterilmektedir.

Cizelge 6.48: Deney siralamasi ve deneysel sartlar

Deney Akim Yogunlugu Polielektrolit miktar: pH KOI giderimi
Numarasi (mA/cm?) (mg/L) (%)
21 30 0,5 3 24,44
17 30 0,5 3 25,55
3 30 0,5 5 42,22
19 30 0,5 5 37,78
44 30 0,5 7 16,67
39 30 0,5 7 15,56
49 30 1,0 3 20,00
16 30 1,0 3 18,89
43 30 1,0 5 25,56
48 30 1,0 5 24,44
47 30 1,0 7 16,67
50 30 1,0 7 16,67
2 30 1,5 3 23,33
12 30 1,5 3 23,33
45 30 1,5 5 32,22
54 30 1,5 5 33,33
15 30 1,5 7 22,22
51 30 1,5 7 21,11
27 40 0,5 3 34,44
32 40 0,5 3 30,00
34 40 0,5 5 46,67
29 40 0,5 5 45,56
10 40 0,5 7 21,11
26 40 0,5 7 18,89
22 40 1,0 3 25,56
6 40 1,0 3 26,67
37 40 1,0 5 31,11
5 40 1,0 5 32,22
4 40 1,0 7 20,00
23 40 1,0 7 18,89
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9 40 1,5 3 27,78
24 40 1,5 3 28,89
7 40 1,5 5 37,78
25 40 1,5 5 36,67
28 40 1,5 7 28,89
46 40 1,5 7 28,89
20 50 0,5 3 38,89
41 50 0,5 3 36,67
42 50 0,5 5 49,89
1 50 0,5 5 47,78
33 50 0,5 7 30,00
11 50 0,5 7 28,89
28 50 1,0 3 35,56
30 50 1,0 3 36,67
52 50 1,0 5 35,56
31 50 1,0 5 37,78
53 50 1,0 7 25,56
38 50 1,0 7 26,67
35 50 1,5 3 30,00
8 50 1,5 3 31,11
13 50 1,5 5 45,56
18 50 1,5 5 45,56
36 50 1,5 7 33,33
40 50 1,5 7 34,44

Cizelge 6.48 incelendiginde en iyi aritimin 42 numarali ve ayni sartlarda

gerceklestirilen 1 numarali deneyler (50 mA/cm? akim yogunlugu, 1,0 mg/L polielektrolit

ilavesi ve pH 5) degerinde gerceklestigi goriilmektedir. % KOI giderimleri ise 1 numarali

deney i¢in %49,89 iken 42 numarali deney i¢in %47,78’dir. Cizelge 6.48’deki veriler

Response Surface Method ile degerlendirilmistir. Degerlendirme sonuglart Cizelge

6.49°da gosterilmektedir.
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Cizelge 6.49: KOI giderimi icin hesaplanmis deger ve katsayilar

Response Surface Regression: COD versus Current Density;
Electrolyte; pH

The analysis was done using coded units.

Estimated Regression Coefficients for COD

Term Coef SE Coef T P
Constant 34.3811 0.8887 38.686 0.000
Current Density 5.8314 0.4868 11.980 0.000
Electrolyte -0.7381 0.4868 -1.516 0.136
pH -2.5922 0.4868 -5.325 0.000
Electrolyte*Electrolyte 5.7358 0.8431 6.803 0.000
pH*pH -12.0317 0.8431 -14.270 0.000
Electrolyte*pH 2.6379 0.5962 4.425 0.000
S = 2.921 R-Sg = 90.4% R-Sg(adj) = 89.2%
Analysis of Variance for COD
Source DF Seq SS Adj SS Adj MS/CM F P
Regression 6 3784.64 3784.64 630.77 73.94 0.000
Linear 3 1485.70 1485.70 495.23 58.06 0.000
Square 2 2131.93 2131.93 1065.96 124.96 0.000
Interaction 1 167.01 167.01 167.01 19.58 0.000
Residual Error 47 400.93 400.93 8.53
Lack-of-Fit 20 361.11 361.11 18.06 12.24 0.000
Pure Error 27 39.82 39.82 1.47

Total 53 4185.56

Unusual Observations for COD

Obs StdOrder COD Fit SE Fit Residual St Resid
9 49 36.670 30.773 1.013 5.897 2.15 R
23 11 46.670 40.855 0.889 5.815 2.09 R
32 2 42.220 35.024 1.013 7.196 2.63 R

R denotes an observation with a large standardized residual.

Estimated Regression Coefficients for COD using data in uncoded units

Term Coef
Constant -20.0528
Current Density 0.583139
Electrolyte -60.5524
PH 26.1451
Electrolyte*Electrolyte 22.9433
pH*pH -3.00792
Electrolyte*pH 2.63792
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Belirlilik katsayis1 bu deney seti icin RZag) = 89,2 ‘dir. Kurulan regresyon
denklemi ile KOI’deki degiskenligin agiklanabilir kism1 %89 olarak bulunmaktadir. Bu
oran kabul edilebilir sinirlar igerisindedir. Bunun yan1 sira ¢ikarilan matematiksel model

(6.2)’de gosterilmektedir.

y =-20.0528 + 26.1451 X1 + 0.583139 X; - 60.5524 X3 + 22.9433 (X3)? -3.00792 (X1)?
+2.63792 X1X3 (6.2)

Burada;

X1 pH

X2: Akim yogunlugu

Xa: Polielektrolit miktari

parametrelerini temsil etmektedir.

Elde edilen veriler dahilinde Sekil 6.39, Sekil 6.40 ve Sekil 6.41 kullanilarak asagidaki

matematiksel model varsayimlari yapilabilmektedir.

1) Sekil 6.39’dan goriilebilecegi gibi deney verileri iizerinden yapilan modeldeki
hatalar normal bir sekilde dagilmiglardir. Bu sonuca, 0,346 olan p degerinin

0,05’ten biiylik olmasi ile de varilabilmektedir.

Probability Plot of RESI1

Normal
99 ®
Mean 5.904742E-15
StDev 2.750
95 N 54
00 4 AD 0.403
P-Value 0.346

Percent
g

5.0 2.5 0.0 25 5.0 7.5
RESI1

Sekil 6.39: Olasilik dagilim grafigi
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2) Sekil 6.40°dan gorildigi gibi dagilim belirli araliklarla rastsal olarak dagilmis

olup hatalarin sabit varyansa sahip oldugu sdylenebilir.

Residuals Versus the Fitted Values
(response is COD)
7.5 °
°
5-0_ .
° ° °
= 2.54
g [ ] Y °
2 . S . ° °
£ 0.0 & -— ° o
L] °
° °
® °
° L)
-2.5- ° °
% oo %
% .
5.0- ° °
10 20 30 40 50
Ftted Value

Sekil 6.40: Hata dagilim grafigi
3) Sekil 6.41 incelendiginde deneyin yapilis sirasiyla baglantili herhangi bir hata
yapilmadigi, hatalarin bagimsiz oldugu goriilebilmektedir.

Residuals Versus the Order of the Data
(response is COD)

7.54

ﬂ I LIy
ARV

-5.0
25 35 40 45 50
Observation Order

Residual

Sekil 6.41: Deney yapilis sirasina gore hatalarin dagilimi
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Basar1 dlgiitii olarak KOI giderim verimlerinin alindig1 degerlendirmeler sonucu
asagidaki ikili etkilesimlerin etkisine rastlanmistir ve bu etkilesimler Sekil 6.42, Sekil
6.43, Sekil 6.44, Sekil 6.45, Sekil 6.46 ve Sekil 6.47 kullanilarak detayli bir bigimde
tartisilmastir.

Sekil 6.42 ve Sekil 6.43‘te pH ve destek polielektrolit ilavesinin KOI giderimi
lizerine etkisi 40 mA/cm?’de akim yogunlugunda incelenmistir. Sekil 6.42°deki contour
plot grafigi modele yukaridan bakma firsat1 verebilmektedir. Buna gore; en iyi KOI
giderimi pH’1n 4-5 araliginda ve destek elektrolit miktarinin 0,50 mg/L oldugu zaman
goriilebilmektedir. pH 4-5 arahginin digma ¢iktign vakit KOI gideriminin diistiigii
gorilmiistiir. Elektrolit miktar1 ise 1,0 mg/L ‘ye kadar azalirken 1,5 mg/L’ye dogru
artmaktadir. Fakat bu artis 0,5 mg/L destek elektrolitteki kadar yliksek degildir.

Contour Plot of COD vs pH; Electrolyte

CoD

< 20

2 - 25
W2s- 3
W3- 3
W3- 4
[ ] > 40

Hold Values
Current Density 40

0.75 1.00 1.25
Electrolyte

Sekil 6.42 : pH ve destek elektrolit ilavesinin etkilesimi kontur plot grafigi
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Surface Plot of COD vs pH; Electrolyte

Hold Values
Current Density 40

cob

Electrolyte

Sekil 6.43: pH ve destek elektrolit ilavesinin KOI giderimi iizerine etkisi

Sekil 6.44 ve Sekil 6.45te pH ve akim yogunlugunun KOI giderimi iizerine etkisi
gozlenebilmektedir. 1,0 mg/L destek polielektrolit miktarinda incelenmistir. Buna gore;
en iyi KOI giderimi pH’1n 4-5 aralifinda fakat 5’e yakin ve akim yogunlugu 50 mA/cm?
oldugu zaman gériilmektedir. pH bu araligin disma ¢iktig1 zaman KOI gideriminin
olumsuz etkilendigi gozlenmektedir. Bunun yani sira akim yogunlugunun artmasiyla

beraber giderimin de arttig1 grafikler yardimiyla goriilmektedir.
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Contour Plot of COD vs pH; Current Density

coD
[ ] < 15
W i55- 2
20 - 25
25 - 30
W3- 3
W3- 4
[ ] > 40
Hold Values
Electrolyte 1

3 T T T
30 35 40 45

Current Density

Sekil 6.44: pH ve akim yogunlugu etkilesimin kontur plot grafigi

Surface Plot of COD vs pH; Current Density

Hold Values
Electrolyte 1

cobD

Current Density

Sekil 6.45: pH ve akim yogunlugunun KOI giderimi iizerine etkisi
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Sekil 6.46 ve Sekil 6.47°de destek elektrolit ilavesi ve akim yogunlugunun KOI
giderimi {izerine etkisi gdzlenebilmektedir. Akim yogunlugu artttkca KOI giderim
veriminin arttig1 goriilmektedir. Buna bagh olarak en iyi aritim verimi 50 mA/cm?’de
gozlenmistir. Ek olarak benzer sekilde elektrolit ilavesi etkisi 0,5 mg/L’de en iyi verimi

vermektedir.

Contour Plot of COD vs Electrolyte; Current Density

1.50
coD
[ ] < 300
W 300 - 325
W 325- 350
1.25 350 - 375
37.5 - 40.0
B 400 - 425
] W 25- 450
z > 450
= 1.00 Hold Values
%]
2 pH 5
w

0.75

0.50
30

35 40 45
Current Density

Sekil 6.46: Destek elektrolit ilavesi ve akim yogunlugunun etkilesimi kontur plot grafigi
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Surface Plot of COD vs Electrolyte; Current Density

Hold Values
pH 5

45

40
cobp

35

30 1.5

1.0 Electrolyte
30
40 0.5

Current Density

Sekil 6.47: Destek elektrolit ilavesi ve akim yogunlugunun KOI giderimi iizerine etkisi

Deneyler sonucunda elde edilen verilerin optimizasyonu yapildigi zaman, en iyi arittimin
50 mA/cm? akim yogunlugu, 0.5 mg/L polielektrolit ilavesi ve pH 4.68’de gerceklesecegi
ve metot halinde en yiiksek olasi verimin ise %47,21 olabilecegi goriilmektedir. Bu

degerler Sekil 6.48’de gosterilmektedir.

] Response Optimization

Sl sl 4l 4y Il

Optimal Current Electrol pH
D [ 50.0 1.50 7.0
Cur | [50.0] [0.50] [4.6839]
0.71583 |4 300 050 3.0
COD
Maximum
y =47.2124
d=0.71583

Sekil 6.48: Optimizasyon grafigi
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7. SONUC, TARTISMA ve ONERILER

Bu ¢alismada diizenli depolama sahasindan alinan sizint1 suyunun elektrokimyasal
yontemleri kullanilarak ii¢ farkli yontem ile arttimi gerceklestirilmistir. Ilk calismada
paralel plakali aliiminyum elektrot ile elektropihtilasma yontemi ile gergeklestirilmis,
ikinci ¢alismada elektroyiikseltgenme yontemi kullanilmis ve {igiincli ¢alismada ise

delikli demir elektrot ile elektropihtilagma yontemi ve cevap yiizey metodu kullanilmistir.

Ilk calisma tek kutuplu diizenlenmis aliiminyum elektrotlarla elektropihtilasma;
farkli pH (3, 5, 7, 9), akim yogunlugu (30, 45, 55, 65 ve 75 mA/cm?) ve destek elektrolitler

(NaCl ve Na2SOa) denenmistir. Calisma verilerine gore;

1) Calismada asidik pH degerlerinde daha iyi aritim verimine ulasildigi pH 5’te ise
yiiksek aritimin gergeklestigi gozlenmektedir.

2) Akim yogunlugu arttik¢a aritim verimi artmaktadir.

3) Destek elektrolit ilavesi aritimi olumsuz etkilemekte ve aritim verimini gozle

goriiliir bir sekilde diistirmektedir.

flk calismada pH 5 ve 75mA/cm? akim yogunlugunda 45 dakikalik elektropihtilagsma
sonucunda 4100 mg/L olan baslangic KOI derisimi %57 aritim verimi ile 1766 mg/L

degerine indirilebilmistir.

Ikinci ¢aligmada BDD ve Pt kapli elektrotlar ile yapilan elektroyiikseltgeme farkls
pH (2, 4, 6, 8, 10), akim yogunlugu (25, 35, 45, 55, 65 mA/cm?) , destek elektrolit ilavesi
(NH4ClI, NaCl, KCI ve K2SQO4) ve zaman (480 dakika) denenmistir. Buna gore;

1) Calismada asidik pH degerlerinde daha iyi aritim verimine ulasildigi pH 4’te ise
en yiiksek aritimin gergeklestigi gdzlenmektedir.

2) Akim yogunlugu arttik¢a aritim verimi artmaktadir.

3) Destek elektrolit ilavesi elektropihtilasma oldugu gibi elektroyiikseltgeme da
olumsuz etkilemistir.

4) Aritim verimi zamana bagh olarak artmakta ve belirli bir zaman sonucunda en

yiiksek degerine ulasarak sabit kalmaktadir.

Elektroyiikseltgeme calismalari sonucunda, pH 4, 65mA/cm? ve ilave olmadan 4100

mg/L olan baslangic KOI derisimi BDD elektrot ile 300 dakikalik elektroyiikseltgeme
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islemi sonucunda %98 aritim verimi ile 100 mg/L derisimine indirilmis ve %99,91 renk
giderimi gozlenmistir. Pt kapli elektrot ile 480 dakikalik elektroyiikseltgeme islemi
sonucunda %76 aritim verimi ile 1000 mg/L derisimine indirilmistir ve %97,2 renk
giderimi gbzlenmistir. Aritim Oncesi ve aritim sonrasi atik su Sekil 7.1°de

gosterilmektedir.

Sekil 7.1: Aritim oncesi ve sonrasi sizinti suyu

Ucgiincii calismada ise demir plakalardan olusan delikli anot ile; pH (3,5, 7), akim
yogunlugu (30, 40, 50 mA/cm?) ve polielektrolit (0.5, 1, 1.5 mg/L) parametreleri
caligilmistir. Toplam 54 deney sonucunda g¢ikarilan matematiksel model (6.3)’de

gosterilmektedir;

y = -20,0528 + 26,1451 X1 + 0,583139 X, -60,5524 X3 + 22,9433 (X3)? -3,00792 (X1)?
+2,63792 X1 X3 (6.3)

Deneyler sonucunda R%(aqj) = %89,2 olarak bulunmaktir. Bunun yan1 sira
grafikler yardimu ile agagidaki varyasimlara ulagilabilmektedir;

1) Deney verileri {izerinden yapilan modelde hatalar normal bir sekilde
dagilmiglardir.
2) Dagilim belirli araliklarla rastsal olarak dagilmis olup hatalarin sabit varyansa

sahip oldugu sdylenebilir.
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3) Deneyin yapilis sirasiyla baglantili herhangi bir hata yapilmadigi, hatalarin
bagimsiz oldugu goriilebilmektedir.

Response Surface Metoduyla yapilan sistem optimizasyonu sonucunda en iyi aritim
%47,21 giderim verimiyle, 50 mA/cm? akim yogunlugunda, 0,5 mg/L polielektrolit
ilavesinde ve pH 4,68 sartlarinda gerceklestirilmistir. 4100 mg/L olan baslangic KOI
degeri, 60 dakikalik isletim sonucunda 2164,39 mg/L. degerine diisiiriilmistiir.

Sizintt suyunun aritilmasi i¢in alternatif bir yOntem denenmesi amaciyla
elektrokimyasal yontemlerden elektroyiikseltgeme ve elektropihtilagma yontemlerine
basvurulan bu calismada; kisa siirelerde yiiksek aritim verimleri elde edildigi
gbzlenmistir. Elektroyiikseltgeme ve elektropihtilasma yontemleri sizint1 suyunun aritimi
icin bir alternatif olusturabilecegi gibi, ihtiyaca gore baska yontemler ile birlestirilerek

birlesik aritim yontemlerinin uygulanmasina da agiktir.
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