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SULARDAN KOAGULASYON/YUMAKLASTIRMA iSLEMi iLE AGIR METAL
GIDERIMININ ARASTIRILMASI

Ayse Akanser

0z

Bu calismanin amaci, sularda agir metal ve bulanikhdin kire¢ kullanilarak
koagulasyon-yumaklastirma islemi ile giderilmesinin arastirilmasidir. Calismalar g
bolumden olusmaktadir. Birinci bolumde; alim ile bulaniklik giderimleri
arastinimistir. Bu asamada alum ile bulaniklik gideriminin %98-100 oraninda
saglandigi bulunmustur. Calismanin ikinci asamasinda bulaniklik ve bakir-kursun
agir metallerini ayri ayri igeren ¢ozeltilerde kire¢ koagulasyon islemi uygulanarak
bulaniklik ve metal giderimleri arastirimistir. Bu asamada bulaniklik giderimleri;
yuksek bakir miktari iceren ¢ozeltilerde pH 7-8'de 0.3 NTU’'nun (Nephelometric

Turbidity Unit) altina duserek %99 oraninda giderilmis ve ¢dzeltide bakir metalinin

bulunmasinin bulaniklik giderimine olumlu etkisi oldugu belirlenmistir.

Bakir gideriminde; pH arttikga bakir gideriminde de artig tespit edilmistir. Bakir
giderimleri pH 8 degerinde tim kosullarda 2 mg/L’'nin altina duserek
yonetmeliklerce istenen bakir giderimi elde edilmistir. Kursun agir metali igeren
cOzeltilerde ise bulaniklik giderimi %50-60 oraninda giderilirken, kurgun giderimi

%81-93 oraninda giderilmigtir.

Calismanin son asamasinda ise bulaniklik ve bakir-kursun karisimi iceren
cozeltilerde bulaniklik ve agir metal giderimi kire¢ koagtilasyonu ile arastiriimistir.
Bakir-kursun karigiminda bulaniklik giderimi sadece bakir iceren cozeltilerdeki
bulaniklik giderimine benzer olarak %100 verim ile giderilmistir. Bakir-kursun
karisimi, sadece bakir ya da kursun iceren c¢ozeltiler ile metal giderimi dikkate

alindigi zaman benzer giderim sonugclari elde edilmigtir.

Anahtar Kelimeler: Agir metal giderimi, Bulaniklik, Koagllasyon-Yumaklastirma,

Kireg.

Danigsman: Yrd. Dog. Dr. Aysegil Latifoglu, Hacettepe Universitesi, Cevre
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AN INVESTIGATION ON REMOVAL OF HEAVY METALS FROM WATER BY
COAGULATION/FLOCCULATION

Ayse Akanser

ABSTRACT

The goal of this work is to study the removal of heavy metals and turbidity in water
by use of lime in the coagulation and flocculation process. The study is divided
into three parts. In the first part, removal of turbidity by alum have been studied. It
has been found that removal by alum has a success rate of 98-100%. In the
second part, in solutions with turbidity and copper-lead heavy metals, lime
coagulation process has been studied for removal. In solutions of high-copper
content at pH 7-8, turbidity fell under 0.3 NTU to a rate of 99% removal, and it has
been found that existence of copper in the solution had a positive effect on the

removal process.

It has also been observed that copper removal has increased with increasing
pH. In all conditions at pH 8, copper removal fell under 2 mg/L to the
concentrations specified by regulations. In solutions with lead, turbidity removal
has been accomplished at rates of 50-60% and lead removal has been

accomplished at 81-93%.

In the last part of the study, turbidity and heavy metal removal has been studied
for solutions with turbidity and copper-lead mix. In copper-lead mixes, turbidity
removal has been accomplished at 100% rate similar to the success rate in
solutions with just lead content. The results for copper-lead mix have been
comparable to results accomplished for solutions containing just copper or just

lead.
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1. GIiRIS

Son 50 yildaki teknolojik gelismeler yasam kosullarini eskisine gore ¢ok
kolaylastirmasinin yani sira, g¢evre kirliliginde buyuk bir artisa neden olmustur.
Kadmiyum, kursun, ¢inko, kurgun, nikel, bakir ve krom gibi agir metaller veya
bunlarin bilesikleri cesitli metal kaplama, maden ve kimyasal endustrilerde yaygin
olarak kullaniimaktadir (Aziz et al., 2008). Bu kullanimlari saglamak igin Dunya’da her
sene 12 milyon ton bakir ve 3 milyon ton kursun metali kaynaklardan ¢ikariimaktadir
ve bakirin sadece %Z20’sinin geri donusumu saglanirken kursunun %50’sinin geri
donugumu saglanmaktadir (Wellmer et al., 2007). Geri donusimu saglanmayan
kisim ise; kullanimlar sonucunda su kirliliginde blyuk bir artisa yol acmigtir. Toksik
Ozellikleri nedeniyle bu metallerden birinin asiri miktarda bulunmasi suyun yararl bir

sekilde kullaniimasinin dnline gececektir (Aziz et al., 2008).

Agir metaller sulu ortamlarda bulunduklari zaman organizmalar tarafindan absorbe
edilir. Bir kere besin zincirine girdikleri takdirde, zamanla biyik konsantrasyonlarda
agir metal insan vicudunda birikebilir. Metaller; izin verilen konsantrasyondan yiksek
konsantrasyonda insan vicuduna girdiginde ciddi saglik sorunlarina yol agcmaktadir.
Bakir hizlica kan sistemine gegcmekte ve tum vicutta yayilmaktadir. Bakir yuksek
dozda alindigi zaman ciger ve bobredin zarar gérmesine sebep olur. Ayrica kronik
bakir zehirlenmesi Wilson hastalidi ile sonuglanmaktadir (Bojic et al., 2009). Kursun
ise; bebeklerde ve c¢ocuklarda fiziksel ve zihinsel gelismeyi engellemekte,
yetiskinlerde ise sinir sisteminde bozukluklara, duslklere, beyinde zarara sebep
olmaktadir (Sawyer et al., 2003). Bu yuzden metal ile kirlenmis suyu; sucul canlilar ve
insani tiketimi saglikh kilmak amaci ile aritmak gerekmektedir (Kurniawan et al.,
2006).

Son zamanlarda hem endistrilerden ve madenlerden ¢ikan metalle kirlenmis su
miktarini azaltmak i¢in hem de ¢ikan suyun kalitesini iyilestirmek icin agir metallerle
kirlenmis sularin aritilmasinda farkh aritma teknikleri gelistiriimistir. Bu teknikler;
koagulasyon-yumaklastirma, kimyasal ¢oktirme, adsorbsiyon, iyon degisimi ve ters
ozmoz iglemleri Uzerinde yogunlagmaktadir. Farkli yontemler sudan agir metalleri
gidermek igin uygulansa da uygulamada hepsinin kendine gobre avantajlari ve
dezavantajlari vardir (Kurniawan et al., 2006). Koagulasyon-yumaklastirma ve

kimyasal ¢oktirme basit ekipmalari, kolay kullanimi, yliksek konsantrasyonda agir



metal igeren sularin buyuk hacimlerde aritma kapasitesi ve ucuz maliyeti agisindan

yaygin olarak uygulanmaktadir (Li et al., 2003; Aziz et al., 2008).

Koagulasyon ile agir metal giderimi konusunda farkli koagulantlar kullanilarak bazi
calismalar yapilmistir. Genel olarak bu caligmalar koagulasyon-yumaklastirma ve

kireg ile gcokeltme igsleminin uygulanmasini kapsamaktadir.

AQir metallerle kirlenmis sulardan bakir aritimi islenmemis kiregtasi kullanilarak pH
ayarlama yapildig1 kosullarda ise pH 9’un Uzerinde bakir giderimi 0.04mg/L’nin altina
duserek %96 giderim verimi saglanmaktadir (Kang et al., 2003). Her biri 2 mg/L Cd,
Pb, Zn, Ni, Cu ve Cr iceren agir metal cozeltileri farkli partikul iceren ortamlarda
kanistirlmiglardir. Kiregtasi olan ortamda pH 8.5'de ¢ogu metalin %90’1 aritiimistir
(Aziz et al., 2008). Bu ¢alismada ise dogal suyun sahip oldugu pH degerlerine yakin
kosullara suda gereksiz yere pH artisi yapmamak igin pH 6-7-8 degerlerinde kireg

kullanarak bulaniklik, Cu ve Pb ile giderimleri inceledik.

Bu calismalar koagulasyon isleminde kire¢ ve diger koagulantlar ile agir metal ve
bulaniklik gideriminin basarili oldugunu gdstermistir. Bizim c¢alismamizda diger
calismalardan yola cikilarak adir metal ve bulaniklik iceren c¢ozeltilere kireg ile
koagulasyon iglemi uygulanmistir. Cozeltilerde bulaniklik artisinin bulaniklik ve metal
giderimine etkisi, baslangi¢c metal konsantrasyonundaki artisin bulaniklik ve metal
giderimine olan etkisi de incelenmesi icin farkli sentetik ¢dzeltiler; farkh bulaniklik, pH,
agir metal konsantrasyonlari olacak sekilde hazirlanmigtir. Ayrica c¢ozeltilerde
giderime etkinin bazik kosullardan mi yoksa kiregten mi oldugunu belirlemek icin ayni

cozeltilerde pH ayarlamalar NaOH ile yapilarak da giderimler incelenmistir.

Diger calismalardan farkli olarak bakir ve kursunun ayri ayri ve birlikte bulunduklari
cozeltilerdeki metal giderim davranislari incelenmigtir. Ayrica diger ¢alismalarda agir
metal giderimleri icin pH 8-12 degerleri arasinda yukseltilirken bizim ¢alismamizda
cozeltiler dogal sular dikkate alinarak daha duguk pH degerleri olan 6-8 arasindaki

degerlere yukseltilerek koagulasyon islemi uygulanmigtir.



2. TEMEL BILGILER

2.1. Sularda Agir Metal Kirliligi

AQir metaller dogada her yerde bulunmaktadirlar ve toplumlar gelistikce metal kirliligi
ilerleyen teknolojiler ile birlikte daha da artmaktadir (Kang et al., 2003). Agir
metallerin yuzeysel ve yeralti sularindaki kirlilik problemleri dikkate alindiginda;
kadmiyum, bakir, krom, kursun, ginko zehirlilikleri ve kalici 6zellikleri agisindan ilk
siralarda yer almaktadir (Bojic et al., 2009). Zehirlilikleri agisindan agir metallerin
suda yuksek oranda bulunmasi suyun kullanimini engellemektedir (Aziz et al., 2008).
Agir metallerin insanlara ve gevreye toksik olmalarinin bilinmesi ile agir metallerin

sulardan aritilmasi énemli bir proses olmaya baglamistir (Plattes et al., 2007).
2.1.1. Bakir
2.1.1.1. Bakirin Tanimi

Bakir; kayacglarda, toprakta, suda ve dusuk seviye havada dogal olarak bulunan
kirmizimsi bir metaldir (ATSDR, 2004). Bakir yumusak, dévulebilen ve ¢ok iyi bir
iletici olan bir metaldir (Lenntech, 2009a). Bakir ayrica tum bitkilerde ve hayvanlarda
da dogal olarak bulunmaktadir. DUsuk seviyelerde bakir tim yasayan organizmalar
icin gerekli bir elementtir (ATSDR, 2004). Bakirin birgcok bilesigi bulunmaktadir; suda
farkh pH’larda olusturdugu bilegsiklerden bazilari Cu,O, CuO, Cu,03; CuOH ve
Cu(OH),’dir (Pourbaix,1973).

2.1.1.2. Bakinn Fiziksel-Kimyasal Ozellikleri

Bakir periyodik tablonun 29'uncu elementidir. Bakirin bazi fiziksel ve kimyasal
Ozellikleri cizelge 2.1’de verilmistir (Lenntech, 2009a). Bakir genellikle suda Cu(ll)
seklinde bulunur. Cu(ll) bilesiklerin ve komplekslerin gogu mavi ya da yesil renktedir.
Cu(ll) cevreye yayildiginda, tipik olarak suda, toprak ve sedimentte bulunan organik
ve inorganik maddelere baglanir (ATSDR, 2004).



Cizelge 2.1. Bakirin bazi fiziksel ve kimyasal 6zellikleri (Lenntech, 2009a).

Ozellik Bakir
Renk Metalik kahverengi
Atom Numarasi 29
Atom Agirlik (g/mol) 63,546
Yogunluk (g/cm®) 8,96
Erime Noktasi (°C) 1083
Kaynama Noktasi (°C) 2595
Elektronegatiflik 1.9

2.1.1.3. Su Fazinda Bakir Kimyasi

Metaller suda farkl pH'lerde ortamin asidik ya da bazik olmasina bagl olarak farkli
formlarda bulunurlar. Bakirin farkli pH'larda sulu ¢ozeltilerde olusturdugu reaksiyonlar

Esitlik 1-4’te gosterilmigtir.

2Cu* + H,0 < Cu,0 + 2H" (1)
Cu* + H,0 & Cu(OH) + H* (2)
Cu* + H,0 < CuO + 2H" (3)
Cu*" + 2H,0 < Cu(OH), + 2H" (4)

pH 4-6 arasindaki kosullarda bakir kirmizi oksit ile kaplanmakta ve Cu,O
formundadir. pH 6’nin lzerinde ise bakir siyah oksit ile kaplanarak CuO formundadir.
pH'nin daha yuksek degerlere c¢ikmasi ile mavi hidroksit Cu(OH), olusmakta ve
¢cokelmektedir (Pourbaix, 1973).



2.1.1.4. Kullanim Alanlar ve Kirletici Kaynaklari

Bakirin dogal kirletici kaynaklari rizgar yolu ile tagsinmasi, bitkilerin ¢irimesi, orman
yanginlari ve deniz aerosoludur. Maden, metal Uretimi, tahta Gretimi ve fosfatli gubre

uretimi ise insanlarin sebep oldugu kirletici kaynaklaridir (Lenntech, 2009a).

Bakir, cevreye bakir madenlerinden, bakir kullanan endustrilerden ve tarimsal
faaliyetlerden karismaktadir (ATSDR, 2004). Bakir yaygin olarak madenlerden
cikarilmakta ve iglenerek tel, levha, boru ve diger metal UrlUnlerin yapiminda
kullaniimaktadir. Danyada bakir Uretimi yilda 12 milyon ton olmakta ve isletilebilir

rezervler ise 300 milyon ton kalmigtir (Lenntech, 2009a).
2.1.1.5. Saglhk ve Cevresel Etkileri

Bakir iceren su ve yiyeceklerin tiketiimesi veya havadaki bakirin solunmasi ile bakir
insan vucuduna girmektedir. Bakir hizlica kan sistemine gecmekte ve tum vucutta
yayllmaktadir (Bojic et al., 2009).

Kisa vadede bakir gastrointestinal hastaliklara, uzun vadede ise basagrisina, karin
agrisina, bitkinlige ve kusmaya neden olmaktadir. Bakir yiksek dozda alindigi zaman
ise ciger ve bobregin zarar gérmesine sebep olur. Ayrica kronik bakir zehirlenmesi

Wilson hastaligi ile sonuglanmaktadir (Bojic et al., 2009).

Bakir topraga ulastigi zaman guglice organik madde ve minerallere yapigir. Bakir
cevrede parcalanmaz cunki toprakta bulundugu zaman bitki ve hayvanlarda birikir.
Bakirin bulundugu topraklarda c¢ok az cesgitte bitki yetisebilmektedir. Bakirin
mikroorganizmalarda birikiminin yani sira bakir ile kirlenmis ciftlik arazilerinin

hayvanlar Gzerinde olumsuz etkileri gériimustir (Lenntech, 2009a).
2.1.2. Kursun
2.1.2.1. Kursunun Tanimi

Kurgsun Dunya’nin katmaninda dogal olarak bulunan agir, dusluk erime noktasina
sahip, mavimsi-gri parlak bir metaldir (ATSDR, 2007). Kursun; yumusak, ¢ok kolay
dovulap bicimlendirilebilen ve zayif elektrik iletkenligine sahip bir agir metaldir.
Kursunun en ¢ok rastlanan cevherleri; PbS, PbCO3; ve PbSO,'dir (Lenntech, 2009b).



2.1.2.2. Kursunun Fiziksel-Kimyasal Ozellikleri

Dogal olarak dogada kursun metal iyonu olarak bulunmamakta fakat bilesikler
halinde bulunmaktadir. Kursun genellikle birlesenlerinde 4+ yerine 2+ degerlik alir.
Kursunun; suda olusturdugu bilegiklerden bazilari; PbO, PbO,, PbsO4, Pb(OH), ve
PbCOs; or Pb(COs),?"dir (Pourbaix,1973). Kursunun bazi fiziksel ve kimyasal

Ozellikleri cizelge 2.2'de verilmistir.

Cizelge 2.2. Kursunun bazi fiziksel ve kimyasal 6zellikleri (Lenntech, 2009D).

Ozellik Kursun
Renk Mavimsi-Beyaz

Atom Numarasi 82
Atom Agirlik (g/mol) 207,2
Yogunluk (g/cm®) 11,34
Erime Noktasi (°C) 327
Kaynama Noktasi (°C) 1755
Elektronegatiflik 1,8

2.1.2.3. Su Fazinda Kursun Kimyasi

Metaller suda farkh pH'larda ortamin asidik ya da bazik olmasina baglh olarak farkli
formlarda bulunurlar. Kursunun farkli pH'larda sulu c¢o6zeltilerde olusturdugu

reaksiyonlar Esitlik 5, 6 ve 7°de gosterilmistir.

4Pb*? + 4H,0 — Pby(OH)*" + 4H* (5)
3Pb*? + 4H,0 < Pb3(OH),*" + 4H" (6)
6Pb*? + 8H,0 «> Phs(OH)s"" + 8H" (7)



pH 6’nin altindaki kosullarda baskin olarak kursun igeren tiir Pb?"dir. Yiiksek pH
kosullarinda ise polimerik hidrokompleksler olan Pb4(OH),*", Pbg(OH)s*" ve
Pbs(OH),** baskin halde bulunmaktadir (Snoeyink et al.,1980).

2.1.2.4. Kullanim Alanlar ve Kirletici Kaynaklari

Dunyada kursun dretimi yilda 3 milyon tondur ve isletilebilir rezervler ise 85 milyon
ton kalmistir (Lenntech, 2009b). Endustride kullanilan kursun buyuk bir kismi
madenlerden ¢ikarilmakta ya da hurda metaller ve akulerin geri doniusimuinden elde
edilmektedir. Kursun ve kursun alasimlari genel olarak borularda, bataryalarda,
agirhklarda, mermi ve cephanelerde, kablo kaplamalarinda ve bilgisayar-televizyon
ekranlarinda bizi koruyan camlarda kullaniimaktadir. Kurgsun en ¢ok araba ve diger

araclarin kursun-asit akulerinde kullaniimaktadir (ATSDR, 2007).

Kursun dogada dogal olarak bulunsa da, blyluk miktardaki kursun konsantrasyonlari

insani faliyetler sonucunda dogaya yayilmaktadir (Lenntech, 2009b).
2.1.2.5. Saglk ve Cevresel Etkileri

Kursun insan saghgina en ¢ok zarar verici dzelligi olan dért metalden biridir. insan
vicuduna %65 tuketilen kursun icerikli yiyeceklerle, %20 igilen ve temas edilen
kursun iceren su ile, %15 ise havadaki kursunun solunmasi ile girmektedir. Kursun

borularin korozyonu ile igme suyuna karigsmaktadir (Lenntech, 2009b).

Kursun; bebeklerde ve cocuklarda fiziksel ve zihinsel gelismeyi engellemekte,
yetigkinlerde ise bobrek problemlerine ve yuksek kan basincina sebep olmaktadir.
Kursun ayrica sinir sisteminde bozukluklara, disuklere, beyinde zarara sebep
olmaktadir (Sawyer et al., 2003).

Benzinin yanmasinin yani sira yakitlarin yanmasi, endustriyel faliyetler ve kati
atiklarin yakilmasi gibi diger insan faliyetleri sonucunda kursun suya ve topraklara
gecmektedir. Kursun parcalanamadigindan dolayi diger farkli bilesikler olusturarak
farkli formlara donlismektedir. Kursunun suda ¢6zinmis olarak bulundugu bazi
birlesikler; PbCO3; or Pb(COs),**dur (Lenntech, 2009b). Kursun sucul canlilarin
vucutlarinda birikmektedir ve bu canlilar kursun zehirlenmesinin etkilerini zamanla
yasamaktadirlar. Kurgsun sadece bireysel organizmalarin icinde birikmekle kalmaz
ayni zamanda besin zincirine de girer (ATSDR, 2007).



2.2. Sularda Bulanikhik

Kiguk partikiller suda askida kaldiklari zaman gunes isinlarinin suyun icerisine
gegisini engelleyip yansitma ve absorbe etme egilimi gosterirler. Bu da suya bulutlu
veya bulanik bir goruntu verir ve bu etkiye bulaniklik denir. Kil, kum, organik
maddeler ve mikroskobik organizmalar bulaniklik yaratan maddelerin bazilaridir.
icme suyunda bulaniklik ¢ok énemli bir fiziksel parametredir. Suda askida kalan
maddeler zararli mikroorganizmalarin saklanmasina yardim ederler ve aritimini
zorlastirirlar (Nathanson, 1997). Yuzeysel sularda bulaniklik olusmasina sebep olan

olaylar;

e Alg buyumesi,

o Atk desarjl,

e Bitki gurimesi reaksiyonlarindan olusan organik birlesiklerin suya karigsmasi,
e Sedimandaki camurun karisimla ¢ozulerek su yuzeyine gelmesi,

e Erozyon ile suya toprak karigimidir .

Bu gibi olaylar sonucunda suda bulaniklik olusur. Suda bulaniklik olustugu zaman

suda yasanan problemlerden bazilari sunlardir (Lenntech, 2009b);

o Estetik agidan bulanik olarak gozuken suyu kimse tuketmek istememektedir.

e Bulaniklik iceren sularda patojenler icin yemek ve koruma saglandigi igin bu
patojenlerin yayilmasi ve insanlara hastalik bulastirmasi s6z konusudur.

e Sucul yasam icin gereken sicaklik degeri ylksek bulaniklik iceren sularda
suya gunes isinlarinin girememesi sebebi ile daha 1lik olmaktadir. Su daha ik
oldugundan dolayr ¢6zunmug oksijen miktari azalmaktadir. Bazi
organizmalarin yasamasi icin gereken sicaklik ve oksijen miktari

saglanamamaktadir.

Sularda bulaniklik élgiimu igin tirbidimetre ve secchi diskleri kullanilmaktadir. Secchi
diski arazi Olcimlerinde vyaygin olarak kullaniimaktadir. Turbidimetreler ise
numunelere bir 1sik kaynagi tutarak c¢ozeltiden dagilan i1s1g1 elektronik olarak
hesaplamakta ve bilinen standart ctzeltilere gore karsilastirma yapip NTU olarak

bize bulaniklik konsantrasyonunu vermektedir (Nathanson, 1997).



2.3. igme suyu Standartlari

lcme ve kullanma sulari igin herhangi bir kimyasal maddeye ait maksimum izin
verilen deg@er belirlenirken dikkate alinan temel husus, belirlenen dozda ve daha
disuk dozlarda herhangi bir saglik sorunu meydana gelmemesidir. Yurtdisinda;
Diinya Saglik Orgiitd (WHO), Amerika Birlesik Devletleri Cevre Koruma Ajansi (US
EPA) ve Avrupa Birligi (EU) agir metaller ve sudaki bulaniklik degerleri ile ilgili olarak
icme suyu kriterleri yayinlamigtir. Ulkemizde ise TSE 266 ve Saglik Bakanligrnin
yayinladigi insani Tuketim Amach Sular Hakkinda Y®énetmelik'te agiklanan
parametreler ile ilgili standartlar uygulanmaktadir. Tim kurulusglar tarafindan

belirlenen agir metal ve bulaniklik standartlari Cizelge 2.3’de verilmistir.

Cizelge 2.3. Bulaniklik ve Agir Metal Standartlari (WHO, 1993; US EPA, 2001; EU,
1998; Saglik Bakanligi, 2005; TSE 266, 1997)

Standartlar WHO USEPA | EU(1998) |  Saglik TSE 266
(1993) (2001) Bakanlig
(1997)
(2005)
Bakir (mg/L) 2 13 2 2 2
25
Kursun (ug/L) 10 15 10 25
Bulanikiik (NTU) - 1 1 1 1




2.4. Koagulasyon- Yumaklagtirma

Sudaki kolloidal partikiller oldukga kiigik boyutta (1-200 nm) olup Brownian hareket
kanununa goére hareket ederler. Bu hareketin enerjisi partikullerin yercekimi kuvveti
karsisinda ¢cokmesine engel olmaya yeterlidir. Boylece partikuller uzun sure askida
kalabilirler. Koagulasyon islemi ile dncelikle partikillerin askida kalmasini saglayan
kararli yapilari bozulur, aralarindaki itme kuvvetleri azaltilarak van-Der Waals
kuvvetlerinin etkisi fazlalagtirihr (Viessman et al., 1985). Daha sonra partikilleri bir
araya getirerek ¢okelebilecek boyutlara getirmek igin yumaklastirma islemi uygulanir
(Kurniawan et al., 2006).

Sularda kati maddeler ¢ halde bulunurlar. Bunlar;

Coéziinmus halde bulunan maddeler: gaplari 0,001 ym den kuguk pargaciklardir ve
sularda atom ve molekdller halinde bulunurlar. van der waals gugleri ile kati fazda bir

arada dururlar. Ornek olarak Cu?*, Na'*, CI*, NaCl gibi maddeler.

Kolloidal maddeler: bu tir maddelerin ¢aplari 0,001 um -1 ym arasinda degisirler.
Ultramikroskop ve elektron mikrokobu ile gorulebilirler. Bu maddeler ¢ok yavas

cokelirler.Ornek olarak silis, virtis gibi maddeler kolloidlerdir.

Askida kati maddeler: bu tir maddelerin ¢aplari 1 ym den buyuUktur. Ciplak goézle
gorulebilecek kadar buyudktirler ve daha kicuk maddelere nazaran daha kolay

cokelirler. Ornek olarak bakteriler ve kum gibi maddeler.
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+ Serbestce hareket
eden iyonlar

Ezoelekixik nokta
; Danecik yizeys
Gouy- man tabakasi Cik yareysm
Stern uy-Chap ’l

Negatif Ykl Bir Kolloidin Etrafindaki Tabakalar

Sekil 2.1. Negatif yuklu bir kolloidin etrafindaki tabakalar (Eroglu et al., 2008).

Yuzeysel sularda bulunan partikiller genellikle negatif yukludurler ve koagtlasyon
(partikullerin kararsiz hale gelmesi) suya yuksek degerlikli katyonlarin (koagulant)
ilavesi ile gergeklesir. Negatif yuklu partikdl ile pozitif yUkli koagulant arasinda van
der Waals kuvvetleri baskin gelip birbirini gcekerek baglanti gergeklesir. Bu sure¢ hizli

ve kisa sureli karistirmanin oldugu dénemdir (Metcalf and Eddy., 2003).

Koagulasyon isleminde Fe, Al ve Ca tuzlan koagulant olarak kullaniimaktadirlar.
Kire¢ ve kalsiyum karbonat koagulant olarak Al ve Fe tuzlarindan daha ekonomik ve
diger tuzlardan c¢ok daha az toksik olduklarindan dolayl cevresel agidan daha
uygundurlar. Hizli karigtirmayi takiben nispeten daha uzun sure yavas karistirma
uygulanarak, kararliliklart bozulmus partikuller yumaklar olusturmak suretiyle

cokebilecek ozelliklere kavusurlar (Lee et al., 2007).

Zeta potansiyeli taneciklerin birbirlerini itme ve ¢ekme degerlerini gostermektedir ve
optimum koagulasyon, zeta potansiyelinin sifir oldugu noktada olusmaya baslar; bu
nokta izoelektrik noktasi olarak tanimlanir (Metcalf and Eddy, 2003).
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Koagulasyon-Yumaklastirma sisteminin verimliligi islem sonunda ¢okelen ve suzilen
kisima bagldir. Koagulasyonda bulanik giderimini etkileyen birgok oOzellik vardir.
Bunlar suyun kimyasal Ozelliklerindeki ve koagulasyonun uygulanmasindaki farkl

yontemlerdir. Koagulasyonun verimli olmasi;

o Kullanilan koagulant gesidine,

e Kullanilan koagulant dozuna,

e Suyun pH'ina,

e Suyun sicakhgina,

e Suyun iyonik karakterine,

e Sudaki kolloidal kirleticilerin dogasina ve konsantrasyonuna
e Koagulant disinda eklenen diger yardimci koagulantlarin ¢esidi ve dozuna,
o Kimyasal ekleme sirasi ve dozlamalar arasindaki zamana,
o Hizli karistirmada karistiricinin hizina,

o Hizli karistirici tarune,

¢ Yumaklastirma isleminde uygulanan hiza,

¢ Yumaklastirma kalma slresine ve kullanilan karigtirici tirtine baghdir (Viessman
et al., 1985).

lyilestirilmis camur cokelmesi, susuzlastirilma ozellikleri, bakterileri etkisiz hale
getirme yetenegi ve c¢amur stabilitesi kire¢ bazli koagulasyonun baslica
avantajlarindandir. Avantajlarina ragmen koagulasyon-yumaklastirmanin kimyasal
tuketiminden dolayi yiksek isletim masrafi olmasi gibi dezavantaji vardir (Kurniawan

et al., 2006). Cizelge 2.4.’te c¢esitli koagulantlarin 6zellikleri verilmigtir.
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Cizelge 2.4. Cesitli koagulantlarin 6zellikleri (Metcalf ve Eddy, 2003).

Kimyasal Formul Molekul Esdeger Kullanilabilirlik
Agirhk Agirhk
Form Yuzde
(g/mol) | (g/mol) He
Alumlnyum A|2(SO4)3.18H20 666.4 114 Sivi 8.5 (A|203)
sulfat
Topak 17 (AlLO3)
Aliminyum AICl3 133.3 44 Sivi
klortr
Topak 63-73 CaO
Kireg Ca(OH); 56.1 CaO 40 Toz 85-99
olarak
Camur 15-20
Demir FeCls 162.2 91 Sivi 20 (Fe)
klortr
Topak 20 (Fe)

2.5. Agir Metallerin Sudan Aritilma Yontemileri

Agir metallerle kirlenmis sularin aritiimasi icin farkli aritma teknikleri arastiriimaktadir.
Bu arastirmalar koagulasyon-yumaklastirma, kimyasal ¢okturme, adsorbsiyon, iyon
degisimi ve ters ozmoz iglemleri Uzerinde yogunlagmaktadir. Farkli yontemler sudan
agir metalleri gidermek icin uygulansa da uygulamada hepsinin kendine gore
avantajlari ve dezavantajlari vardir (Kurniawan et al., 2006). Cizelge 2.5.’de agir
metallerle kirlenmis suyun aritiimasinda kullanilan yontemler avantajlari ve

dezavantajlari ile birlikte verilmistir.
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Cizelge 2.5. Agir metal aritma yontemlerinin avantajlari ve dezavantajlari (Kurniawan

et al., 2006).

Aritma Yontemi

Aritma Hedefi

Avantajlari

Dezavantajlari

Kimyasal
Cokeltme

Agir metaller, iki

degerlikli metaller

DuslUk sermaye
maliyeti, kolay

isletim

Camur aretimi, gamur
giderimi igin ekstra

isletim maliyeti

Koagulasyon-

Yumaklastirma

Agir metaller, askida

kati maddeler

AKM’in ¢okmesi icin
daha az sure,
gelismis gamur

cokmesi

Camur aretimi, gamur
giderimi igin ekstra

isletim maliyeti

Co6zlinmis Hava

Agir metaller, askida

Duslk maliyet, daha

Agir metallerin aritiima

Flotasyonu kati maddeler kisa hidrolik verimi arttirmak igin
bekleme siresi sonra baska aritma
yapillmasi gerekli
iyon Degisimi C6zinmus bilesikler, Camur olusumu Agir metal aritimi igin

katyonlar/anyonlar

olmamasi, daha az

zaman harcanmasi

tim iyon degisimi
resinleri uygun degildir,

yluksek sermaye ihtiyaci

Ultrafiltrasyon

Yuksek molekul
agirliktaki bilesikler
(1000-10000 Da)

Daha az alan ihtiyaci

Yiksek isletim maliyeti,
membranin

bozulmasina egilimli

Nanofiltrasyon

Sulfat tuzlar ve
Ca(ll), Mg(ll) gibi

sertlik yapan iyonlar

Ters ozmozdan
daha dusuk basing
(7-30 bar)

Pahali, membranin

bozulmasina egilimli

Ters ozmoz

Organik ve inorganik

bilesikler

Yuksek sicakliga

dayanma

YUksek basing (20-100
bar) ihtiyacindan dolayi
fazla miktarda ener;ji
harcanmasi,
membranin

bozulmasina elverisli
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Cozunmus hava flotasyonunda yapilan aritim yeterli olmadigindan dolayi tercih
edilmemektedir. lyon degisimi, ultrafiltrasyon, nanofiltrasyon ve ters ozmoz gibi
tekniklerinde yuksek sermaye ya da isletim maliyetleri vardir. Bu yuzden diger
yontemler yerine koagulasyon-yumaklastirma ve kimyasal ¢Oktirme basit
ekipmanlari, kolay kullanimi, yiksek konsantrasyonda agir metal igeren sularin
baylik hacimlerde aritma kapasitesi ve ucuz maliyeti acisindan yaygin olarak
uygulanmaktadir (Li et al., 2003; Aziz et al., 2008).

Kimyasal ¢okturme ile agir metallerin aritilmasi yaygin olarak kullanilan bir yontemdir.
pH’In bazik kosullara ayarlanmasindan sonra ¢ozunmus metal iyonlari bazik ortamda
kimyasal reaksiyon sonucunda ¢ozinmemis kati faza donusturular. Cozeltide

cokeltilen metal genellikle hidroksit formunda ¢okelir.

Bazik ortamda agir metallerin giderilmesinin kavramsal mekanizmasi esitlik (8)'de

gOsterilmigtir.
M** + 2(OH)” < M(OH); | (8)

Bu esitlikte M ve OH; ¢6zinmis metal iyonunu ve ¢oktlricuyd temsil ederken

M(OH), ise ¢6ziinmemis metal hidroksiti temsil etmektedir (Kurniawan et al., 2006).

Kimyasal c¢okturme ile agir metal gideriminde pH'in bazik kosullara ayarlanmasi
giderimi gelistiren en 6nemli parametredir. Cogu Ulkede kolayca bulunabilmesi
acisindan kalsiyum hidroksit ve sodyum hidroksit en yaygin olarak kullanilan
cokturiculerdir (Kurniawan et al., 2006). Cokelticiler genellikle hidroksit (OH")
icermektedir. Arsenik, kadmiyum, bakir, civa ve kursun gibi bircok metal hidroksit
olarak ¢okmektedir. Serbest bakir ve kursun iyonlarinin hidroksitli ortamlardaki

reaksiyonlari sirasi ile esitlikler (9) ve (10)'te verilmistir (Metcalf ve Eddy, 2003).
Cu?* + 20H « Cu(OH), (9)
Pb%" + 20H « Pb(OH), (10)

Her metalin olusturdugu metal hidroksit farkli pH'larda farkli konsantrasyonlarda
bulunmaktadir. Sekil 2.2.de pH degerlerine karsi metallerin suda c¢ozunarlikleri
verilmistir. Sekilden de goruldugu gibi, ¢cézunurlikler pH degerlerine gore dedismekte

ve yukselen pH ile azalarak en az seviyeye ulasmaktadir. pH'in bu seviyeden sonra
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daha fazla yUkselmesi genel olarak metal ¢ozunurlUklerini tekrardan arttirmistir.
Kimyasal ¢oktirme islemi igin ¢dzUnurligun en dusik oldugu pH degeri en uygun

deger olarak yorumlanmistir.
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Sekil 2.2. Metallerin hidroksit olarak c¢okelmesi sonucunda suda kalan metal

konsantrasyonlarinin pH'la degisimi (Metcalf ve Eddy, 2003).

2.6. Jar test

Koagulasyon igin kullanilacak olan koagulantin sec¢imi ve dozunun tespiti igin
deneysel jar testler kullaniimaktadir. Jar test en az 1 litre hacme sahip olan ayni
blyUklUk ve sekildeki cam beherler kullanilarak gergeklestiriimektedir. Genelde 6
tane cam beher Jar test cihazi ile birlikte kullaniimaktadir. Her beher 1 litre gizgisine
kadar onceden saptanan bulaniklik, pH ve alkaliniteye sahip su ile doldurulur. Bir
beher kontrol amagli kullanilirken; diger 5 behere farkli dozajlarda koagulantlar ve
farkl pH ayarlamalari yapilarak en disuk kalan bulaniklik konsantrasyonu elde edilir.
Kimyasal eklenmesinden sonra su; 1 dakika boyunca kimyasalin suda tamamen
dagiimasi igin 100-200 rpm’de karigtirilir. Daha sonra yumaklarin olugsmasina yardim
etmek icin beherler 15-20 dakika boyunca 20-40 rpm yavas karistirma uygulanir (Kan
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et al., 2002). Son olarak da 30 dakika ¢cOkelme iglemi icin beherler karistirimadan
bekletilirler. Kimyasal ve fiziksel islemlerden sonra c¢ozeltilerde kalan bulanikligin
belirlenmesi icin belirli miktarlarda ornekler alinarak olgumler yapilir (Viessman ve
Hammer, 1985).

2.7. Kireg

Kire¢ genel anlamda; sonmemis kire¢ (CaO), sonmus kire¢ (Ca(OH),) ve dolamitik
kireci kapsamaktadir. Fakat su aritiminda en yaygin olarak kullanilan iki formu CaO
ve Ca(OH),'dur. Kire¢ birgok sebepden dolayl su aritiminda kullaniimaktadir. Kireg
maliyet ve isletme masraflari dikkate alindigi zaman diger c¢oktlruculerden daha
ucuzdur. Ayrica kireg; birgok metal ve bakteri icin ¢Okturtcl olarak, askida kati
maddeler ve kolloidler icinse koagulant olarak kullaniimaktadir. Bulaniklik yaratan
¢cokelmeyen kati maddelerin gideriimesinde kire¢ ile % 75-91 oraninda verim
saglanmaktadir (Semerjian et al., 2003). Ayrica suda ¢ézunmis halde bulunan metal
iyonlar kire¢ kullanilarak ¢6ziinmemis metal ¢okeleklere donusturiimektedir (Aziz et
al.,2008). Kire¢ eklenmesi ile asidik sular bazik kosullara geg¢mektedir. pH’in
yukselmesi ile bazik kosullarda metaller hidroksil formlarina gecerler. Metallerin
hidroksitleri ¢ézinmemis olmakta ve bunun sonucunda metallerin ¢okelmesi
saglanmaktadir. Kirecin suyu nétralize etme kapasitesi ve Ozellikleri diger noétralize

edici kimyasallar ile karsilastirilarak gizelge 2.6."da gosterilmistir.

Cizelge 2.6. Kirecin diger notralize edici kimyasallarla karsilastiriimasi (NLA, 2000).

Kimyasal Kireg Sodyum Sodyum Magnezyum
Karbonat hidroksit hidroksit
(Ca0,(CaOH),)

, Kati - CaO Toz-Na,CO, Gamur-
Kimyasalin
formu Toz-Ca(OH), Cozelt Gozelti 589%-Mg(OH),

0/ -
Gamur-35%-Ca(OH), 15%-Na,CO4 50%-NaOH

Alkalinite CaO icin;
gereksinimi;

1ton H,SO,
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icin 562 kg 953 kg 739 kg 540 kg
Kimyasalin 1| c50 - $60 Na,CO,-$80 | NaOH- $280 Mg(OH),- $300
tonluk maliyeti
Ca(OH), - $80 Fiyat degisken. | Fiyat degisken. Fiyat artista.
Ca(OH), - $100
Fiyat sabit.
1ton H,SO, CaO - $37 Na,CO,- $86 | NaOH- $228 Mg(OH),- $179
notralize
etmek icin Ca(OH), - $66
gereken
_ Ca(OH), - $82
kimyasal
maliyeti
25°C’deki 12.45 >11 14 10.6
maksimum pH
Camurun Agir, dusuk hacim, | Yuksek hacim, | Yiksek hacim,
ozellikleri agir metal icerse bile | agir metal | agir metal
kolay isletim icerdiginde jele | icerdiginde  jele | 29"
benzeyen benzeyen yapida distik hacim
yapida
Tuzlar Co6zinmemis Co6zinmus Co6zinmus Cozinmus
kalsiyum metali, | sodyum tuzlari | sodyum tuzlar magnezyum
hidroksil tuzlari metali,
hidroksil tuzlan
Toplam Dusuk Yuksek Yuksek Yuksek
¢o6zUnmus
madde

Cizelge 2.6.da kireg, sodyum karbonati sodyum hidroksit ve magnezyum hidroksit ile

kargilagtinimigtir. 1 ton H,SO, nétralize etmek icin gereken kimyasal maliyeti en

diisik kirec cesitlerinde gézlenmektedir. islemler sonucunda cdzeltilerde kalan
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toplam ¢6zunmis madde miktari da diger nétralize edici kimyasallarda yluksekken
kirecte dusuktur. Camur olusumu dikkate alindiginda ise elde edilen gamur miktari
duguktar. Tum Ozellikler incelendiginde en avantajli notralize edici kimyasal kireg
olmaktadir (NLA, 2000).

2.8. Koagulasyon-Yumaklastirma ile Metal Giderim Caligmalari

Koagulasyon ile agir metal giderimi konusunda farkli koagulantlar kullanilarak bazi
calismalar yapilmigtir. Bu c¢alismalarda demir, aliminyum ve Kkalsiyum tuzlar
koagulant olarak kullanilmig ve farkli pH, farkli dozlamalarda elde edilen agir metal

giderimleri incelenmistir. Bu bolimde bu g¢alismalar 6zetlenmisgtir.

Agir metallerle kirlenmis sulardan bakir aritimi demir/kirectasi kullanilarak laboratuvar
ortaminda Jar testlerle denenmistir. Sadece FeCls kullanildigi deneylerde; optimum
FeCl; dozu %99.5 bakir giderimi saglayarak 50 mg/L (Fe(lll)) ve pH 7.5 olarak
bulunmustur. Sadece islenmemis kiregtasi kullanilarak pH ayarlama yapildidi
kosullarda ise pH 9Qun Uzerinde bakir giderimi 0.04mg/L’nin altina duserek %96

giderim verimi saglamaktadir (Kang et al., 2003).

Kiregtagsi ve sodyum hidroksit gibi bazik kimyasallar kullanilarak bakir ve Cr
iyonlarinin aritiminin incelendigi diger bir ¢aligmada; metal iceren ¢ozeltilerin pH'lari
bu kimyasallar kullanilarak pH 10-12.5 degerlerine c¢ikartilmig ve metal giderimleri
incelenmigtir. Cr(lll) gideriminde en verimli giderim kiregtasi kullanilarak pH'in 8.7’ye
ayarlanmasi ve karistirilma sonrasinda 2 saatlik ¢gokeltme sonucunda elde edilmigtir.
Baslangi¢c Cr(lll) konsantrasyonu 30 ppm’den 0.01 ppm’e dusmustir. Bakir
gideriminde ise kirectasi ile pH 12’ye ayarlanmasi ve 2 saatlik giderim sonucunda 48
ppm’den 0.36 ppm’e diusus gdzlenmistir. Kirecin sodyum hidroksite gére daha hizli

cokeltme sagladigi gorulmustar (Mirbagheri and Hosseini, 2004).

Farkh bir calismada degisik dozajlarda kiregtasi kullanilarak pH 8.5-11 arasinda farkl
degerlere ayarlanmis ve giderilen askida kati madde, ¢inko, kadmiyum, mangan ve
magnezyum giderimleri incelenmigtir. Bu calismada pH kiregtagi ile 10.5e
ayarlandigi zaman Zn 450 ppm’den 0.6 ppm’e, Cd 150 ppm’'den 0.5 ppm’e, Mn 1085
ppm'den 1.3 ppm’e, Mg ise 3154 ppm’den 23 ppm’e dusmektedir (Charerntanyarak,
1999).
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Her biri 2 mg/L Cd, Pb, Zn, Ni, Cu ve Cr iceren agir metal ¢ozeltileri farkh partikil
iceren ortamlarda karistirimiglardir. Kiregtasi olan ortamda pH 8.5de ¢ogu metalin
%901 antilmistir (Aziz et al., 2008).

Yagmur suyu ve atiksuyun birlesik kanalizasyon sisteminde tasindigi sularda yapilan
bir calismada ise demir klorir ve aliminyum klorur koagulant olarak kullaniimis,
bulaniklik ve metal giderimi incelenmistir. Bulaniklik gideriminde iki koagulant ile de
verimli giderim elde edilmigtir, fakat daha dusuk optimum dozaji ve yuksek
restabilizasyonu aluminyum klorar kullanildiginda elde edilmistir. Baslangi¢ bulaniklik
konsantrasyonu yaklasik 145 NTU olan ¢ozeltilerden islem sonunda 5 NTU kalarak
%97’lik bulaniklik giderimi elde edilmistir. Cu, Zn, Pb ve Cr giderimleri birbirlerine
benzemeyen degisik davranislar gostermislerdir. Optimum koagulant dozlarina yakin

dozajlarda yuksek verimde metal giderimleri de elde edilmistir (Samrani et al., 2008).

Bu calismalar koagulasyon isleminde kire¢ ve diger koagulantlar ile agir metal ve
bulaniklik gideriminin basarili oldugunu gdstermistir. Bizim c¢alismamizda diger
calismalardan yola cikilarak adir metal ve bulaniklik iceren c¢ozeltilere kireg ile
koagulasyon islemi uygulanmistir. Farkli sentetik ¢ozeltiler; farkli bulaniklik, pH, agir

metal konsantrasyonlari olacak sekilde hazirlanmigtir.

Diger calismalardan farkli olarak baslangic bulaniklik konsantrasyonundaki
degisimlerin agir metal giderimine etkisi, bakir ve kurgunun ayri ayri ve birlikte
bulunduklari ¢ozeltilerdeki metal giderim davraniglari incelenmistir. Ayrica diger
calismalarda agir metal giderimleri icin pH 8-12 degerleri arasinda yukseltilirken
bizim calismamizda ¢ozeltiler dogal sular dikkate alinarak daha dusuk pH degerleri

olan 6-8 arasindaki degerlere ylkseltilerek koagtlasyon islemi uygulanmistir.
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3. MATERYAL VE METOT

3.1. Deneysel Yontemler

Koagulasyon-Flokllasyon islemi ile su kaynaklarindan agir metal ve bulaniklk
giderimini arastirmak igin laboratuvar ortaminda jar testlerle cesitli deneyler
yapilmistir. Sentetik ¢ozeltiler farkli bulaniklik, pH, agir metal konsantrasyonlari
olacak sekilde hazirlanmistir. Koagulasyon ve flokulasyon iglemini gerceklestirmek
icin Velp Scientifica marka JLT6 modelindeki Jar test cihazi kullanilmigtir. Jar test igin
1 litrelik standart beherler kullaniimigtir. Bu beherlere 1 litre distile su eklendikten
sonra farkli agirliklarda (0,59 - 1g) kil bulaniklik olusturmak igin tartilarak eklenmistir.
Cozeltilerde 30-55 NTU arasinda bulaniklik degerleri elde edilmistir. Agir metal
kirliligini olusturmak igin stok bakir ve kursun ¢ozeltilerinden istenen konsantrasyonu
(3-6-10 mg/L) saglamak Uzere, belirli hacimlerde agir metaller beherlere eklenmigtir.
Stok bakir ¢ozeltisi; %99.9 safliktaki bakir telden, 1 g alinarak dnce 20 mL sonra 100
mL konsantre nitrik asitte ¢dzulip, 1000 mL’ye saf su ile tamamlanarak 1000 mg/L
olacak sekilde standart metodlara uygun olarak hazirlanmistir (APHA,1991). Stok
kursun ¢ozeltisi ise 1,598 g kursun nitratin 1000 mL saf suda ¢6zulmesi ile 1000
mg/L olacak sekilde standart metodlara uygun olarak hazirlanmigtir (APHA,1991).

Sentetik ¢ozeltilerin pH degerleri 6 ile 8 arasinda tutulmustur.

Her sentetik ¢oOzeltinin hazirlanma asamasinda manyetik karigtirict kullanilarak
¢ozeltinin  homojen bir sekilde karigsmasi saglanmistir. pH ayarlamalari kire¢ stok
cozeltisi (50g/L), sodyum hidroksit ve sulfurik asit kullanilarak yapilmistir. Cozeltiler
istenen pH degerlerine ayarlandiktan sonra analiz edilecek olan parametrelerin
baslangi¢c degerlerini tespit etmek amaci ile sabit noktalardan 10 mL’lik 6rnekler
alinmistir. Jar test cihazina hazirlanan beherler konulmus ve ¢ozeltiler oncelikle 1
dakika 150 rpm’de, daha sonra 20 dakika 30 rpm’de karistiniimistir. Karisim sonrasi
beherler ¢ozeltiler 1 saat boyunca karigtirimadan bekletilerek ¢cokelme saglanmistir.
Bu surenin sonunda c¢ozelti kaplarinin benzer noktalarindan ornekler alinarak

fizikokimyasal reaksiyon etkisi incelenmistir.
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3.2. Calismada Kullanilan Kimyasallar

Calismada sentetik su ¢ozeltilerinde bulaniklik olusturmak igin kullanilan kil Jeoloji
Muhendisligi Bolumudnden temin edilmistir. Deneylerde agir metal kirliligini saglamak
icin standartlara uygun olarak; 1000 mg/L’lik stok bakir ¢ozeltisi; %99.9 safliktaki
bakir telin 100 mL konsantre nitrik asit igerisinde ¢ézulmesi ile; 1000 mg/Lstok kursun
cozeltisi ise SIGMA-ALDRICH marka kursun nitrat'in saf suda ¢ozilmesi ile
hazirlanmistir. Deneylerde, sodyum hidroksit ve sulfurik asit sirasi ile Merck ve
Riedel markalarda segilirken, ticari kire¢ koagulant kullaniimistir. Stizme islemleri ise
ADVANTEC marka 0,45 pm membran filtreler kullanilarak yapilmigtir. Tum sentetik
¢ozeltilerin hazirlanmasinda saf su; diger ¢ozeltilerin hazirlanmasinda ise ultra saf su

kullaniimigtir.
3.3. Analitik Metodlar
3.3.1. Agir Metal Analizleri

Alevli Atomik Absorbsiyon cihazinda élgim yapmak igin %0,15 nitrik asit iceren blank
¢cOzeltisi ve farkll konsantrasyonlarda kalibrasyon standartlari hazirlanmigtir. Cihazda
ilk olarak hazirlanan standartlar kalibre edilmis ve daha sonra numunelerin

okutulmasi yapilmistir.

Numuneler bulaniklik dlgiminden sonra 0.45 um ¢apli membran filtreden suzilmus
ve Perkin Elmer Atomic Absorption Spectrometer Analyst 800 markali Alevli Atomik
Atomik Absorbsiyon cihazi kullanilarak koagulasyon-flokilasyon islemi sonucunda
¢cozeltide kalan agir metal konsantrasyonlari tespit edilmistir. Kursun ve bakir
Olcimleri Atomik Absorbsiyon cihazinda 3111B Direk Hava-Asetilen Alev Yoéntemi ile
oyuk katot lambasi kullanilarak standartlara uygun olarak ol¢iimustur (APHA,1991).
Analiz edilecek metallerin maksimumda absorblandigi dalga boylari belirlenerek

olcumler ilgili dalga boyunda yapilmistir.

Kursun olgumleri igin 283.3 nm dalgaboyu kullaniimis ve kalibrasyon standartlari 0.2-
10 mg/L Pb* arasinda hazirlanmistir. Bakir élgiimleri icin ise 324.7 nm dalgaboyu
kullanilmis ve kalibrasyon standartlari 0.1-10 mg/L Cu?" konsantrasyonlari arasinda

hazirlanmistir.
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3.3.1.1.Bakir Analizleri

Atomik Absorbsiyon cihazinda bakirin dlgllmesi igin cihaz 324.7 nm dalgaboyundaki

bakir metoduna ayarlanmistir. Kalibrasyonda 0.1-10 mg/L Cu?* degerleri arasinda 7

tane farkli kalibrasyon standardi hazirlanarak kullanilmistir. Bakir analizleri igin

yapilan gesitli kalibrasyonlarin sonuglarinda alinan absorbans degerleri Cizelge

3.1.de standart sapmalari ile birlikte verilmistir. Absorbans olgiimlerinde standart

sapma degerleri 0.001-0.01 arasindadir.

Cizelge 3.1. Bakir kalibrasyon degerleri.

Standart
Konsantrasyon
(mg/L)

Absorbans

0,1

0,0026+0,0005

0,2

0,0048+0,0006

0,5

0,0122+0,0011

1

0,0253+0,0018

2

0,0488+0,0035

5

0,1174+0,0085

10

0,2237+0,0146

0.3

0.25

o
N

0.15

Absorbans

©
=

0.05

0 2 4

6 8

Bakir konsantrasyonu (mg/L)

Sekil 3.1. Bakir kalibrasyon egrisi.

10

12
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3.3.1.2.Kursun Analizleri

Atomik Absorbsiyon cihazinda bakirin dlgllmesi igin cihaz 283.3 nm dalgaboyundaki

kursun metoduna ayarlanmistir. Kalibrasyonda 0.2-10 mg/L Pb?* degerleri arasinda

degisen 6 tane kalibrasyon standardi hazirlanarak kullaniimistir. Kursun analizleri igin

yapilan gesitli kalibrasyonlarin sonuglarinda alinan absorbans degerleri Cizelge

3.2.’de standart sapmalari ile birlikte verilmistir. Absorbans dl¢gimlerinde standart

sapma degerleri 0.001-0.01 arasindadir.

Cizelge 3.2. Kursun kalibrasyon degerleri.

Standart

(mg/L)

konsantrasyon

Absorbans

0,2

0,0031+0,0005

0,5

0,0064+0,0008

1

0,0098+0,0007

2

0,0187+0,0007

5

0,0449+0,0030

10

0,0867+0,0082

0.1000

0.0800

0.0600

0.0400

Absorbans

0.0200

0.0000

4

6 8

Kursun Konsantrasyonu (mg/L)

Sekil 3.2. Kursun kalibrasyon egrisi.

10

12
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3.3.2. Bulanikhik Analizleri

Bulanikhik analizleri “Jenway 6035 Turbidimeter” marka turbidimetre ile
gergeklestirilmigtir. Bulaniklik olgumleri igin cihaza ait olan ¢ozeltiler ile iki farkh
degerde (0.02-5 NTU) kalibrasyon yapilarak numunelerin dlgtimleri alinmistir. Ylksek
bulanikliga sahip olan numuneler 25 kat distile su ile seyreltilerek olgulmugtur.

Cihazin dogrulugu Uretici firma tarafindan £0.5 % olarak rapor edilmigtir.
3.3.3. pH Analizleri

pH analizleri “ORION 3 Star series meter” marka pH metre ile gergeklestiriimistir.
Cihaz pH 4,7, 10 degerleri icin oda sicakliginda kalibre edilmistir. Cihazin dogrulugu

uretici firma tarafindan + 0.002 olarak rapor edilmistir.
3.4. Deneysel Tekrarlanabilirlik

Jar test ile koagulasyon-flokilasyon iglemi ve numunelerin analizleri sirasinda
deneysel hatalarin ve tekrarlanabilirligin belirlenebilmesi amaciyla ayni 6zelliklere
sahip ¢ozeltiler iki kere hazirlanarak ayni deney ve analiz surecinden gegirilmigstir.
Agir metal ve bulaniklik sonuglari degerlendirilerek tekrarlanan deneylerden elde

edilen sonuclarin ortalamalari alinarak standart hatalar kargilastiriimistir.

Metal analizlerindeki deneysel hatalar %8’in altinda bulunurken, bulaniklik 6lgim

hatalari disuk degerlerde fazla olmak Uzere %2 ile %19 arasinda degismistir.
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4. DENEYSEL CALISMALAR VE SONUCLAR

Bu bolimde; Koagulasyon-Yumaklastirma isleminin sulardan bulaniklik ve metal
giderimine olan etkilerinin sonuglari, kire¢ ve alim kimyasallari igin verilmigtir.
Oncelikle alim ile bulaniklik giderim sonuglarina yer verilmistir. Daha sonra ise farkli

su kalitesi kosullari igin kireg ile bulaniklik ve metal giderimleri incelenmistir.
4.1. Alim ile Bulanikhik Giderimi

Bulaniklik igeren sularda koagulasyon islemi, 10-50 mg/L arasinda degisen alum
dozlari ile uygulanmistir. islemlerde pH 6-8 arasindaki degerlere ayarlanarak aliim
dozlari eklenmis ve koagulasyon islemi sonucunda hazirlanan ¢ozeltide kalan
bulaniklik miktarlari incelenmistir. Deneysel kosullar ve analiz edilen parametreler

Cizelge 4.1’de verilmistir.

Cizelge 4.1. Alim ile bulaniklik gideriminin arastirilmasinda deney kosullari.

Alim (mg/L) isletim ve Su Kalitesi kosullari | Analiz Parametresi

pH 6

Yok Baslangic Bulanikiik= 30 NTU

10

20 pH 7 Bulaniklik
Baslangi¢ Bulaniklik= 30 NTU

30

40 PH 8
Baslangi¢ Bulaniklik= 30 NTU

50

Deney sonucunda elde edilen kalan bulaniklik dederlerine kargi alum dozlan Sekil
4.2.’de gosterilmistir. Sekil 4.1.’den gorulecegi gibi alimin eklenmedigdi kosullarda
sadece pH ayarlamasi ile bulaniklik 30 NTU'dan 15-18 NTU'ya dusmekte ve
bulaniklik giderim verimi %40-50 arasinda olmaktadir. Ayrica pH ayarlamasinda kireg
veya NaOH kullaniimasinin sonuclarinda anlamli bir farkhlik yaratmadi§i goéralmuastar
(Sekil 4.1.). Bu durumda bulaniklik giderimini saglamak icin sadece pH ayarlamanin
yeterli olmadigi ve alim kullanilmasinin gerektigi gézlenmektedir. 20 mg/L Alim
eklendigi takdirde tUm pH degerlerinde kalan bulaniklik konsantrasyonu 1.90-2.27
NTU arasina dismekte ve %93-94’luk bulanikhk giderimi saglamaktadir, fakat bu
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konsantrasyonlar 1

NTU olan standartlar

saglamamaktadir.

pH'In 7 oldugu

kosullarda 30-50 mg/L alim eklendigi zaman kalan bulaniklik degerleri 0.15-0.52

NTU’ya duserek %98-100 arasi bulaniklik giderimi saglayarak standartlara uygun

olmaktadir (Sekil 4.2). pH 6 ve pH 8 degerleri igin ise 50 mg/L Alum dozaji eklendigi

zaman kalan bulaniklik 0.75 NTU’ya duserek %97’lik bulaniklik giderimi saglayarak

yonetmeliklerde istenen konsantrasyonu saglamaktadir.

18.00
__ 16.00 m
2 14.00
z - IS
= 1200
= 10.00
c
& 800
@
= 6.00
S 4.00
2.00
0.00
5.5 6 6.5 7 7.5 8.5
pH
@ Kiregle Bulanikhk Giderimi B NaOH ile Bulaniklik Giderimi
Sekil 4.1. Kireg ve NaOH ile farkli pH degerlerinde bulaniklik giderimleri.
20 ®pH6
18
WpH7
5 16 |
E 14 pH8
= 12
=
c 10
5
3 8 A
& 6
2 4
[ |
2 n & o
0 || | Q
0 10 20 30 40 50

Alum dozaji (mg/L)

Sekil 4.2. Alim ile farkh pH degerlerinde bulaniklik giderimleri (30NTU-pH ayarlama

NaOH ile).
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Baslangi¢ bulaniklik konsantrasyonu 38 NTU olan ¢ozeltilerde pH 7.5 degerinde 10
mg/L alim kullanilarak jar test uygulanmigtir ve bunun sonucunda kalan bulaniklik
4.8 NTU olmustur (Kan et al., 2002). Kan et al, (2002); yuksek pH degerlerinde
kullanilan koagulant dozunun 5 mg/L’den fazla oldugu durumlarda giderimdeki
baskin mekanizmanin suplrme koagulasyonu (sweep koagulasyonu) oldugunu
belirtmektedir. Yuksek pH degerlerinde olusan Al(OH)s; c¢Okerken sudaki kolloid
partikilleri de toplayarak ¢cokmektedir. Qin et al, (2006), 5-17.2 NTU’luk baslangi¢
bulanikligina sahip g¢ozeltilerde alim ile giderimleri incelemigtir. Baslangi¢ pH'I 6.7-
6.9 arasinda olan bu ¢ozeltilere 5-6 mg/L alim eklendigi zaman ¢ozeltilerin pH'lari
5.2'ye dusmaustir ve koagulasyon islemi bu pH'ta gergeklestirilmistir. 6.5 mg/L Alim
ile ¢oOzeltilerin kalan bulanikliklari 0.24-0.31 NTU konsantrasyonlarina dismustur.
Yan et al., (2008); calismalarinda AlCls-FeCl; gibi koagulantlarin bulaniklik
gideriminde optimum pH degerinin 6.5-8.2 arasinda olmasi gerektigini belirtmistir.

Bizim galismamizda da pH 6-8 arasinda etkili giderim sonuglari elde edilmigtir.

Deneylere bakir eklendigi zaman ¢ozelti pH'I 2’'nin altina dismustir. Bu dusutsten
sonra ¢ozeltilerin pH’larini kire¢ ve NaOH ile yukseltmeyi disunip onlari ayni
zamanda koagulant olarak kullanmaya karar verildi. Sayet bulanikhdl gidermeyi
basardigimiz 30-50 mg/L’lik alim dozajlarini pH ayarlamadan sonra kullandigimiz
takdirde ¢ozeltinin ayarlanan pH'inda Qin et al,(2006) da yasandidi gibi pH dususu
saglanacakti. Aciklanan pH seviyelerinde, aritim ve desarj kosullarinin
saglanmasinda olusturulacak zorluklar ve su kaynaklarini temsil eden pH degerlerinin
cok altinda olmasi nedeni ile, diger bir koagulant yardimci kimyasi olarak bilinen kireg
ile arastirmalara devam edilmistir. Deneylerde, pH ayarlamasi icin NaOH'da
kullanilmis ve kire¢ sonuclan ile gerek bulaniklik gerekse metal giderimleri

karsilastiriimistir.
4.2. Kireg ile Bakir ve Bulaniklik Giderimi

Bulaniklik ve bakir agir metali iceren sularda kire¢ koagulasyon iglemi uygulanmistir.
Cozeltilerin baslangi¢c bakir konsantrasyonlari ([Cuj]) 3, 6 ve 10 mg/L, bulaniklik
miktarlari ise 30,55 NTU olarak degismektedir. Kire¢g ve NaOH ile ¢ozeltilerin pH
degerleri 6-8 araliginda ayarlanarak koagulasyon iglemi uygulanmigtir. Koagulasyon
islemi sonunda hazirlanan ¢oOzeltilerde kalan bulaniklik degerleri ve kalan bakir
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konsantrasyonlari ([Cu¢]) incelenmistir. Deneysel kosullar ve analiz edilen

parametreler Cizelge 4.2’de verilmistir.

Cizelge 4.2. Kire¢ ile bulaniklik ve bakir gideriminin aragtiriimasinda deney kosullari.

Kimyasal isletim ve Su Kalitesi kosullari Analiz
Parametresi
Bulanikhk=Yok [Cuj]= Yok
Bulaniklik=30NTU 1_
PRE | Bulanikik=ssnTy [ LCU1= 3 MO/L
Kireg [Cul= 6mg/L
[Cui]= 10 mg/L Bulaniklik
Bulanikhk=Yok [Cuj]= Yok
Bulaniklik=30NTU 1_
Bulaniklik= 55 NTU HEUl= 3 malL
pH 7 [Cui]= 6mg/L [Cuc]
[Cui]= 10 mg/L
NaOH Bulaniklik=Yok [Cuj= Yok
Bulaniklik=30NTU 1_
Bulanikiik= 55 NTU [1CUl= 3 mg/lL
pH 8 [Cu]= 6mg/L
[Cui]= 10 mg/L

4.2.1. Baslangi¢ Bulaniklik Miktarinin Etkisi

Baslangi¢ bulaniklik konsantrasyonunun artigin bulaniklik ve bakir giderimine bir
etkisi olup olmadigini gézlemlemek amaci ile farkli miktarlarda bulaniklik degerleri
deneyde kullaniimistir. Bu bodlumde ilk olarak baslangi¢c bulaniklik miktarinin
bulaniklik giderimine etkisi incelenmig, daha sonra ise bakir metalinin giderimine olan

etkisi incelenmistir.
4.2.1.1. Bulaniklik Giderimine Etkisi

Baslangi¢c bulaniklik miktarindaki artisin  bulaniklik giderimine olan etkisini
g6zlemlemek icin [Cuj]= 3 mg/L olan ve baslangi¢ bulaniklik miktarlari 30 ve 55 NTU
olan ¢ozeltilerdeki bulaniklik giderimleri kireg ile ayarlanan farkli pH degerleri igin
Sekil 4.3.’te gosterilmistir. Sekil 4.3.’te aciklandigi gibi kire¢ ile bulaniklik
giderimlerinde bulaniklik miktarlari 2 NTU’nun altina diserek %93-99 arasinda
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bulaniklik giderim verimi elde edilmistir. Ilave olarak, ¢6zeltilerin bulaniklik

miktarlarinin, giderime anlamli etkisi olmadigi gérulmugtur.
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@ [Cui]=3mg/L-Bulaniklik=30NTU-Kireg¢
M [Cui]=3mg/L-Bulaniklik=55NTU-Kireg

Sekil 4.3. Bulaniklik miktarlarinin kire¢ koagulasyonu ile bulaniklik giderimine etkisi
([Cul=3mg/L)

Daha sonra ayni ¢ozeltiler kire¢ yerine NaOH ile pH ayarlamasina tabi tutulup
bulaniklik giderimi arastiriimistir. Sekil 4.4.’te aciklandigi gibi, genel olarak tium pH
degerleri igin ¢ozeltilerin bulaniklik miktarlari 12-21 NTU seviyelerine dugmus giderim
verimi %45-%76 seviyelerine inmistir. ilave olarak, NaOH’li calismalarda yiiksek
NTUlarda daha iyi giderim saglanmistir. Sadece baslangi¢ bulaniklik
konsantrasyonu 30 NTU olan ve pH 8’deki ¢ozeltide kalan bulanikhk 1.67 NTU’ya
diserek %95’lik bir giderim elde edilmektedir.

pH'nin ylkselmesi ile bulaniklik giderimin de artmasi sUpirme koagllasyonu ile
olmaktadir. YUksek pH degerlerinde olusan Cu(OH),; cokerken sudaki kolloid
partikilleri de toplayarak cokmektedir, bunun sonucunda da bulaniklik gideriminde

dusuk pH degerlerine gore daha fazla giderim gézlenmektedir.
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Sekil 4.4. Bulaniklik miktarlarinin NaOH kullanilan ¢ézeltilerde bulaniklik giderimine
etkisi ([Cui]=3mg/L)

NaOH ile pH ayarlamasi yapildigi zaman daha dusik verimler elde edilip
yonetmeliklerde istenen bulaniklik limiti olan 1 NTU higbir kosulda saglanamamistir.
Kireg ile yapilan giderimlerde ise baslangi¢ bulaniklik konsantrasyonu 30 NTU olan
cOzeltilerde pH 7-8 kosullarinda kalan bulanikhk 1 NTU altina diserek istenen

giderim elde edilmisgtir.

Calismanin bu asamasinda sudaki bakir konsantrasyonu 10 mg/L’ye yukseltilmistir.
Sekil 4.5.’de goéruldugu gibi kireg ile bulaniklik miktarlarini 0.01-0.3 NTU’ya indirerek,
%99-100 araliginda c¢ok yuksek bir verimlilik saglanmistir. Gergeklestirilen aritim
seviyesi yonetmeliklerde istenilen miktarlarin c¢ok altindadir. Cozeltideki bakir
iceriginin buna etkisi oldugu dusunulmektedir. Bakir ile eksi yuklu kil partikulleri bir

araya gelip notralize olarak ¢okelmislerdir.
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Sekil 4.5. Bulaniklik miktarlarinin kire¢ koagulasyonu ile bulaniklik giderimine etkisi
([Cuj]=10mg/L)

[Cu]=10 mg/L olan ¢oOzeltilerde, NaOH kullanildigi zaman, giderim verimliligi (pH 6
kosulu harig), kire¢ kullanimina gére daha az olmasina ragmen, elde edilen degerler
yonetmeliklerce belirtilen sinirlarin altindadir. pH 6’da bulaniklik miktari 2 NTU

civarinda iken bu deger ylksek pH'larda 0.5 NTU civarindadir.

25 F

1.5 r

Kalan Bulaniklik (NTU)

5.5 6 6.5 7 7.5 8 8.5

pH

@ [Cui]=10mg/L-Bulaniklik=30NTU-NaOH
M [Cui]=10mg/L-Bulaniklik=55NTU-NaOH

Sekil 4.6. Bulaniklik miktarlarinin NaOH kullanilan ¢ézeltilerde bulaniklik giderimine
etkisi ([Cuj]=10mg/L)
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4.2.1.2. Bakir Giderimine Etkisi

Bulaniklik miktarlarinin kire¢ ile bakir giderimine olan etkisi Sekil 4.7.'de verilmistir.
[Cui]=83mg/L olan ve bulaniklik icermeyen c¢ozeltilerde, suda kalan bakir miktari,
bulaniklik iceren c¢ozeltilere gbre daha yuksek olmakla birlikte, bakir
konsantrasyonlarinin suyun pH'inin yukselmesi ile azaldigi gorulmustur. Cozeltilerin
pH'larinin yukselmesi ile ¢ozelti bazik kosullara gegmektedir, bazik kosullarda
¢6zinmuls bakir iyonlari; ¢ézunmemis kati bakir iyonlarina doénuserek ortamdan

aritilmaktadir.

Bulaniklik icermeyen c¢oOzeltilerde bakir seviyeleri 1.17-2.67 mg/L arasinda iken,
bulaniklik miktarinin 30 ve 55 NTU’ya cikariimasi ile 0.37-2 mg/L’'ye duserek,
uygulanan her bir pH seviyesi icin yonetmeliklerce uygun konsantrasyonlara
indirilmigtir. Daha 6ncede belirtildigi gibi, yonetmeliklerce kabul edilen en yiiksek
bakir konsantrasyonu 2mg/L’dir. Cozeltilerde bulanikhk artisinin bakir giderimine

olumlu yénde etkisi oldugu gézlenmigtir.
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[Cui]=3mg/L-Bulaniklik=Yok-Kire¢

Sekil 4.7. Bulaniklik miktarinin kire¢ koagllasyonu ile bakir giderimine etkisi
([Cu]=3mg/L)

Sekil 4.8’de NaOH ile pH degerlerinin ayarlandi§i c¢oOzeltilerde bakir giderimi
verilmigtir. Bulaniklik icermeyen ¢oOzeltilerde pH'In 6 oldugu kosul icin herhangi bir
bakir giderimi elde edilmemistir. Buna karsin, pH 8'de giderim 1.6 mg/L’ye diserek
%50 giderim gergeklesmigtir. Ayni pH degeri i¢in bulaniklik 30 ve 55 NTU'ya
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yukseltildiginde, bakir konsantrasyonlari sirasi ile 0.3 ve 0.9 mg/L’ye duserek giderim
%90’lara ulasmistir. Ayni zamanda, yuksek pH degerlerinde kireg-NaOH uygulamasi
bakir gideriminde anlamli bir farklihk yaratmamistir. Ote yandan, pH 6’da NaOH
kullanilan c¢ozeltilerde %25-45 oraninda daha fazla bakir giderimi elde edilmigtir.
Bunun nedeni olarak diisiik pH'larda sudaki Ca®* iyonlarinin Cu®" iyonlari ile eksi

yukld kil mineralllerinin ylzeyi igin rekabete girdigi digunulmustar.
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[Cui]=3mg/L-Bulaniklik=Yok-NaOH

Sekil 4.8. Bulaniklik miktarinin NaOH kullanilan ¢ozeltilerde bakir giderimine etkisi
([Cu]=3mg/L)

Bakir konsantrasyonlarinin 10mg/L’ye yukseltiimesi ile birlikte, pH 6’da, bulaniksiz ve
bulanikli ¢ozeltiler icin kire¢ uygulamasi, bakir konsantrasyonlarini 4.7-6.6 mg/L’ye
indirmigtir.  Aciklanan konsantrasyonlar yonetmeliklerce aciklanan 2 mg/L’lik

standartlarin Ustindedir.

pH 8e yilkseldigi zaman ise kalan bakir konsantrasyonlari bulaniklik iceren ve
icermeyen c¢ozeltiler icin 0.43-0.53 mg/L arasinda degdiserek %94-96 oraninda bakir
giderim verimi elde edilmigtir. Bulaniklik icermeyen ve igceren c¢ozeltilerde yuksek
konsantrasyonlarda benzer giderimler olusturmustur. Yuksek pH degerlerinde
¢cokelme reaksiyonlari sonucunda yuksek bakir miktarlari ¢ozeltilerden verimli bir

sekilde aritilmigtir.
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Sekil 4.9. Bulanikhik miktarinin kireg koagulasyonu ile bakir giderimine etkisi ([Cu;]=10
mg/L).

NaOH ile pH ayarlama yapildi§gi zaman elde edilen bakir giderimleri Sekil 4.10.’da
verilmigtir. Kire¢ kullanimi ile benzer olarak NaOH ile pH 6’ya ayarlandigi zaman
kilsiz ¢cozeltide giderim gdzlenememektedir; fakat bulaniklik iceren ayni 6zellikteki
cOzeltilerde %65-73 arasinda giderim goézlenmektedir. pH 8’e yukseldigi zaman tim

cozeltilerde %92-96 oraninda bakir giderimi gdézlenmektedir.
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@ [Cui]=10mg/L-Bulaniklik=30NTU-NaOH
M [Cuil=10mg/L-Bulaniklik=55NTU-NaOH
[Cui]=10mg/L-Bulaniklik=Yok-NaOH

Sekil 4.10. Bulaniklik miktarinin NaOH kullanilan ¢ézeltilerde bakir giderimine etkisi
([Cui]l=10mg/L)
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Kil mineralleri; agir metallerin sudan adsorbe edilmesinde kullaniimaktadir. Eren et
al.,(2008); Unye kilini modifiye ederek bakir metal iyonlarini sudan adsorbe etmekte
kullanmistir. Kilsiz ¢ozeltilerde sadece yukselen pH ile Cu(OH), kati bilesikleri
olugsmakta ve bakir giderimi bununla saglanmaktadir. Fakat kil iceren ¢ozeltilerde
hem Cu(OH), olusmakta hem de sudaki kil partikillerinin ylzeyine bakir adsorbe
olarak kille birlikte cokelmektedir. Bunun sonucunda kil iceren c¢tzeltilerde daha fazla

bakir giderimi gézlenmigtir.

4.2.2. Baslangig Bakir Konsantrasyonunun Bulaniklik ve Bakir Giderimine
Etkisi

Bu bélimde, baslangi¢ bakir konsantrasyonunun bulaniklik ve bakir giderimine etkisi
arastinlmigtir. ilk olarak baglangi¢ bakir konsantrasyonunun bulaniklik giderimine

etkisi, daha sonra ise bakir metalinin giderimine olan etkisi incelenmistir.
4.2.2.1. Bulaniklik Giderimine Etkisi

Bulaniklik giderimine etkisi [Cui]=3,6,10 mg/L icin arastinimistir. Cozeltilerde
bulaniklik degeri 30 NTU’dur. Sekil 4.11.’de kire¢ kullanilan deneylerin sonugclari
aciklanmaktadir. pH 6’da, bakir konsantrasyonunun ylkselmesi ile birlikte bulaniklik
giderimi 6nemli bir sekilde artmigtir. Bu gozlemler, bakir konsantrasyonundaki artisin
bulaniklik giderimine olumlu etkisi oldugunu gostermistir. Bu etkinin, pozitif yuklu
bakir iyonlarinin ¢ozeltilerde bulanikligi olusturan negatif yuklt kil pargaciklarini
notralize ederek birbirleri arasindaki itme kuvvetlerinin azalmasina neden oldugu
seklinde yorumlanmistir. Bunun sonucu, kararli konumlari bozunan partiklller bir
araya gelerek ¢okelmistir (Kurniawan et al., 2006). pH 7 ve 8'de kirecin ¢okelme
egiliminin artmasi ile bulanikha neden olan kolloidlerin ¢dkelekler tarafindan
supdurtlerek aritildigr  dastintlmustir. Dusik pH (pH 6) ve dusuk bakir
konsantrasyonunun ([Cuj=3 mg/L) haricinde, artan bakir miktarlari ve pH degerleri
bulanikligi 1 NTU’nun altina indirmistir. NaOH uygulamasinda, kire¢ uygulamasina
benzer olarak, bakir konsantrasyonlarinin fazlalasmasi bulaniklik giderimini

arttirmigtir.
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Sekil 4.11. Bakir miktarinin kire¢ koagulasyonu ile bulaniklik giderimine etkisi
(Bulaniklik=30 NTU)
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Sekil 4.12. Bakir miktarinin NaOH kullanilan ¢ézeltilerde bulaniklik giderimine etkisi
(Bulaniklik= 30NTU)

4.2.2.2. Bakir Giderimine Etkisi

Farkh bakir konsantrasyonlarinin bakir giderimine etkisi, kiregc ve NaOH uygulamalari
icin sirasi ile Sekil 4.13. ve 4.14.’de verilmisgtir. pH 7 ve 8de, bakirin ¢okmesi
Cu(OH), metal konsantrasyon etkisini bakir gideriminde anlamsiz kilmigtir. Aritim

verimliligi acgiklanan pH'larda bakir konsantrasyonu 1.5 mg/L’nin altina dusecek
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sekilde bulunmustur. pH 6 ise; yuksek bakir konsantrasyonlarinda bakir giderim

oranlarinin dismesi, kil yazeylerinin, bakir i¢in sinirlayici oldugunu digundiurmustar.
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Sekil 4.13. Bakir miktarinin kire¢ koagllasyonu ile bakir giderimine etkisi
(Bulaniklik=30 NTU)
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[Cui]=10mg/L-Bulaniklik=30NTU-NaOH

Sekil 4.14. Bakir miktarinin NaOH kullanilan c¢ozeltilerde bakir giderimine etkisi
(Bulaniklik= 30NTU)
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4.3. Kireg ile Kursun ve Bulaniklik Giderimi

Calismanin bu bdlimiunde kire¢ koagulasyonunun bulaniklik ve kursun giderimi
uzerine etkileri arastinimigtir. Cozeltilerde kursun konsantrasyonu 10 mg/L'de
tutulurken, bulaniklik 30 ve 55 NTU degerleri icin deneyler yapilmistir. Cozeltilere
koagulasyon uygulamasi pH 6,7,8'de gergeklestiriimistir. Daha sonra ¢dzeltinin
pH'lar kire¢ yerine NaOH ile ayarlanarak bulaniklik ve kursun giderimi kire¢ deneyleri
sonuglari ile karsilastirimistir. Deneysel kosullar ve analiz edilen parametreler

Cizelge 4.3.’de verilmistir.

Cizelge 4.3. Kire¢ ile bulaniklik ve kursun gideriminin arastirimasinda deney

kosullari.

isletim ve Su Kalitesi kosullari Analiz

Kimyasal Parametresi

Bulaniklik=Yok

Kireg pH 6 | Bulaniklik=30NTU
Bulaniklik=55NTU Bulanikhk
[Pbi]= 10 mg/L

Bulaniklik=Yok
pH 7 Bulaniklik=30NTU [Pbe]

Bulaniklik=55NTU
NaOH

Bulaniklik=Yok
pH 8 Bulaniklik=30NTU
Bulaniklik=55NTU

4.3.1. Bulaniklik Giderimi

Sekil 4.15.’de kursun iceren cozeltilerde kire¢ koagulasyon islemi sonundaki
bulaniklik miktarlari verilmistir. 55 NTU’luk ¢ozeltiler aritim sonrasi 25-26 NTU’lara
duserken , 30 NTU’luk ¢ozeltilerde kalan bulaniklik miktari nispeten daha dusuk olan
12-16 NTU’larda bulunmustur.

Kursun iceren cozeltilerde uygulanan pH 6-8 araliginda bulaniklik giderimi kabul
edilebilir seviyelerde olmamistir. Ayni deneyler NaOH kullanilarak pH ayarlanmasi ve
koagullasyon islemi igin tekrarlanmistir. Sekil 4.16."da goérildugu gibi bulaniklik

giderimi agiklanan kosullar igin, kire¢ uygulanmasi ile benzer sonuglar vermistir.
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Sekil 4.15. Bulaniklik miktarinin kire¢ koagulasyonu ile bulaniklik giderimine etkisi
([Pbi]= 10 mg/L)
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Sekil 4.16. Bulaniklik miktarinin NaOH kullanilan ¢dzeltilerde bulaniklik giderimine
etkisi ([Pbj]= 10 mg/L)

Kursun iceren ¢ozeltilerde bulaniklik giderimi olmazken ayni konsantrasyonda bakir
iceren c¢ozeltilerde bulaniklik giderimi tim pH degerlerinde 0,01-2,04 NTU arasindaki
konsantrasyonlara duserek %93-100 oraninda bulaniklik giderimi saglamaktadir.
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Boylelikle ¢ozeltideki kursun igeriginin bakir icerigine benzer olarak bulaniklig
giderimde olumlu etkisi olmadigi gorilmustur. ilave olarak kurgunun kil yiizeylerine

bakir gibi guglu bir baglanma egiliminin olmadigi dusunulmektedir.
4.3.2. Kursun Giderimi

Yukarida agiklanan kosullarda, ¢ozeltilerde olgilen kursun konsantrasyonlari kireg ve
NaOH uygulamalar icin sirasi ile Sekil 4.17. ve 4.18.’de verilmigtir. Kire¢
koagulasyonunda Sekil 4.17.’de tum pH dederlerinde kursun konsantrasyonu 0.64-
1.92 mg/L arasina dusmustir. Cozeltilerde benzer giderim egilimi gozlenerek pH
artisinin gokelmeye olan etkisi gézlenememistir. Sekil 4.18."de NaOH uygulamasinda
ise pH 6’da 1 mg/L’nin Uzerinde elde edilen kursun konsantrasyonlari, pH'nin 8’e

yukselmesi ile 0.44 mg/L’nin altina dismusgtur.
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E 400 -
=
> 3.00 -
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T 200 f
o L L d
& 1.00 f . u [ ]
0-00 1 1 1 1 1 J
5.5 6 6.5 7 7.5 8 8.5
pH

@ [Pbi]=10mg/L-Bulaniklik=30NTU-Kireg
M [Pbi]=10mg/L-Bulaniklik=55NTU-Kireg
[Pbi]=10mg/L-Bulanikhk=Yok-Kireg

Sekil 4.17. Bulanikhk miktarinin kire¢ koagllasyonu ile kursun giderimine etkisi
([Pbi]= 10 mg/L).
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Sekil 4.18. Bulaniklik miktarinin NaOH kullanilan ¢dzeltilerde kursun giderimine etkisi
([Pbi]= 10 mg/L)

Kursun gideriminde NaOH ile pH ayarlama yapildigi zaman daha dusuk kursun
konsantrasyonlari elde edilmistir. Kursun giderimlerinde cihazda okunan en duslk
kursun konsantrasyonu olan 0,1 mg/L bile yonetmeliklerde istenen standartlar
saglamak icin yeterli degildir. Yonetmeliklerde istenen kursun konsantrasyonlari 10-
25 ug/L arasinda degismektedir fakat disuk baslangi¢ kursun konsantrasyonlari ile
calisildiginda kalan kursun konsantrasyonlari Atomik Absorbsiyon cihazinin okuma
limitinin altinda kaldigindan dolayr sadece yuksek kursun konsantrasyonu ile

calisiimistir.
4.4. Kursun-Bakir Karisiminda Kireg ile Bulaniklik ve Metal Giderimi

Calismanin bu boéliminde kire¢ koagulasyonunun bulaniklik ve metal giderimi
Uzerine etkileri arastinimistir. Coézeltilerde kursun ve bakir konsantrasyonu 10mg/L’de
tutulurken, bulanikhk 30 ve 55 NTU degerleri icin deneyler yapilmistir. Cozeltilere
koagulasyon uygulamasi pH 6, 7, 8de gercgeklestiriimistir. Koagulasyon iglemi
sonucunda hazirlanan ¢ozeltide kalan bulaniklik ve kalan metal konsantrasyonlari
incelenmistir. Deneysel kosullar ve analiz edilen parametreler Cizelge 4.4’'de

verilmigtir.
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Cizelge 4.4. Kireg ile bakir-kurgun ve bulaniklik gideriminin aragtirilmasinda deney

kosullari.

Kimyasal

isletim ve Su Kalitesi kosullari

Analiz

Parametresi

Kireg

Bulaniklik=Yok
Bulaniklik=30NTU

PHE | 5 lanikiik= 55 NTU

[Cui]=10 mg/L

NaOH

Bulaniklik=Yok
Bulaniklik=30NTU

pH 7
Bulaniklik= 55 NTU

[Pbj]=10 mg/L

Bulaniklik=Yok
Bulaniklik=30NTU

PH8 | 5 lanikiik= 55 NTU

Bula

niklik

[Cug]

[Pbe]

4.4.1. Bulaniklik Giderimi

Sekil 4.19.’da kursun ve bakir iceren c¢oOzeltilerde kire¢ koagulasyonu iglemi

sonrasindaki kalan bulaniklik miktarlari verilmistir. 55 NTU’luk sadece bakir ve

sadece kursun iceren coOzeltiler ile kalan bulaniklik konsantrasyonlari bu sekilde

karsilastirilmistir. Sadece kursun iceren cozeltilerde bulaniklik giderimi %54-%56

arasinda kalirken; bakir iceren tium ¢ozeltilerde %100’e yakin giderim olmustur. Bu

sonuclar bir kez daha c¢ozeltide [Cu)]=10 mg/L oldugu kosullarda 55 NTU’luk

bulanikhgin tamamen giderildigini gostermektedir.
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Sekil 4.19. Farkli metal iceriklerinde kire¢ koagulasyonu ile bulaniklik giderimi (55
NTU).

4.4.2. Metal Giderimi

Kursun ve bakir igeren ¢ozeltilerde kire¢ koagulasyonu iglemi sonrasindaki kalan
metal iyonu miktarlari Sekil 4.20. ve 4.21.'de verilmigtir. Sekil 4.20.’de sadece bakir
iceren c¢oOzeltiler ile bakir-kursun karisimi iceren ¢ozeltilerdeki bakir giderimi
gosterilmektedir. pH 7 ve 8 dederlerinde iki farkli ¢ozeltide de kalan bakir 1.1

mg/L’nin altina diserek benzer giderimler elde edilmistir.
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Sekil 4.20. Farkh metal igeriklerinde kire¢ koagulasyonu ile bakir giderimi (55 NTU).

Sekil 4.21.’de sadece kursun iceren c¢ozeltiler ile bakir-kursun karisimi iceren

cOzeltilerdeki kursun giderimi gosterilmektedir. pH 7 ve 8 degerlerinde iki far

kli

¢cozeltide de kalan kursun 1.4 mg/L’'nin altina diserek benzer giderimler elde

edilmigtir. Bakir-kursun karigiminin metallerin ayri ayri gideriimesinde higbir etkide

bulunmamistir ve sadece bakir ya da kursun iceren c¢ozeltiler ile benzer giderim

sonuclari elde edilmistir.
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Sekil 4.21. Farkh metal igeriklerinde kire¢ koagulasyonu ile bakir giderimi (55 NTU).
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5. GENEL SONUCLAR VE TARTISMA

1.

30 NTU bulaniklik iceren ¢ozeltilerde 30-50 mg/L alim eklenmesi ile pH 7’'de
%98-100’luk bulanikhk giderimi saglanmaktadir.

[Cui]=3 mg/L olan c¢ozeltilerde pH ayarlama kire¢ ile yapildiginda bulaniklik
giderimi %93-99 seviyelerinde olurken pH ayarlamada NaOH kullanildiginda

genel olarak %45-%76 seviyelerinde giderim gozlenmigtir.

[Cui]=3 mg/L olan g¢ozeltilerde bulaniklik artisinin bakir giderimine olumlu etkisi
oldugu gozlenmigtir. Bulaniklik icermeyen ¢ozeltilerde bakir seviyesi en dusuk
1.17 mg/L'ye duserken, bulaniklik iceren ¢ozeltilerde bu deger 0.37 mg/L’ye

dismaustar.

Bakir gideriminde; pH ylkselmesinin bakir giderimine olumlu etkisi oldugu
gozlenmigtir. [Cui]=10 mg/L ve bulaniklik icermeyen ¢ozeltilerde pH 6'da %38

bakir giderimi g6zlenirlen; pH 8’de bu giderim %94’e yukselmigtir.

pH 6-7'de c¢ozeltilerde baslangic bulaniklik miktarinin artmasi ile bakir
gideriminin de arttigi gozlenmistir. Cozelti icerisindeki kil ile birlikte bakir
iyonlarinin stpurme koagulasyonu ile daha fazla giderildigi distndlmektedir.
pH 8de ise bulaniklik iceren ve igermeyen c¢ozeltiler benzer bulaniklik

giderimleri elde etmislerdir.

[Cu]=10 mg/L olan c¢dzeltilerde bulanikhk giderimi %100’e yakin olarak
saglanmistir.  [Pbj]=10 mg/L olan c¢oOzeltlerde ve [Cuj]=3mg/L
konsantrasyonuna sahip c¢oOzeltilerde de verimli bulanikhk giderimi
gbzlenmemigtir. Yuksek baglangi¢ bakir konsantrasyonunun yuksek bulaniklik

miktarlarinda bile olumlu giderim sagladigi belirlenmistir.
Kire¢g koagulasyonu ile kursun gideriminde [Pb]=10 mg/L, 0,30 ve 55

NTU’larda kursun konsantrasyonu 0.64-1.92 mg/L arasina dusmustir fakat

yonetmeliklerce istenen kursun konsantrasyonu saglanamamigtir.
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8. Bakir-kursun karisimi, sadece bakir ya da kursun igeren ¢ozeltiler ile metal
giderimi dikkate alindig1 zaman benzer giderim sonuglari elde edilmistir. Bakir-
kursun karisimi bulaniklik gideriminde ise sadece bakir igeren ¢ozeltiler ile

benzer giderim saglamistir.
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6. ONERILER

Kire¢ koagulasyonu ile agir metal ve bulanikligin giderildigi bu ¢alismada yontem
farkll isletim kosullarinda, farkli 6zelliklerdeki sentetik sularda uygulanmistir. ilerde
yapilacak calismalarda yontemin dogal kaynaklardan alinan sularda kullaniimasi
Onerilebilir. Ayrica kursun iceren g¢ozeltilerde bulaniklik ve kursun giderimi saglamak
amaci ile ileri arntim yontemlerinin uygulanmasi gerekmektedir. Polimerik

absorbentlerin kullanimi da onerilebilir.
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