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OZET

TEZIN BASLIGl: iCME SULARINDAN ALUM INYUM
ELEKTROTLAR KULLANILARAK
ELEKTROKOAGULASYON iLE ARSENIK GIDERIMIi

YAZAR ADI: FER IDE ULU

Bu calsmada icme sularindan aliuminyum elektrotlarin  kulthpi
elektrokoagulasyon (EC) prosesi ile arsenik gideamsstiriimistir. Arsenik giderimi
Uzerine pH, arsenik konsantrasyonu, akingwuougu, isletme slresi ve elektrot
baglanti sekli etkileri incelenmgtir. Ayrica EC prosesi ile arsenik gideriminde gner
maliyeti, elektrot tiketimi, olgan camur miktari veslietme maliyeti hesaplangtir.

EC ile arsenik gideriminde arsenik giderilecek suyH deeri 6nemli olup
baslangic pH = 5-8 arasinda 10 mikrogram/L’nin altinda sdhiistir. Bu pH
aralginda 15 dakikaliksletme siresi sonunda ggkarsenik konsantrasyonu 9,5-3,5
mikrogram/L ve EC cilgipH=6,9-8,9 arasinda ggmektedir.

DusUk arsenik konsantrasyonlarinda ( 75 mikrogram/igii@ akim yg@unlugu
ve isletme surelerinin istenen 10 mikrogram/L’lik Asgaeini salamakicin yeterli
oldugu (<= AY=2,5 AInf ve &c = 4 dak. ); dier taraftan yiiksek arsenik
konsantrasyonlartinda (>= 150 mikrogram/L ) dah&seglt akim y@unlugu ve
isletme stiresi gerekii (>= AY = 2,5 A/nf ve >= £c=10 dak.) belirlennstir.

MP-S balanti seklinin disuk isletme suresi ve dguk akim ygunluklarinda
(tec = 2 dak ve AY=2,5 A/if) EC ile arsenik gideriminde etkili olgu sonucuna
variimistir. EC prosesi ile arsenik giderimindeghanti icin; As giderim verimi ve
isletme maliyeti bakimindan etkinlik sirasinin MP-SBN2>BP-Sseklinde oldgu
bulunmugtur.

Aliminyum elektrotlarin kullanil@g EC prosesi ile icme suyundan arsenik
giderimi balangic pH= 5-8 aralg, AY = 52,5 A/nf, t=c = 10 dakika, MP-S ve MP-
P balanti sekilleriyle bagarili bir sekilde gerceklgiriimis olup, istenen 10
mikrogram/L dgeri kolaylikla sglanmstir. Bu kaullarda gletme maliyetinin ise
0,03-0,04 €/m arasinda olaga hesaplanngtir.



SUMMARY
THESIS TITLE: REMOVAL OF ARSENIC FROM
DRINKING WATER BY ELECTROCOAGULATION
USING ALUMINUM ELECTRODES

WRITER NAME: FER IDE ULU

In the present work, treatment of drinking watemtaming arsenic was
investigated by electrocoagulation (EC) processgialuminum electrodes. Effect of
pH, arsenic concentratiorgurrent density (CD), operating time and electrode
connection mode on removal efficiency of arsenics véexamined. Also cost of
energy and consumption of electrode, amount osthége and operating cost were
calculated in EC.

Effect of pH on arsenic removal was significant amden initial pH was
between 5-8 the As level was under 10 pg/L. At gtis end of operating time (15
min.) , final As concentration and pmMere changed in the range 9,5-3,5 pug/L and
6,9-8,9.

When initial As concentration 75 ug/L, current dens = 2,5 A/nfand tc =
4 min, 10 pg/L As was obtained and higher CD arefaiing time (>=2,5 A/fand
>= 10 min) were necessary for removal of highercentration of As (> 150 pg/L ).

MP-S was effective on removal of arsenic in EC wlmmn operating time and
current density & =2,5 min, CD = 2,5 A/ff). From the point of removal efficiency
and operating cost at different connection modeiwasder of MP-S>MP-P>BP-S.

Removal of arsenic in drinking water by EC usingnaihum electrodes was
carried out effectively since the target removalantration was reached as 10 pg/L
when pH = 5-8, CD = 2,5 A/} tec = 10 min, MP-S or MP-P connection mode were
used. Under this conditions operating cost wasutated in the range 0,03-0,04
€/,
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1. GIRIS
1.1. Calsmanin Anlam ve Onemi

Yeryiiziindeki toplam su hacmi 1.3%1km?* olup, bu rakamin sadece 4 milyon
km®i, yani toplam su hacminin sadece % 0.30’U insatdeafindan kullanilabilir.
Bu sinirh miktarin kayn@ani nehirler, goller ve yeralti sulari glurmaktadir. 1680
yilinda diinyada su tiketimi yilda 86 &riken, bu miktar 1900 yilinda 522 Ria,
1980'de 2120 krfie ve 2000 yilinda ise 2700 Kta erismistir. Tahminlere gore,
gelecek 30 yil igcinde insanlarin tiketgceu miktari bu dgerin 3 katina gikacaktir.
Dunya niafusunun %401, su sikintisinin kronik digey old@gu Ulkelerde
yasamaktadir. Buglin 50’den fazla llke ciddi dizeydsiguntisiyla kagi kariyadir.
Birlesmis Milletler’in tahminine gore, 2025 yilina kadar dignntfusunun ugte ikisi,

yeterli diizeyde icme suyuna sahip olamayacaktirgUg, 2009).

Hizli nufus artgi ve ekonomik gefimelerden dolay! su ihtiyacinin artmasi,
cevresel gereksinimler, §B oranlarindaki dgsim, seller, su kaynaklarinin
kirlenmesi su sikintisi cekilmesine sebep olan eendi faktorlerdir. insanlar
tarafindan tiketilen suyun %70’inin tarimsal suldaakullanildgl tahmin
edilmektedir. Tarimsal aktivitelere gkin olarak yaanan sorun, sadece sulamada
kullanilan suyun buyik miktarda olmasigddir. Tarimda kontrolsiiz sar1 guibre
tuketimi, pestisitler ve ger kimyasallar da biyuk sorun sturmaktadir. Endastriyel
amacl tiketilen su miktari %20 dizeyindedir. KaP&i0, her ne kadar bélgesel
farklilik gosterse de, insanlarin gunliuk kullanimdkettikleri ortalama su miktaridir.
Su kaynaklarinin miktarinin azalmasi ile birlikte kalitesinin dgal ve cevresel
kosullardan olumsuz etkilenmesi ginimuizde en dnendblemlerden biri olarak
gorulmektedir. Bu nedenle, Ulke yonetimlerinde ayriaklarinin kalitesi ve alinacak
onlemler 6nemli olmaktadir (UGSUK, 2009).

Ylzey sularinin yeraltina sizmasi sirasinda suzsismin icerdii askidaki
katt maddeler topgan godzeneklerinde tutulur. Suyun sizma ve yeralhaseketi
sirasinda c¢cozunmgimineralllerin degimleri 6nemli dlcide artar. Bu agtmiktari
kayac ve sedimentlerin mineral kiline balidir. Yeralti sularinda en yuksek

derisime sahip element iyonlari kalsiyum ve magnezyumdbaha digik



derisimlerde bulunan demir ve mangan su temini ve ddelku kullaniminda énemli
sorunlar yaratir. Genelde cokstik dersimlerde bulunan arsenik, selenyum, gaur,
krom gibi metal iyonlari toksik etkileri nedeniylgu kalitesi bakimindan 6nem

tasirlar.

Arsenik insan s#Eigina zarar veren bir element oflu icin, sularda
bulunmasi batin dinyada kaygi uyandiran bir konuBlementel formdaki arsenik
ve arsenik bilgikleri, Avrupa Birligi'nin 67/548/EEC sayih direktifine gore, cevre
icin zehirli ve tehlikeli maddeler sinifina dahdienisdir. ABD'nin bati b6lgelerinde
yeralti ve yuzey sularindaki arsenik kigili bu bolgedeki jeotermal aktiviteler
nedeniyle 80-15,000 ppb (mikrogram/litre) dizeyitide Cin, Tibet, M@olistan,
Hindistan, Banglade Kambocgya, Taylan, Tayvan, Arjantin ve Meksika igib
ulkelerde arsenik seviyesi, 100-2000ug/L (mikrogram/L) duzeyindedir.
Bangladg'de ¢ok ciddi diizeyde arsenik zehirlenmesi varBu.ulkede yaklgk 57
milyon kisinin, Dinya Salk Orgitinin arsenik icin daha énceden beliged0
pug/L’lik standart dgerin daha Uzerinde arsenik iceren su ictikleri taehm
edilmektedir. Dunya Sgik Orgiitii (World Healt Organization: WHO), 1993igda
sularda arsenik i¢in izin verilen maksimum duzeyii ug/L olarak revize etngtir.
Bu deser, ABD'de 2001 yilinda uygulamaya koyulgtur. Guvenli igme Suyu
Yasasl, Cevre Koruma Ajansi (EPA)'nin icme suyursenik icin izin verilen

dizey olan 50ug/L degerini revize etmesini istestir. 2001 yilinda, EPA yeni
standardi kabul et kamuya ait su sistemlerinde 1@/L ’lik standart dger, 2003

yilindan itibaren uygulamaya konulgiur.

Turkiye'de, 17.02.2005 tarihinde yayimlanarak yliige giren Insani
Tuketim Amach Sular Hakkinda Yonetmelik ile 29.2d05 tarihinde yayimlanarak
revize edilen TS 266-insani Tuketim Amach Sular Standardi'nda arsenik
parametresi 5Qug/L 'den, 10 ug/L degerine digurtlmdstir. Son gunlerde tlkemiz
icin 6nem arz eden bu geikli gin gerektirdgi yatirimlar, arser@in insan sgligina
etkisi ve guvenli su dretimine gkin olarak dger ulkelerdeki uygulamalar
konularinda uluslararasi bir organizasyonun duzenésinin ve bu etkinlifiin
kamuoyuna yansitilmasinin 6énemli bir sorumluluk kemu hizmeti olaga
distundlmdgtar. Yeralti sularinin igme suyu kayheolarak kullanildgl Macaristan,
Romanya, Slovakya gibi o Avrupa Ulkelerinde igme suyundaki arsenik



diizeyinin, Avrupa Birlgi'nin kabul ettsi igme suyu standartlarinin Gzerinde gidu
belirtimektedir. Avrupa Birlgi'ne yeni katilan bu ulkelerde; sulardan arsenik
giderimi icin yeni standartlari katayacak, déik maliyetli alternatif teknolojilere

gereksinim duyulmaktadir.

1.2. Calismanin Amaci ve Kapsami

Bu calsmada icme sularindan aluminyum elektrotlarin  kulthg
elektrokoagilasyon (EC) prosesi ile arsenik giderifzerine pH, arsenik
konsantrasyonu, akim gonlugu (AY), isletme suresi ve elektrot gant sekli
etkileri incelenmgtir. EC prosesi ile arsenik gideriminde enerji tiike, elektrot

tuketimi, olisan camur miktarlari veletme maliyetleri de hesaplangtr.



2. ARSENIK K IRLILIGI VE ETKILERI

2.1. Arsengin Dogada Bulunusu ve Kirlili gi

Elementel arsenik ilk olarak Alman kimyaci Albertddagnus (1193-1280)
tarafindan kgfedilmistir. Metalik arsenikten ilk olarak 3. ve 4. ylzyldZosimus
bahsetmi olup, beyaz oksit olarak ifade ewtmi. Arap kimyaci Geber, 8. ylzyilda
sulfitlerinden arsenik tretmiolup, fakat bunu bir metal olarak tanimlatm 1641
‘de Schroeder odun komurd ile arsenik oksit £@g ile indirgenerek elementel
arsenik elde etngiir. Brand 1733'de arsegin kimyasini argtirmis ve beyaz arsegi
ilk olarak tanimlamgtir. 1755 yilinda Scheele arsenik asit ve agganhidrojenle
yaptgl bilesikleri kesfetmistir. Davy hidrojen sulfir bilgklerinden kati arseniti elde
etmistir. Daha sonra Berzelius arsenik ve arsenik subilesikleri arasindaki
ili skileri arastinimustir. ilk olarak tinliiisvecli kimyaci Scheele tarafindansfegilen
arsin gazi (Ash), o zamana kadar bu gazin oldurtcu etkisi bilinigieden Minih
‘de Alman kimyaci Gehlen tarafindan solugdwaman 1915‘de kimyacinin birkac

dakika icerisinde 6lmine neden olgtwr (Nriagu, 1994).

Kimyasal olarak arsenik, periyodik cetvelde 5A gmba fosfor ve antimon
arasinda yer almakta olup, atom numarasi 33 ve aorligl 74.91, kokusuz ve
tatsiz 6zellikte bir yari metaldir. Yari metal a&rdigtunulir ancak metalik ve
metalik olmayan 6zelliklerin her ikisini destanaktatir. Kirilgan, saf formda bulunan
gri metaldir ama dgada c@unlukla dger metallerle, demir, bakir, giuminikel,
oksijen ve sulfirin kombinasyonlari ile birlikte lonmaktadir. Demir, nikel ve
manganezden ga ancak, gumg kursun ve altindan hafiftir. Redoks
reaksiyonlarinda (3-), (0), (3+) ve (5+) olmak tezdrdeerlik, ama en ¢ok inorganik
formlarda, bir arsenit veya arsenatin oksijen ilesbnlerine gore A" ve As”
degerliklerini almaktadir. Arsenik d@ada 200'Un Uzerinde mineralin ana kdei
olarak en cok bulunan 20. element olan arsenikkajmpunun milyonda 0.50’ini
olusturur. Deniz suyunda en ¢ok bulunan 14. ve insaudiinda ise 12. elementtir.
Kayaglarin ¢gunda 1-15 mg/kg (ortalama 2 mg/kg) bulunmaktadumkslar: ile

kire¢ tglarinda da ayni miktarlarda arsenik bulunmaktaéasfat kayalarinda 200



mg/kg, sedimenter kayaclarda ise 900 mg/kggederine kadar arsenik
bulunmaktadir.

Arsenik yerkabgunun nadir bir elementi g@édir, fakat sularda oldukca
yuksek konsantrasyonlarda bulunmaktadir. Yergabun csitli yerlerindeki dgal
minerallerde rastlanan bazi arsenik igceren mirarallablo 2.1de verilmistir
(Nriagu, 1994). Arsenik biotite (mika grupu minéeatien olup, formalu; K(Mg,
FelAlSizO9(F, OH) seklindedir) gibi bazi silika minerallerinde bulunsmaa
ragmen, en o©Onemli birikimler asil cozinmiarsengin yeralti sularindan
giderileceini belirten sulfit ve oksitlerseklindeki iki ayirt edici minerallerinde
bulunmaktadir. Arsenik orpiment (4%; Kral sarisi, Cin sarisi veya Orpiment sarisi
olarak adlandirilir), realgar (AS;) ve arsenopirit (FeAsS) gibi sudlfar
minerallerinden olgmakta ve pirit (Fe8, kalkoprit (CuFed, galena (PbS) ve
sphalerite ((Zn, Fe)S) gibi en yaygin mineralletodunmaktadir. Orpiment ve
realgar mineralleri Roma imparatoglu ve Cin‘de tipta, boya ve pigment yapiminda
kullanthiyordu. 19. ylzyilda arsenik Kral sari$is{Sz), mineral mavi veya bakir
potasyum arsenat, Scheele silfe (CUHAsSO;), Paris veya emerald g
[CUu(AsG,).,Cu(GH30,);] gibi bircok organik ve inorganik renkli maddeler
olusturmaktadir. Birinci dinya saya 6ncesinde dinyada yillik arsenik trioksit
(As,0O3) Uretimi yaklgik 10,000 ton, bdcek ilaglarinin Gretiminin artmiées11920‘de
arsenik trioksit Gretimi de 25,000 ton/yil cikgnve 1931‘de ise 45,000 ton/yil
olmustur. 1960‘larda 62,000 ton/yil ve glnimuzde ise raiktarlar dizeyinde
uretildigi dusintlmektedir. Gunumiizde tim dunyada arsenik Cu, Rb,ve Au
madenlerinin ergidilmesinde bir yan trin olarakeetdlilmektedir. Bakir ve kgwn
cevherlerinde arsenik %2-3 dolayinda iken, alemherlerinde %11 dolayindadir.
Arsenik demir dyi metal cevherleri ve konsantrelerinin ergitiimetgn, yaklak
%20'si bu glemin yapildg! Utlkelerde arsenik trioksit olarak gerikazanilmeakt.
Ergitme glemi esnasinda A®; buharlgir ve bu buharlardan geri kazanihr. Ticari
safliktaki arsenik metali %99 saflikta olup, 199'drsenik metal Uretiminin blyuk
bir kismi Cin’de uUretilmektedir. YUksek safliktakirsenik >%99.99 yar iletken
endustrisinde kullaniimakta olup, yaklla 10 sirket tarafindan Uretiimektedir.
Almanya, Kanada ve Japonya dunyanin en blyuk ilestdir. Diinyada arsenik en
fazla hidrotermal aktivitenin ygun oldysu bdélgelerde ve bazi mineral cevherleriyle

birlikte bulunmaktadir. Dinyada en ¢cok bulanan matlerden biri olan pirit ayrica



bazi akiferlerde, deniz ve gdl yataklarinin altinkiamur ve bataklik alanlarda ortaya

ctkmaktadir.

Tablo 2.1.Yerkab@gunun caitli yerlerindeki d@al arsenik mineralleri

ny,

PbCuAs$ ve (Co, Ni)As

Mineral adi Kimyasal Bilesimi Diinya ‘da Bulundugu Bolge
Adamite ZnAsO, OH
Aktashite CyHgsASS,» Hidrotermal alanlarda
Alocronite AsSy Hidrotermal alanlarda
Arsenolite AsOs
Arsenargentite AdA\s
Arsenopirit FeAsS Altin madenleri, hidrotermal ydéa, metamorfizim alanlar
Isvicre (Valais bélgesi ve Binnental ‘de); USA (Ndarsey
Baumbauerite (PsAs,Sy) Sterling Hill ‘de); Kanada (Ontario, Thunder koriflez
Bellite [(PbCrQ)(AsO,)(SiOy)] Tasmania ‘da
Chloanthite (Ni, Co)As«
Kanada (Ontario; Isveg; Norveg; Almanya; Ingiltere;
Cobaltite CoAsS Avusturya; Fas ‘da hitrotermal ve mineral sahaldain
Domeykite CuAs Iran Talmessi-Meskani madeni
Enargite CuAsS,
Erythrite [Ca(AsOy)..8HO]; Kanada (Ontario); Fas (Bou Azzer); Almanya (Saxo
[(Co, Ni); (AsQy), .8HO]; Schneeberg)
[Ni3(AsOy), .8H;O]
Freibergite [(Ag, Cu, Fg) (Sb, As)S,3] Almanya (Saxony ‘a Freiberg ‘de)
Galena PbS
Gerssdorffite NiAsS Avusturya (Schladming madeni)
Geocronite [(Sb, As%4] Ispanyajrlanda,isvec jeotermal alanlarinda
Glaucodot (Co, Fe)AsS Isveg,Sili, Yunanistan jeotermal alanlar ‘da
Gratonite PBAS,S;5 Peru (Cerro de Pasco, Exculsior madeni)
Hutchinsonite (Tl, Ph)AssS, Isvigre ‘de jeotermal alanlarda
Loellingite FeAs
Lorandite TIASS Makedonya (Kavadarci, Alshor madeni)
Niccolite NiAs
Olivenite CuAsO, OH
Orpiment AsS; -
Pearceite AgAS;S11
Pharmacosiderite B&AsOy), (OH); .5H,0
Polybasite [(Ag, Cu}(Sb, As)S:1] Diinyadaki gimg madenlerinde
Proustite AgAsSS;
Realgar 0-AssSs; B-AssS -
Reinerite ZR(AsOs), Nambia ‘da
Routhierite Fransa Alp dglari; Rusya (Kuzey Ural ddar); Kanada
[TI(Cu, Ag) (Hg, Zn} (As, Shb)S] (Ontario, Thunder korfezi)
Safflorite (Co, Fe)As
Scorodite (Fe, Al) (AsQ) .2H,0
Seligmannite Isvigre (Lengenbach Quarry, Valais Canton); PeruméL
Skutterudite bolgesi, Raura); Nambia (Oshikoto bolgesi, Tsumé&SA

(New Jersey, Sussex Country, Sterling madeni)

Sperrylite

PtAs ve Tennantite (Cu, FefssS;3




Ullmannite NiSbS Avusturya (Schladming madeni)
Zimbabweite (Na, KPbAs(Nb, Ta, TI)Oss Zimbabya

Bu yerlerde oksijen olmagliicin kararli bir durum bulunmakta olup, oksidasyo
ile kolaylikla maden cevherleri oksitlenebilmekteddksit minerallerinin yapisinda
arsenik bulunmaz, fakat oksitler yilizeylerine arsebilytk bir adsorpsiyon
kapasitesine sahiptirler. Demir oksitler yeraltysodaki arsergi kontrol eden en
onemli minerallerdir. Sulfatlerin aksine, oksitleksijenin bulundgu ortamlarda
olusur, anaerobik ortamlarda ise bozunur ve ¢oéziuniBendan dolayi, yukseltgen
ve indirgen keullarda minerallerdeki arsefin tutuklanmasinda iki rekabet¢i durum
s6z konusudur. Arsenik Kirlgi, ¢ozeltiden arsenik gideriminde ne silfit nede

oksitlerden meydana gefiliseklinde ifade edilebilir.

Dogal sularda arsenik, genellikle hemen hemen jeolegkiklimsel meydana
geldigi, sebep olan 6zelliklerin biriyle gkili veya tagginim mekanizmasgeklindeki
dort kimyasal bilgiminden biriyle ortaya cikmaktadir. Arsenik kirfilnde, su
cesitleri ve taginim mekanizmasi 6nemli rol oynamaktadir. Arseniklkginin nasil
en iyi antilabilirligi ve nasil tarimi etkilegi konusu 6nemlidir. Onem sirasina goére
dort mekanizma tanimlanabilir:

1) indirgen ¢oziinme organik maddenin awma etkisi (oksijen kaynaklardan
tuketildigi) altinda aygma ve ¢ozinme ile prosesde serbest kalan @&mseni
demir oksitler yilizeyine adsorpsiyonu indirgen c¢dmén sartlarinda
gerceklgmis olmaktadir.

2) Alkali desorpsiyon; yuksek pH (pH:8), c6zinmé oksijen, nitrat veya sulfat
varliginda ortaya c¢ikan sular alkali-oksit olarak ifaddilreekte ve dguk
demir ve mangan konsantrasyonlarina sahip goidda alkali desorpsiyon
meydana gelmektedir.

3) Silfit oksidasyony pirit ve arsenopirit gibi sulfit mineralleri okgne maruz
kaldiginda (su tablasinda cok sik kéasilir) olusan sular hem asidik (pH 1-
6) hem de silfatca zengin, fakat yiksek demir iggen kgullarda stilfit
oksidasyonu ortaya ¢ikmaktadir.

4) Jeotermal sular, derin, bazi volkanik kayaclar ve kayaclardannigziolan
arsenik kaynaklarindan kaynaklanir. Bu sulardaraksgenellikle sicaklik

artisi ve klordr ile iligkili olarak gorilmektedir.



En yaygin minerakekli arsenopirit (FeAsS) olup arsenikli minerallét; 60
arsenat, % 20 sulfurlu tuzlar, kalan % 20’si arsknUarsenitli, oksitli tuzlar
seklindedir. Arsenik; dgal atmosferik ve jeokimyasal tepkimelerle, biydkoji
etkinlikler, volkanik emisyonlar ile tanmaktadir. Toprak erozyonu ile bir yilda
61.200 ton ve licing ile 238.000 ton arsenik okyslatda ¢oziunmiive koloidal
sekillerde bulunmaktadir. Cevresel arsenik problemie cogu, dgzal kosullarda
tasinimin sonucu ortaya ¢ikmaktadir. Fakat maden@tidnlikleri, fosil yakitlarin
yakilmasi, arsenikli tarim ilaclarinin kullanimi diave olarak cevreyi etkilemektedir
(Sistempark, 2009).

Arsenik, daha once ifade edigdigibi yer kabgunun yapisinda d@al olarak
bulunan bir elementdir ve akifer ile kuyularin iiggme d@al prosesler sonucunda
girmektedir. Dinyada d@l ainma prosesleri sonucunda yillik olarak yakta
40.000 ton arsenik cevreye verilmektedir. Buseteinsan faaliyetleri sonucunda
verilen miktarin iki mislidir. Kayalar arsegin baglica birikim yerleridir ve kayalarin
asinmasi, jeotermal ve volkanik faaliyetler arggmibirincil dogal kaynaklaridir.
Arsengin diger dgzal kaynaklari ise toprak ve okyanuslardinsan merkezli
faaliyetler orngin madencilik ve madencilikte kullanilan ergitmgemleri, bocek
ilaclarinin ve fosil yakitlarin kullaniiiolmasi d@gal cevredeki arsenik miktarlari
Uzerinde dramatik sonuclara yol agtmt Endustriyel bazli, insan merkezli kaynaklar
az da olsa bulunmaktadir. Arsenik ve arsenikslkleri renk maddesi ve boyalarda,
tahta ve hayvan derilerinde koruyucu madde olasahilloz ve kait Uretiminde,
petrol rafine glemlerinde, elektro kaplamaleémlerinde, aku plakalarinda, boya ve
sabunlarda, seramik ve yar iletkenlerin Uretimindam ve cgtli ila¢c 6zlerinde

kullaniimaktadir.

Daha oOnce ifade edilgi gibi inorganik ve organik arsenik bgi&lerinde
arsenik; (3-), (0) (3+), (5+) ve gerliklerini alabilir. Arsenik 3- (arsin), O (elemtsh
arsenik), AS" (arsenit) ve AY (arsenat) dgerlikli olarak bulunabilir. Cevrede
bulunan formlari ise arsentz asitlersf30;), arsenik asitler (FAsO,), arsenit,
arsenat, metilarsenik asit, dimetil arsinik asitavsindir §ekil 2.1) (Hughes, 2002).
Arsenit ve arsenat @al sularda en yaygin bulunan arsenik formlaridirsefat
oksidasyon kademesinde en kararli form olup enlgdlinan arsenikeklidir. Pek

cok kaynak arsenatin yuzey sularinda bulunahiieceyeralti sularinda ise arsenitin



daha cok bulunagani belirtiimistir. Canki yeralti sularinda mevcut anaerobik
indirgen bakteriler arsenati, arsenite indirgeyebAncak, yapilan bazi ¢amalar
yeraltl sularinda da % 100 arsenat olabgguegdstermektedir. Arsenat ve arsenitin
toksisite ve giderim yontemleri farkli oldu icin bu bilgi cok dnemlidir. Fakat nicel

arsenik analizi toplam inorganik arsenik genini vermektedir.

Arsenik tum dinyada bulunmakla birlikte bazgafik bélgelerde daha goin
bir sekilde bulunmaktadir. DOgal arsenik genellikle, deniz orijinli sedimenter
kayalarda, volkanik kayalarda, fosil yakitlarin yeotermal kaynaklarin olgu
alanlarda bulunmaktadir. Ral olarak yerylzinde icme sularinda bulunur ya da

tarimsal ve endustriyel uygulamalar sonucunda igsut@rina katiimaktadir.

HO — As” = OH

o)
Il

HO — As = OH
|
OH

Arsenic Acid
(Arsenik asit)

I
OH

Arsenous Acid
(Arsenik asit)

o]
Il

HO == As "= CH
I 3
OH

Monomethylarsonic acid
(Mono metil arsenik asit)

HO — As*'=— CH
|
OH

3

Monomethylarsonous acid
(Mono metil arsenik ait)

o)
Il

HO — As’'— CH,
I
CH,

Dimethylarsinic acid
(Dimetil arsenilc asit)

HO — As”'— CH,
I

CH,

Dimethylarsinous acid
(Dimetil arzenik agit)

Sekil 2.1. Bazi 6nemli toksik arsenik biklerinin yapisi
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2.2. Sulu Ortamdaki Arsenik Turleri

Arsenik temin edilen yeralti ve ylzeysel sulardadliékle inorganiksekildedir.
Fakat son yillarda bircok organik arsenik kikéerinin de sularda bulungu
gozlenmgtir. Farkli redokssartlar altinda arsenik (3-), (0), (3+) ve (5+)sadasyon

durumda bulunmaktadir. Belegerlikli veya arsenat (A%) tirleri AsO> , HASOZ"
ve H,AsO; seklinde; ui¢ dgerlikli veya AS™ ise As(OH),, As(OH), , AsO,0H*
ve AsO; seklide bulunmaktadir. Oksijence zengin aerobik ratéada AS" arsenik

turleri baskin ve kararl iken, yeralti suyu gibdlirgen anaerobik kollarda ise A%
turleri baskindir (Viraraghavaet al, 1999). Arsenat ve arsenit tlrlerinin baskin
olmasi yani sulu ortamda bulunmasini pH belirlereekt Sulu ortamda pH derine
bagli olarak arsenik turleri sagidaki Tablo 2.2de verilmistir (Gupta and Chen,
1978).

Tablo 2.2.Sulu ortamda pH derine b&l olarak arsenik turleri

pH 0-9 10-12 13 14
As™* H,AsO, H,AsO, HAsO? AsO?
pH 0-2 3-6 7-11 12-14
As> H,AsO, H,AsQO, H,AsO? AsO?

Arsenik asit ¢ok kuvvetli bir asit olup, saidaki sekilde hidroliz reaksiyonlari
meydana getirmektedir (Brady and Holum, 1993).

H,AsO, = H" +H,AsO, (Ka = 5.6x10% (2.1)
H,AsO, = H" +HAsO? (Ka2= 1.7x10) (2.2)
HASO? « H* +AsOY (Ka = 4x10%9) (2.3)

Arsenik tdrlerinin suda bulunma turleri ortamin pE’ ve redoks potansiyeline

baglidir. Disiik pH ve orta indirgemeartlarinda (>100 mV), A% termodinamik
olarak karalidir ve A¥ bilesikleri, genelde HAsOs;, H,AsO;, HAsO? ve AsO?
seklindedir. D@al sularda arsegin iki hakim bilesigi As®* ve AS* olarak bilinen
AsO? ve AsO; diir. AS bilesikleri As® bilesiklerine gore suda 4 ila 10 kat ¢ozunir

halde bulunur. Oksidasyamrtlarinin hakim oldgu durumlarda arsenik Ashalinde
bulunur. pH'a ball olarak arsenit (A¥) ve arsenat (&) tirleri Sekil 2.2 ve Sekil
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2.3de verilmistir (toplam AS* konsantrasyonu 50 mg/L) (Vaclavikogaal, 2008).
Arsenit AS*, suyun pH'a bgli olarak deisik sekillerde bulunur. A, pH = 2 ile pH
= 7 arasinda genel olaraksAs0; halinde bulunmaktadir. Suyun pH 8 Uzerinde

oldugu zaman yine ortamin pHa glaolarak AS*, H:AsOs;, H,AsO;, HAsO? ve

AsO: halinde bulunmaktadir. As su ortaminin pH derine bgl olarak deisik

formda bulunur.

100 +
Arsenit
= 80 - H AsQ,
2
S 60
.2
o
VA
=
D 40 4
e
I .
= H AsO
=20 o 7N
= /
0 T T T
0 2 4 6

)

20 -

Tiirlerin Fraksivonu
I
o
1

Sekil 2.3. Sulu ortamda pH dgrine bal olarak AS™ tiirleri
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Yeralti sulari genel olarak anaerobik giduicin tim arsenik bikgkleri genel
olarak ortamindaartlarina da bl olarak AS* halinde bulunur. Oksijen bakimindan
zengin aerobilgartlarda ise arsenik genel olarak®Akalinde bulunur. Ciinkii A§
su icinde bulunan oksijeni kullanarak Asdénisiir. Arsenik d@al suyun pH ve
redoks potansiyeline Bh olarak birka¢ formda bulunur. @al sularin tipik pH = 5-
8 arasinda genel olarak iki oksitleme halinde buturBunlar genel olarak A%

bilesikleri HsAsOs iyonu halinde ve A¥ H,AsO, ve HAHAsO? iyonlari halinde

suda ¢Ozundr halinde bulunur.

Tabakalamis bir golde ytkseltgenme (oksidasyon) ve indirgerudkgelerinde
(zone) farkli arsenik turlerinin meydana ggldbircok reaksiyon olmaktadi§ékil
2.4) (Dojlido and Best, 1993).

N /

Olesidasyon

HAsO - .
2 HAs 04 Epilimnion
pH=8-9
___________________ H = —é —7— Thermoklin
Indirgenme I:i Bk
Si_/Hx-\so2 H,AsO;
/ \ } Adsgorpsiyon
As S: o - Hipolinmion
2 Adsorpsivon Sedimentasyon
| e

iuclirgemne\
Sedunentasyon np. FeAsOd

As,S, (CH,),As B

. Sediment
Metilasyon

Sekil 2.4. Tabakalamis bir gélde arsenik ¢cevrimi

Epilimnion bdlgesinde arsenitler arsenatlara yigselir ve demir oksit,
aluminyum oksit ve kil partikilleri ile c¢okelirlerBu maddeler hipolimnion

bdlgesindeki anoksik alana gegtide arsenatlar sudaki sulfir igérve Ey deserine
bagl olarak HAsSQ veya AsS, indirgenmektedir. Arsenik sonunda birlikte doke,

partikil madde Uzerine adsorpsiyon veya kristaliaas sonucunda golun tip
sedimentlerine geger. Sedimentteki kuvvetli indirggtam demir tuzlarini indirger,

arsenat ve arsenit ¢ozunur veya ¢ozinmez arseliite sie/veya elementel arsenik
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formlarina dongur. Ayrica mikroorganizmalar tarafindan metil amseolusturmak

icin arsenik bilgiklerinin metilasyonunun meydana gedddustnilmektedir.

Yuzey sularinda okan arsenik tarleri is&ekil 2.5de gosterilmgtir (As =

10° mol/L, S = 10° mol/L). Yiiksek Ey; deserlerinde sudaH,AsO,, H,AsO;,
HAsO; ve AsOj turleri, ortaEy deserlerinde yani biraz indirgen ortamda ise
arsenitler: HAsOs;, H,AsO,, HAsO; ve AsOJ baskin tirler, diik pH ve

sulfitlerin varliginda ise HAs&esas tur, pH> 3.7 ise baskin #WisS, 'dur. Dtk Ey
degerli sularda metalik arsenik ¢ok gik E, deserlerinde bile kararlgekilde olup,
suda ¢ozunugekilde bulunan Askle donismektedir. Metil arsenat tirleri bitki ve
hayvanlarla ilgkili ve su mikroorganizmalar tarafindan metilasytanolusmaktadir.
Fakat biyolojik birikim ¢ok dguktir (Dojlido and Best, 1993).

Sekil 2.5. Arsenik icinEy-pH diyagrami

Arsenik diguk molekal &rhkh organik maddeler ile kompleksler
olusturmakta olup, fakat esas olarak arsenik sispaagiil maddededir. Arsenik
hem sulfur hem de karon bgiklerini kuvvetli bir sekilde b&lamaktadir. Bundan
dolayi sentetiklerinin yani sira bircok g arsenikli organik bilgk bulunmaktadir.
Cacodylic asit, (Ch).AsOOH ve methano-arsenik asit, ¢%$O(OH), gibi bazi
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arsenikli organik bilgikler pestisel (bdcek dldurict) 6zelliklere sahipti (Dojlido
and Best, 1993).

2.3. Arsenik Kirlili ginin Dunyadaki Boyutu ve Etkileri

Arsenik tum dinyada bulunmakla birlikte bazgadik bolgelerde daha goin
bir sekilde bulunmaktadir. Ogal arsenik genellikle, deniz orijinli sedimenter
kayalarda, volkanik kayalarda, fosil yakitlarin yeotermal kaynaklarin oldgu
alanlarda bulunmaktadiricme sularinda arsenik kirlenmesi, ABD, Ci§ijli,
Banglade, Tayvan, Meksika, Arjantin, Macaristan, Polonyand&da, Yeni Zelanda,
Japonya, Hindistan gibi pek cok getis ve gelsmekte olan 21 ulkede rapor
edilmistir (Tablo 2.3 ve Sekil 2.6). Ozellikle sulfur mineralizasyonunun olglu

bolgelerde yeralti ve ylzey sularinda 100-50Q0@/L (0.1-5 mg/L) arsenik
konsantrasyonlari bilinmektedir. Tayvan, Bati Bdn(@4dindistan) ve Bengladén
pek ¢cok bolgesinde icme suyu kuyularinda 1 mg/LOQLAg/L ) arsenik degimleri
OlcUlmistar. Yakin zamanlarda, gineybati Finlandiya’da bazyularda 980 ppb
(0.98 mg/L) dedime kadar arsenik saptargtm. Ayrica, jeotermal alanlarda
(kaplicalarda) 35 mg/L (35 000 ppb) ve 25.7 mg/I57@0 ug/L) dersiminde
arsenik bulunmgtur.

Dunya Sahk Orgutiti (WHO) tarafindan 1963 yilinda icme sulda zorunlu
arsenik sinir degeri 50 ug/L olmasi gerekgii belirlenmi ve 1993 yilinda ise bu
degerin 10 pg/L ‘ye disurilmesi hedeflenmgiir. ABD‘de EPA, 2001 yilinda bu
degeri standart olarak kabul etgnifakat uygulamaya Ocak 2006’daslzanmstir.
Avrupa Birligi (AB) bu deseri standart olarak uygulamaya Ocak 2007'de
baslanmstir. Cin, Nepal, Banglagegibi Asya Ulkeleri ileSili, Arjantin, Meksika ise
50 ug/L arsenik dgerini digirmemstir. EPA, icme sularinda arsenik limitinin 5
pug/L olmasi gerekgiini ileri sirmektedir. Dinya’da yeralti sularindasenik
konsantrasyonu yiksek olan Ulkeler, Hindistan, By, Pakistan,Sili, Cin,
Arjantin, Meksika, Tayvan, Vietnam gibi UlkelerdiBu Ulkelerde arsepin saslik
Uzerine etkileri ve aritimi ile ilgili ygun calgmalar yapilmgtir. Birlesmis Milletlerin
2006 tarihliinsani Ge§me Raporu’'nda, Turkiye, sulardaki arsenik konsaytau

yuksek olan ulkeler arasinda yer almaktadir. Yegaltarinda arsenik problemi olan
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baslica Ulkeler arasinda Turkiye’nin yani sira ArjantiBangladg Sili, Cin,

Macaristan, Hindistan, Meksika, Tayvan, Vietnam gikeler de gosterilmektedir.

Tablo 2.3.Diuinyadaki yeralti ve yizey sularindaki arsenikilkiii durumu

Ulke Bolge ng As/L (max.)
Banglade Bengal havzasi 4000
Kambocgya Kambocgya 1700
Cin Datong havzasi 1530
Beijing yani, Houshayu 91
Huhhot,i¢c Mongolia 1480
Liaoning eyaleti Linbei, Wuhe, Anhui 500
Ningxia eyaleti Qinghai-Tibet platosu 126000
Shanxi 2783
Tongxiang, Zhejiang 70
Weichang, Hebei 48
Xinjiang eyaleti W. Xinjiang-Tarim 880
Kuzey ve Gliney Yunnan 200
Zhongmou, Zhengzhou 186
Hindistan Assam 657
Chandigarh 545
Chattisgarh 1930
Nagaland 278
Thoubal (Manipur) 986
Tripura 444
Chennai 146
Son Nehri, Garwha bdlgesi 1654
Endenozya Citarum nehri 276
Iran Guney Hazar 104
Japonya Fukui 50
Fukuoka-Kumamoto 370
Osaka 11
Shinji ovasi 114
Takatsuki 60
Kazakistan Gulney Mangyshlak 1500
Laos Inchampasak ve Sarava 54
Attapeu eyaleti 112
Malezya Kampong Sekolah 73
Nepal Bati Terai 2620
Pakistan Penjapndus vadisi 972
Penjap, Kalalanwala 1900
Sindh,indus vadisi 906
Filipinler Guney Bati Finland 2230
Fransa Aquitaine, Centre ve Batl C France 49
Massif Central 100
Almanya Bavaria 150
Paderborn 38
Wiesbaden 100
Yunanistan E. Thessaly 125
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Tablo 2.3.Dunyadaki yeralti ve yizey sularindaki arsenikilkii durumu (Devam)

Ulke Bolge ng As/L (max.)
Macaristan Tisza interfluve 4000
Guney Bati 4000
Italya Etna 6390
Siena 14
Ispanya Duero havzasi 290
Madrid havzasi 91
Salamanca 52
Isveg Guneysveg 200
Uppsala 300
Isvigre Malcantone su havzasi 300
Ingiltere Bati Midlands 30
Carlisle havzasi 233
York vadisi 39
Manchester-Dgu Cheshire 57
Liverpool-Rufford 355
Kuzey Humberside 63
Kanada Bowen adasi 580
Madoc, Ontario 3780
Nova Scotia 1050
Saskatchewan 117
Sunshine sahili/Powell adasi >1000
Carson ¢olu, Nevada 1000
Yellowstone ve Arizona 1000
San Joaquin vadisi 2600
Owens Golu 163000
Newark havzasi, Pennsylvania 70
Arjantin Bahia Blanco 500
Tucuman 1000
Cordoba 3810
San Antonio de los Cobres 220
Santiago del Estero 14969
Rusya Sakhalin 10000
Taiwan Kuzey Dgu Taiwan 3000
Guney Bati Taiwan 1410
Tayland Hat Yai 1000
Nakorn Chaisi 100
Ron Phibun kalay maden jagi 5000
Tarkiye Afyon, Heybeli kaplica 1240
Emet-Hisarcik 700
Vietnam Mekong nehri 500
Kirmizi (Red) nehir 3050
Belcika Neogene, Flanders 60
Croatia D@u Croatia 612
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Tablo 2.3.Dunyadaki yeralti ve yizey sularindaki arsenikilkii durumu (Devam)

Ulke Bolge ng As/L (max.)
Cekoslovakya Celina-Mokrsko 1500
Danimarka Fensmark 30
Finlandiya Finnish Lapland 35
Stromboli, Vulcano 130
Vesuvius 92
Tiber vadisi 52
Emilia-Romagna 1300
Lombardia >400
Veneto 480
Toscana 14
Lazio 52
Ischia 460
Litvanya - 33
Hollanda Gouda 15
Brabant 44
Norveg - 19
Polanya Sudetes Rhar 140
Romanya - 176
Rusya Dgu Caucasuss [@Fayamaclari 1500
Trans-Baikal 700
Slovakya Bati Slovakya 39
Slovenya Radovljica 559
Ispanya Castellon-Valencia 14
Meksika Durango 624
Rio Verde nehir havzasi 54
San Antonio, Baja California 410
Sonora 305
Zimapan 1100
USA Grass Dai, Glney Dakota 117
Sierra Nevada 1000
Cook Inlet havzasi 110
Fairbanks Alaska 1370
lllinois 266
Michigan 220
Minnesota, lowa 145
New Englad 408
Oklahoma 232
Rio Grande 264
Gulney Bati USA 1300
Washington State 33000
Willamette Havzasi, Oregon 2150
Wisconsin 12000
Bolivya Antiplano 1000
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Tablo 2.3.Dunyadaki yeralti ve yizey sularindaki arsenikilkii durumu (Devam)

Ulke Bolge ng As/L (max.)
Brezilya Iron Quadrangle 250
Sili Antofagasta 870
Rio Camarones 1252
Rio Elqui 110
Rio Loa 2000
Ekvator Rio Tambo 5080
Elsalvador llopango Go6lu 770
Nigaragua Sebaco-Matagalpa 1320
Peru Aricota Golu 500
Uruguay Guney Bati Uruguay 58
Afrika Okavango Deltasi 117
Burnika Faso Yatenga 1630
Kamerun Ekondo Titi 2000
Etopya Rift Vadisi 96
Gana Obuasi 557
Nijerya Ogun State 220
Wari-Port Harcourt 780
Avustralya Perth 800
Kuzey Glney Bati Stuarts Point 337
Yeni Zelanda Waikato Nehri 1320
Waiotapu vadisi 260
Wairu Ovasi 50
Guam Tumon Korfezi 1
Alaska (Iceland) Alaska 48
USA Hawaii 70

Icme ve yemek girmek icin yeralti suyu kullanil@ginda dgal olarak ortaya
ctkan arsenik kiresel boyutta veya dinya gitgde bir felaket olarak keumiza
ctkmaktadir. Tarihteki en biylk arsenik zehirlenmies1998-1999 yillari arasinda
yaklasik 27 milyon insan tarafindan >5Qg/L As iceren icme suyunu kullanmasi
oldugu Diinya Salik Orgutii (WHO) tarafindan duyurulngtur (Smithet al, 2000).
Ayrica Hindistan Bati Bengal'de 6 milyon insanda duruma ilave edilebilir.
Dunyada bircok tlke ve WHO i¢cme sularinda | m@L As bulunmasinin guvenilir bir
deger olmadginin ifade etmekte olup, 10g/L As bulunmasini tavsiye etmektedirler.
Bu seviyede Banglagele nifusun %40 okiuran 50 milyon insan, Bati Bengal‘de
yaklasik 12 milyon insan arsenik iceren tehlikeli su kninaktadir. Fakirlikle
bogusan bu Ulkelerde yayan insanlarin ayrica arsenikten kaynaklanan hidaria
mucadele etmeleri zor gozikmektedir. Altl kitadédén fazla Ulkede arsenik Kirli
sularin oldgu Sekil 2.6da gorulmektedir Fakat mevcut eldeki bilgiler be durum
acga cikmakta ve veri elde edilemeyen bircok yer bolaktadir (Ravenscroét al.,
2009).
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a) >50 pg(ppb) As

Maruz kalan niifus
(mlyon)
Bl 50
- 1.0-5.0
10110
[ ] <01
] Veriyok

b) >ig(ppb) As

Sekil 2.6. Dunyada arsenik kirligii olan bdlgeler

Arsenik Kirliligine maruz kalan ntfus ve etkileri ise herbir kiganiasagida
Tablo 2.4(a)-(c)de verilmistir (Ravenscroftet al, 2009). Afrika, Okyanusya ve
Avustralya‘daki Ulkelerdeki sularda arsenik konsasyonlari konusunda yeteri
derecede bilgi bulunmamaktadir. Ayrica gocler vdusudesisimleri nedeniyle

arsenik Kkirliligine maruz kalan nifusu kesin olarak tahmin etmekmkiin
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olmamakla birlikte, tim dunyada etkilenen niufuzwaha biayik bir sayida olgu

disunulmektedir. Fakat kesin olarak 50 milyon dahdaamsanin >5Qg/L As ve

140 milyondan daha fazla insanin da L@/L As iceren icme suyunu i@ni

soyleyebiliriz. Kambogya, Laos ve Pakistan‘da yalkla60 milyon insanin >50

pug/L As iceren suyu tukegtini ve 10 pg/L As iceren su tiketen nufusun ¢ok daha

fazla oldigu ifade edilebilir. Bu konu gunumizde tantiaya devam edilmekte olup,

fakat su anda yaklgk yaklagsik 150 milyon insan >10ug/L As sulari kullandil

tahmin edilmektedir.

Tablo 2.4(a).Avrupa ulkelerinde igme suyu ile arsenik kigihe maruz kalan nufus

etkileri
Ulke Cografi Derisim | Etkilenen nifus Sulamada | Klinik bulgular Not
sinif® | simift @ | (milyon) kullanim
>50 ppb | >10 ppb

Belcika A A 0.0 - - Bilgi yok -
Croatia B B 0.2 0.2 - Deride gigim -
Cekeslovakya A C - - - Bilgi yok -
Danimarka A A 0.0 - - Bilgi yok -
Finlandiya C A - - - Kansegtiphesi -
Fransa B AB 0.02 0.2- - Rapor yok -
Almanya B A - - Rapor yok -
Yunanistan B A 0.005 - Rapor yok -
Macaristan c B 0.5 >0.5 - Kanser -
italya B A - Evet Bilgi yok -
Litvanya A A 0.0 - Bilgi yok -
Hollanda A A - - Rapor yok -
Norveg A A - - Rapor yok -
Polanya A B - - Kansesiiphesi Tarihi durum
Romanya B AB - - Deride g&im -
Sirbistan C - - - Bilgi yok -
Slovekya C B - - Bilgi yok -
Slovenya B AB - - Bilgi yok -
Ispanya B AB - - Rapor yok -
Isveg B A - - Rapor yok -
Ingiltere A A 0.0 0.0 - Rapor yok -
Toplam - - 0.7 0.9 - - -

Tablo 2.4(b). Asya Ulkelerinde icme suyu ile arsenik kigilhe maruz kalan nufus

etkileri
Ulke Cografi Derisim | Etkilenen niifus Sulamada | Klinik bulgular Not
sinif® | simift @ | (milyon) kullanim
>50 ppb | >10 ppb

Afganistan B A ? 0.5 Rapor yok Tumi  Ghaz
‘de

Bangladg C BC 27 50 Evet Olum -

Kambogya C BC 0.5 0.6 Derideglgm Nufusun blylk
kismi maruz

Cin C B 5.6 14.7 Evet Olim Sun (2004)

Hindistan C B 11 30 Olum Nicksoret 4.,
(2007)

Endonezya A ? - Bilgi yok -

Iran A C - Deride d&sim -

ni



Japonya B A - Rapor edilmedi -

Kazakistan B B 0.0 0.0 Bilgi yok -

Lao PDR C B * * Bilgi yok Cok fazla

Malezya A ? - - Bilgi yok -

Mongolia C BC - 0.1 Deride @gim -

Myanmar C B 25 >2.5 Deride gigim -

Nepal C B 0.55 2.5 Evet Derideglgm -

Pakistan C B 2 5 Evet Derideggm Sadece Punjab

Rusya B C - - Bilgi yok Termal ve
mineral sular

Sri Lanka A ? - - Oliim -

S. Arabistan A A - - Bilgi yok Glney bati

Tayvan C BC - 0.06 - Olim Sadece Tayva

Tayland B A 0.015 >0.015 - Derideggm -

Turkiye A C - - - Deride d&sim -

Vietnam C B 15 >1.5 - Biomarker -

Toplam - - 50.6 107.5
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-

(1) A: Bolgesel etki (tek bir kdy, kasaba vs.), B: Altbe (tek birsehir, kiigiik havza veya kasaba gruplari), C: Ulkedek
buyuk bir yerlgim bolgesi
(2) A: Su genellikle 10-50ug/L AsSigerir, B: >50 ug/L As fakat nadiren >20qug/L AS igerir, C: rutin olarak

>50 ug/L As ve ¢gunlukla >200pug/L AS igerir.

(*) Supheli ve (-) bilgi elde edilemedi.

Tablo 2.4(c)Kuzey-Guney Amerika, Afrika, Avustralya ve Okyagadilkeleri icme

suyu ile arsenik kirligine maruz kalan nufus etkileri

Ulke Cografi Derisim | Etkilenen nifus Sulamada | Klinik bulgular Not
sinif sinifi (milyon) kullanim
>50 ppb | >10 ppb
Kanada B A - - - Oliim -
Kiiba A ? - - - Bilgi yok -
Meksika C B 0.4 2 Evet Olim Langunera
bélgesi
USA C A 3 29.6 - Kansegtiphesi -
Toplam - - 3.4 31.6 - - -
Arjantin C C 2 2 Evet Olum
Bolivya C - 0.025 >0.025 - Deride gigim
Berezilya A - - - - Biomarker
Sili B C 0.5 >0.5 Evet Olum
Kostarika A ? - - Bilgi yok -
Ekvator A C - - Bilgi yok -
El Salvador B BC 0.3 >0.3 - Bilgi yok -
Guetamala A ? - - - Bilgi yok -
Honduras A ? - - - Bilgi yok -
Nigarakua A AB - 0.001 - Deride gaim -
Peru A B - - - Bilgi yok -
Urugay B A - - - Bilgi yok -
Toplam - - 2.8 2.8 - -
Botswana A A - - - Rapor yok
Burkina Faso B ? - - - Deride gigim
Kamerun A ? - - - Bilgi yok
Etiopya A A - - - Bilgi yok
Gana C B - 15 - Deride gaim
Nijerya A ? - - - Bilgi yok
Toplam - - 0.0 15 - -
Avustralya A A - - - Bilgi yok -
Yeni Zelanda B AB 0.1 - Sadece hayvanlada -
Toplam - - 0.0 0.1 -
Antartika A B - - Bilgi yok -
USA A B 0.0 0.0 Bilgi yok -
(Hawaii)
G. Toplam - - 57.5 144.4 - - -
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Bircok Asya Uulkesinde arsefin sebep oldgu yeralti su kirlilgi buydk bir
cevresel krize yol acmtir. Ozellikle Hindistanin Bati Bengal eyaleti, Negpve
Bangladeg‘de 35 milyondan daha fazla bir insan arsenik igagenesularindan dolayi
risk altinda bulunmakta olup (Smiét al, 2000; Ravenscroét al, 2009), bu durum
Tablo 2.5de verilmistir. Sudan ortaya c¢ikan hastaliklar ile micadelénezimesi

sonucu uzun bir yam bdolgesi olan bu tropik bdlgede krizin birgeli nedenini

olusturmaktatir. Gastrolojik hastaliklar ve c¢ocuk oléml gibi
problemleri mikrobiyolojik olarak kirli
ctkmaktadir. Yeralt

distndimektedir.

sularin

Ganges-Brahamputra

ylzey sulam

nehir

akut sglik
icmeden de ortaya
ise mikrobiyolojik kirge maruz kalmayaga

tabaninimindaki  altivyonal

akiferlerin mineral sekilde arsenik icerd bilinmektedir. Son yirmibg yilda

yaklasik 4 milyon kuyuda 200 m‘den dahagdik bir derinlikteki kuyulardan gibir

akifer tabakasindan yeralti suyu temin edilmekt@dMICEF, 1999). Bu kuyulardan

temin edilen icme ve kullanma sularinda arsenikubolaktadir (Rahmaset al.,

2001).

Tablo 2.5. Arsenikten etkilenen ulkeler ve bu ulkelerdek lsayisi

Ulke Maruz kalan niifus
>50 pg/L As >10 ug/L As
* Bangladg 27 50
* Hindistan 11 30
« Cin 5.6 15
« USA 3 30
* Myanmar 2.5 -
» Pakistan 2 5
* Arjantin 2 -
* Vietnam 15 -
* Nepal 0.55 2.5
» Kambogya 0.5 0.6
* Macaristan 0.5 -
o Sili 0.5 -
* Meksika 0.4 2

Dunya’'da yeralti sularinda arsenik konsantrasyorilksgk olan Ulkeler,

Hindistan, Bangladg PakistanSili, Cin, Arjantin, Meksika, Tayvan, Vietnam gibi

Ulkelerdir. Bu Ulkelerde arsefin sglik tUzerine etkileri ve aritimi ile ilgili ygun

calismalar yapilmgtir. Birlesmis Milletlerin 2006 tarihli insani Ge§ime Raporu’'nda,

yeraltl sularinda arsenik problemi olarsloza Ulkeler arasinda Turkiye’nin yani sira
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Arjantin, Bangladg Sili, Cin, Macaristan, Hindistan, Meksika, Tayvanijetham,
Tarkiye gibi Ulkeler de gosterilmektedir. Arsenilorkusunda diinyanin dnde gelen
uzmanlarina goére, ABD nin bati bolgelerinde yera#i ylzey sularindaki arsenik
Kirlili gi 80-15.000ug/L ; Cin, Tibet, M@olistan, Hindistan, BanglageKambocya,
Taylan, Tayvan, Arjantin ve Meksika gibi Ulkelertil@0-2000ug/L diizeylerindedir.
Banglade de 57 milyon ki Diinya Sa&lik Orgutii niin belirledii 50 pug/L standart

degerinin ¢ok Uzerinde “arsenikli su" icmektedir. Maistan, Romana, Slovakya gibi
Dogu Avrupa Ulkelerinde de icme suyundaki arsenik guiaerupa Birligi'nin kabul
ettigi icme suyu standartlarin Uzerindedir. Arjantin‘desenik sorunu 100 yildir

bilinmekte olup, 100Qug/L diizeyinde 2 milyon insan arsenikli su icmektebiepal,

Myanmar, Pakistan, Vietnam, Kambocgya, Cin Halk Curnyeti'nin bazi
bdlgelerinde ve Endenozya’nin Sumatra Adasi‘nda degerlerin ¢ok tzerinde olan
arsenikli sular icilmeye devam edilmektedir. Viatrida bazi koylerde arsenik

konsantrasyonu 1400g/L ‘nin Uzerindedir.

Bugun Dunya’da bircok insan yuksek arsenik kirlesme maruz kalmaktadir.
Guneybati Tayvan, Gluney Tayland, &btistan'in i¢ kesimleri, Cin, Hindistan,
Banglade ve Kuzey Meksika’nin da aralarinda bulugdwinyanin bir¢cok yerinde
ylzeysel ve yeralti sularinda arsenik kigiitin oldugu bildirilmistir. Ulkemizdeki

durum, bu Ulkelerdeki problemle kiyaslagihda ¢cok kiicik kalmaktadir.

2.4. Turkiye ‘de Sulardaki Arsenik Kirlili gi

Birlesmis Milletlerin 2006 tarihli insani Geyme Raporu’nda, Turkiye,
sulardaki arsenik konsantrasyonu yitksek olan (lkel@sinda yer almaktadir.
Ulkemizde arsenik kirligi ve bununla ilgili targmalarin 6zellikle icme suyu

icindeki arsenik konsantrasyonunun 5@/L ‘den 10 pg/L ‘ye indirildigi, ¢esitli
bdlgelerdeki icme sularindaki arsenik konsantralromn 10 ug/L deserini astigl

icin ortaya ciktgl gorulmdstir. Bu mevzuat cikarilirken yerel yonetimlere ddire

yatirimlari yapmalari igin sure verilgtir.

Ulkemizde, 17.02.2005 tarihinde yayimlanarak yiirgel gireninsani Tuketim
Amagcli Sular Hakkinda Yoénetmelik ile 29.04.2005itiende yayimlanarak revize
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edilen TS 266-insani Tuketim Amagch Sular Standardinda arsenilampatresi 50
mikrog/L’den, 10 mikrog/L dgerine dgurulmistir. Son gunlerde ulkemiz igin
onem arz eden bu ggikli gin gerektirdgi yatirimlar, arser@in insan sgligina etkisi
ve guvenli su Uretimine gkin olarak dger Ulkelerdeki uygulamalar konularinda
uluslararasi bir organizasyonun dizenlenmesininbue etkinliligin kamuoyuna
yansitilmasinin 6nemli bir sorumluluk ve kamu hizim@laca disunualmistir.
Konunun bilimsel ortamlarda tagtimasi arsenik konusundaki bilgi Kirkiini
onleme acisindan da onengitaaktadir. Bu kapsamda su konusundaki en gincel
argtirma, deneyim ve uygulamalarin paylep sunuldgu bir platform yaratmak
amaclylaizmir Buylksehir Belediyesi ve Ege Universitesbirligi ile 21 — 23 Ocak
2009 tarihleri arasinddzmirde “Uluslararasi Guvenli Su Uretimi Kongresi”
dizenlenmgtir. Dinyanin bir¢ok tlkesinden kendi alanlarindaecid olan bilim insani
ile 6nemli kurum ve kuruktemsilcileri “guvenli su Uretimi” hakkinda gdrive
calismalarini kongreye katilan 340 bilim insani immir halkiyla paylamislardir.
Kongreye 4 ayri kitadan aralarinda Japonya, ABmjiltere, Polonya, Almanya,
Isveg, Giliney Kore, Giiney AfrikaSili, Arjantin, ispanya, Cek Cumbhuriyeti,
Bulgaristan, Ukrayna, KKTCItalya, Kosta Rika gibi 17 farkli tilkeden cok sayida
bilim insani katilarak 37 bildiri sunmak suretiykatkida bulunmglardir. Kongreye
katilan bilim insanlar konularinda dinya capindaeanik Kirliligi ve giderimi
Uzerine cakmalari bulunan kilerden olgmaktadir. Bu bilim insanlari dinyanin
farkll bolgelerdeki sularda arsenik kirfilnin argtiriimasi ve sulardan arsenik
giderilmesi konusunda uluslararasi projelerdesgedk bu konuda kuresel ¢ozumler
uretms kisilerdir. Kongre nedeniylézmir'e gelen uzmanlaizmir'de arsenik aritimi
konusunda Belediye ve Universitelerisbirligi ile gerceklgtirilen bu kongreye
blyuk ilgi gostermgtir. Teknik anlamda yapilan catnalarin dgru ve yapilmasi
gereken cagmalar oldgunu vurgulayarakkzmir Blyuksehir Belediyesi'ninizmir'de
yasanan problemi gormezden gelmeyip derhal ¢6zim @ggnkalkgmasini ve bu
konuda vyatirrm yapmasini takdir egherdir. Kendilerinin her tarli desge
verebileceklerini de ayrica ifade etteirdir. Kongrenin Belediye, Universiteler ger
kamu kurulglari ve meslek odalari arasinda bu tirden bilimseteknik gbirliklerin
surdirilmesinde de énemli olgeala ayrica vurgulanmgtir. izmir Su {ZSU) Genel

Mudura Dr. Ahmet H.Alpaslansagidaki maddeleri g6z 6éniinde bulundurarak;
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+ Dogal su kaynaklarl insani geim icin temel elementtir. Fakat Turkiye ve
Dunya Sglik Orguti (WHO)'niin standart @eri olan 10 pg/L 'yi gan
yuksek konsantrasyonlarda jeojenik arsenik icermel@irkiye’'de sehirlerde

ve bunun yaninda kirsal boélgelerde su temininiletkektedir.

. Icme ve sulama suyu temel kagnalan yeralti sularinda arsenik vr|121.

yuzyilin temel cevresel ghk riskidir.

Uluslararasi Givenli Su Uretimi Kongredzmir-Turkiye'nin organizatorleri,
uluslararasi bilimsel komite Gyeleri (ve katilinazi) oybirligi ile asagidaki

maddelere karar verstir:

+ Su kaynaklarinda arsenik vaminin, kayngmnin ve mobilizasyonunun

arastiriimasi gerekmektedir.

« Arsenik icme ve sulama amagcl kullanilan sulardaliaredilmesi zorunlu bir

parametre olarak listelenmelidir.

« Insani tuketim icin kullanilan su kaynaklarinda aikevarligi ve olumsuz
salik etkileri hakkinda, bilim camiasinda olglw kadar halk, su ve halk

s&ligl ve gida ve tarim otoriteleri arasinda farkindghkatiimasi gereklidir.

+ Yuksek arsenik konsantrasyonlarl iceren su kaymata aritimi ve/veya
halka su sglayacak alternatif su kaynaklari i¢in uygun tekmnitdoin
tanimlanmasi ve geik edilmesi ve ayrica bu gibi proseslerden kayaakh

atiklarin gaivenli bertarafi icin yol gosterilmesrgklidir.

Turkiye'’de cevrede arsenik ve ilgili elementlerinntardisipliner ve
multidisipliner bir yaklaimla aratirilmasi ic¢in uluslararasi shirliginin tesvik
edilmesi ve bglatilmasi onerilmektedir. Bu; @oafi bilimleri, hidrojeolojiyi,
hidrokimyayi, kimya muhendigini, tarimi, gida ve beslenmeyi, toksikolojiyi,
epidemiyolojiyi, halk sgligini ve medikal bilimleri gerektirmektedir.

Dolayisiyla su kaynaklarinin ydnetimi ve tahsisyimnda ve sanayide su
yonetimi, icme suyunun tuketiciye @&l olarak ulatirilmasi ve atik sularin
uzaklgtiriimasi dahil bir su kanunu mutlaka ¢ikariimasrektisi ifade edilmitir. Su
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kanunu ile ¢ok bgili ga son verilmesi, yetki ve sorumluluklar net olaksli olmasi
gerektgi vurgulanmstir. Bu nedenle kiresel su aritma pazari, arsesflerterini
Dunya Sglik Orgutu'nin (WHO) izin verdi onceki dger olan 50ug/L “den 10
Hg/L 'nin altina dgirmede teknolojik ¢oztmler Uretmek icin g¢ataktadir. Avrupa
ve Kuzey Amerika dinda 15 dlke yeni standardin uygulanmasi igin tarih
belirlemistir.

Ulkemizin bazi bélgelerinde yapilan dlglimlere gigrae suyu kaynaklarinda arsenik

konsantrasyonu oldukcga yuksek bulutouo (Tablo 2.6).

Tablo 2.6.Cssitli Bolgelerdeigme Suyu Kaynaklarinda Arsenik Konsantrasyonu

Yerlesim Bolgesi Arsenik konsantrasyonu (ug/L )
Hisarcik-Kitahya ¢gne ve kuyu suyu 380
Hisarcik-Kitahya ylzeysel su 50-510
Igdekoy-Emet-Kutahya yiizeysel ve yeralti suyu 10-77
Hisarcik-Kitahya yeralti suyu 0.10-20
Bigadic-Balikesir yeralti suyu 30-900
Esme-Wsak yeralti suyu 50

izmir Blyuksehir Belediyesi miicavir alaninda 2008 yilindaittiekuyularda
yapilan arsenik olcimlerinde arsenik konsantrasy@uksu’da 59 pg/L, Sarikiz’da
32 pug/L, Menemen’de 10 pg/L ve Halkapinarda isepdfL olculmigtir. insan
saliginl korumak igin bu kadar yuksek arsenik icerendcsularinin seyreltildikten
veya aritildiktan sonrgebeke sistemlerine verilmesi gergktvurgulanmstir. Ham
icme suyu kaynaklarinda bulunmasi muhtemel arskiiti ginin gideriminin zor
olmadgi, ancak bu tir tesislerin surekli olaragletiimesi gereklilgi ifade edilmitir.
Ayrica mevcut yerel yonetimlerin ganun igme suyu aritma tesisleri bulunmamakta
olup, mali ve teknik kapasitesi yetersiz olan Hslelerin bu tur tesisleri
isletmelerinin mumkin olmagh belirtilmistir. izmir Buylkehir Belediyesi'nin
yapimina bgadigi Goksu ve Sarikiz arsenik aritma tesisi, gunl@@ din n?
kapasitesiyle alaninda dunyadaki en biuyidk tesisacgl belirtiimektedir
(Nemakimya, 2009, E-belediye, 2009). Halen Turkrstam’'in bakenti Askabat'ta

bulunan diinyanin en biyiik kapasiteli arsenik astmgiinde 200 bin Msu
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aritmaktadir. Buyuk Kanal Projesi ile Turkiye’nim éuyik ¢evre yatirimlarindan
birine imza atanizmir Buyuksehir Belediyesi, kuresel isinma ve kurghlibasli
olarak gindeme gelen arsenik aritma tesisleriiil@yednin en blyuk yatirimlarindan
birini gerceklatirtigi ifade edilmitir.  Yeralti sularinda gorulen kimyasal
degisimlerle birlikte yukselen sudaki arsenik oranirarstartlarin altina gekmek icin
hizla harekete gecdamir Biiyiikehir Belediyesi, 15 milyon € (Euro) 'luk yatirimla
Menemen, Halkapinar, Goksu ve Sarikiz kuyularirserak aritma tesisi kurmaya
baslamis olup, bu tesislerin kisa sirede devreye @abddirilmistir (Nemakimya,
2009). Aritma projesini ustlenen Culligan ItaliaBa&P.A.-Nema Kimya B Ticaret
Ortak Girsimi yetkililerinden alinan bilgiye gore, Manisa'dabtksu ve Sarikiz
kuyularindan gelen giinlik 25936 suyu aritacak arsenik aritma tesisi, bu alanda
dinyanin en blyuk aritma tesisi unvanina sahipa&tac Turkiye'de ise sadece
Usak-Esme ve Manisa’da arsenik aritma tesisi yer almaktagmniyede 800 litre,
(giinde 69,120 M arsenik aritimi yapilan Manisa tesisleri, Tiigkiyin su ana kadar

calisan en buyuk arsenik aritma tesisi olarak bilinmektéNemakimya, 2009).

23 Ocak 2009 Cuma - “Uluslararasi Guvenli Su Uremngresi" icin farkli
ulkelerdenizmire gelen bilim insanlari, dinyaninsiéi bolgelerindeki “yiiksek
arsenik dgerlerine" ilgkin érnekler verirken, sorunun usttne gidip kiseedé ¢dzen
Izmir ornesini basarili bulduklarini agiklanglardir. izmirde ilk kez 2007 yazinda
gorilmeye bglayan,izmir Biytksehir Belediyesi'nin kisa siirede aidbnlemler ve
kurdusu aritma tesisleriyle standart @elere cekilen arsegin, pek ¢ok tlkede en
sik kagllasilan problemler arasinda yer gdbildirildi. izmir Bliyuksehir Belediyesi,
[ZSU Genel Mudurlgi ve Ege Universites§hirli i ile gerceklatirilen “Uluslararasi
Guvenli Su Uretimi Kongresi ", dinyada arsenikuga ile ilgili carpici bilgileri de
ortaya koymstur (UGSUK, 2009; Turizmrehbegli, 2009;iZSU 2009):

Prosun Bhattacharya (Royal Teknoloji Enstitiisiiisveg) tarafindan
Uluslararasi Guvenli Su Uretimi Kongre&mir-Turkiye’nin organizatorlginde
dizenlenen bilimsel toplantida ifade ediide gore; 6zellikle madencilik alani olan
Kuzey Isve¢’de maden tortullarindan ¢&n arsenik probleminin uzun zamandir
oldugunu belirtmgtir. Son zamanlarda yeralti sularinda ve kayalad#nik tespit
edilmis oldugunu ifade etmitir. Stockholm bolgesinde arsenik gieleri 82

pug/L civarinda oldgu ve evlerde filtrasyon sistemi kurulmaya gédligini
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soylemitir. Isveg Uluslararasi Gelim Birli gi Stirdiirilebilir Arsenik Azatlim Projesi
kapsaminda, Banglaglde de calktigini belirtms ve 1990 yilindan beri Banglade
de arsenik sorununun §on bir sekilde devam etgini ifade etmitir. izmir'in 10-15

katl, neredeyse 50-90Qg/L arasinda sularda cok ylksek arsenik bulgodu

belirtmistir. Vatandalarin kurulan filtrasyon sistemini kullanmgdive bu suyu
icmeye devam ettiklerini soylegtir. izmir de sunumlardan arsenik giderimi ile ilgili
ne tir mekanizmalarinsledigi konusunda bilgi sahibi olgunu ifade etnytir.
Arsenigin nereden geldini, nereden kaynaklangini fark etmek icin cagmalar
yapillmasi gerek#ini, izmir'de bu konuda da camalar yapildgini gordigini
soylemitir. Diger bir bilim insani olan Paul Sylvester (Solmetasmési-ABD)
tarafindan ifade edildine gore ise; ABD’nin 6zellikle Kuzey B ve Giney Dgu
kisminda Arizona, Boston, Kaliforniya, Teksas, N#wave New Hampshire
bdlgelerinde jeolojik nedenlerden dolay arsenitusa oldw@gu belirtilmistir. Arsenik

degerleri 400 — 50Qug/L kadar ulamakta veizmir ‘deki deserlerin ¢ok ¢ok ustiinde

oldugunu soéylemitir. Cok masrafli bir § oldugu icin bazi eyaletlere AB’nin

belirledigi sinir dgger olan 10ug/L ulasmak icin 5-6 yil sure verilgive ABD’nin

Guney Bati bélgesinde aritma tesislerinin kurunoldugunu ifade etmsitir. izmir
‘de kurulan arsenik aritma tesislerin yakinda taapdsite ¢ajacaini ogrendigini ve
ilging bir calsma old@gunu belirtmgtir. Aritma tesislerinde ¢oktirme yontemiyle
arsenik giderilecgni ve farkli bolgelere gore farkh aritma yontemlgerektgini
vurgulamstir. Diger bir aratirici Dr. Kazuharu Yoshizuka (Kitakyushu Univeesit,
Kimya Muhendislgi Bolumi-Japonya), jeotermal sularda Japonyadziairin 10
katl kadar arsenik orani s6z konusu @lgw séylemgtir. Jeotermal sulardan arsenik
giderimini iyon de&isimi metodu ile yapmaya catiklarini ifade etmitir. Japonya
‘da 200 bin civarinda insanin AB‘nin belirlggdisinir deerlerin 10 ug/L Gzerindeki
arsenikli su kullangini belirtmitir. Bu kongreye katilan bilim insanlarindan Dr.
Marta Litter (General San Martin Universitesi-Arfar), Turkiye‘deki degerler cok
onemli ve yuksek gibi gorinse de, aslinda cokuliolduzunu ifade etnstir. Bu
degerlerin Arjantin ‘deki dgerler ile kiyas kabul etmeyegai belirtmistir. Arjantin
de farkli bolgelerde arsenik geerleri, sezona ve mevsime goére ¢ok buyuk farkahkl

gOsterdgi ve bazi yerlerde 100Qg/Lyi astigini soylemstir. izmir olarak konunun

ve sorunun ¢ok iyi farkinda ve bilincinde offlunu veizmir Buylksehir Belediyesi

nin calgmalarini ¢ok bgarili gordEuna belirtmitir.
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Ankara Buyukehir Belediyesince yapilan yazili agiklamada, ikrnak
suyundaki arsenik miktarinin hicbir zaman tehlike adecek durumda olmaui
bildirilmi stir (Anadolu Ajansi(AA), 2008; Hirriyet Gazetesip@, NTV, 2008).
OrtaDgsu Teknik Universitesi (ODTU) Rektorii Prof. Dr. UrAkbulut tarafindan
cesitli televizyon kanallarinda Kizilirmak suyuna aiaporlarin eski oldgu, o
raporda arsefin olcilemeyecek kadar kiucuk cgkti(yani 0) ancak yeni yapilan

Olcimlerde Kizilirmak ham suyunun arsenik miktarih0 pg/L 'nin Gzerinde c¢ikg

ifade edilmitir. Bu acgiklamada, ODTU'niin raporunun, Kimya Mudisteri Odasi
'nin internet sitesinde yayimlandiktan sonra agndbelirtimis ve Kimya
Muhendisleri Odasi'nin Kizilirmak suyu konusunda giinden bu yana Ankara
BlyuUksehir Belediyesi aleyhinde bir tutum izlgdileri surdimdstir. Arsenik'in tim
su kaynaklarinda mevsimlere vegyarejimine b&li olarak dgiskenlik gosterebilen
bir madde oldgu ifade edilen agiklamada, zaman zaman Camlidedéuvibosazi
ham sularinda da arsgei rastlandil belirtilmistir. Kesikképri Baraj suyundan 4
Aralik 2007 tarihinde Ankara Su Kanalizasydaresi (ASK) tarafindan alinan
numunede de arsenik oraninin [B)/L olarak O&lculdiglne karet edilmg olup,
yonetmeliklerin izin verdii degerin ise 10ug/L oldugu vurgulanmtir. ivedik icme
suyu aritma tesisleri'nde havalandirma ve aliUminwifat ile ¢coktiirme metotlari
sayesinde %92 oraninda arsenik giderimilesadg1 belirtilmistir. Ayrica aritma
tesisinde bulunan, ancak ihtiya¢ olmadicin kullaniimayan kiregle yunyatma
metoduyla da %95'in Uzerinde arsenik giderim versailandgl agiklanmstir.
Ankara'ningebeke suyundaki arsenik miktarugy/L 'nin altinda oldgu belirtilmistir.
Diger yandan, Kesikkdprii Baraji'ndan numune alarakizanapan kurumlarin
raporlarinda da arsenik sonuclari numunenin glindirine bgl olarak deisiklik
gostertgi ifade edilmg olup, ancak bunun higbir zaman bir tehlike arz ceéte
durumda olmagn saptanmgtir. Sayin  ODTU Rektéri  Ural  Akbulut'un
aclklamasinda yer algh gibi mevcut arsenik miktari aritma tesisinde kblda

aritilarak sehre 1 pg/L altinda dgerlerde igilebilir nitelikte verilmekte oldiu ve

Ankara'ningebeke suyunda hicbir problem bulunniadfiade edilmstir.
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2.5. Arsenik Kirlili ginin Toksisitesi ve S&lik Uzerine
Etkileri

Arsenik, ilkggslardan bu yana zehir olarak bilinmektedir. Bilinem eski zehir
olan arsenik, gunimizde milyonlarca insanigayani tehdit eden didnyanin en
blyuk tehlikelerinden biri oldiu distnilmektedir. Meharg (2005) ‘ivenomous
Earth (YerylUzundeki Zehirleriadli yazmg oldugu kitapta, arsegiin duvar kgidi
olarak, tipta ve oldurme amagch kullanimini oldukiga bir sekilde agikladiini
gormekteyiz. Kral zehiri olarak da bilinen arsemiklerce yil 6nce Uzak Cxuda
milattan ©6nce yakkk 3000 yillarda bronzu serfi'mek icin kullanildg
bilinmekte, ayrica Yunanhlar, Romalilar ve Midah tarafindan oldukga gerli bir
boya olarak kullanihyordu. Milattan ©6nce ellincillda Hippocrates arsenik
bilesiklerini Ulser tedavi edici olarak Onergtir. Milattan sonra birinci ve ikinci
yuzyillarda Pontus krallari Nero ve Mithridatessi@anlarinin éldirmek icin arsemi
kullandilar. Arsergin gecmite bu sekilde kullaniimasi oldukg¢a korkung bir olay
olup, arserdiin insan igin ne derece toksik ve tehlikeli birmaknt oldgunu ortaya
koymaktadir.

Arsenik son gunlerde gundemi oldukca fazlgal eden bir element oluverdi.
Aslini sorarsaniz arsenik her donemde kendindersdimmitir. Napolyon’'un
o6liuminde de bu sinsi elementimiz sorumlu tutuimu Her zaman kota yuziyle
dikkat cekmemy; penisilinin ke&fine kadar frengi gibi hastaliklara neden olan
etkenlerle sawmnak igin ilagclamada arsenik kullanilghir. Dogal olarak toprain
yapisinda bulunmasina graen; yeralti sulari, denizler, goller ve nehirlerde
arsenik ve bilgikleri bulunmaktadir. Ozellikle suyun isinin agttiyerlerde arsenik
orani artmaktadir. Arsenik pek cok pestisitin yapla bulunmaktadir. Bugln bizi
bitkiler tarafindan kokleri yardimi ile alinmasiryani sira, yeralti sulari ve nehirleri
ile kayaclardan ve topraklardan gt olarak ortaya ¢ikan arsgm cevre ve insan
saligl Uzerindeki artan ve yaygigkn etkileri ilgilendirmektedir. Arsepin insan
vicudundaki etkileri dért bin yilin Gzerinden bériinmektedir. Arsengin zararlari
fazlasiyla bilinmektedir ama ayrica ilag tedavisivérdir. Hipokrat, arsenik tuzlarini
bircok kanser igceren hastaliklarda, Ulser, romaaizriiberkiloz ve cinsel yolla
bulssan hastaliklarda kullangiardir. Arsenik tuzlari ve kuvvet verici ilaclari,

Fowler, De Valagin ve Donovan gibi solisyonlari QTérde hastaliklarl tedavi
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etmek i¢in, devaminda da 20. yuzyilda kullaglexdir. Hatta bugtn, arsenik kan
kanseri ve kolon kanseri mudavileri icin de bir lenimdir. Siddetli maruz kalma
sonucunda da hizlastas edilebilir belirtileri; mide ve akgerde aci hissi, kusma ve
kanli ishaldir. Kronik (devaml) etkileri hizlicaebi olmaz ama ¢gunlukla sinsi bir
hastaliktir. Uzun sire maruz kalmada erken etktegiseyebilir. Kronik seviyenin
etkileri; yas, cinsiyet, &irhk ve diger faktorler arasinda belirtilir. Beveya daha
sonraki yillarda kiinin cildinde kararma el ve ayaklarinda koyu beerelkjorulebilir.
10 yildan sonra diik seviyelerde maruz kalma devam @ititle, arsenik i¢
hastaliklar gosterebilir, diabet gibi veya nordtogistemin hicresel yapisina zarar
verebilir, karacker, bobrek veya idrar torbasi veseli organlari tahrip edebilir veya

kanser olabilir.

Inorganik arsenik bilgkleri oral yolla 60 mg Uzeri viicuda aligainda insanlar
Icin sonu¢ Olumdur. Arsenit, arsenata gore 60 kehadtoksik oOzellikte olup,
inorganik arsenik bilgkleri de organik bilgiklerine gére 100 kez daha toksiktir.
Uluslararasi Kanser Agarmalari Ajansi (IARC) tarafindan arsenik 1. grkgnser
yapici bilgikler arasindadir. Arsegin kronik olarak aryi kromozom ve genler
Uzerinde negatif dgsimlere neden olmaktadir. [@al olarak yeryluzinde ve
yiyeceklerde bulunan arsenatlgeklindeki organik arsenik bij&leri ¢cok zehirli

degillerdir. Vlcut tarafindan bobreklerde kolayliklagrilirler (Sistempark, 2009).

Arsenik, bakir ve kuyun algimlarinin sertlgtiriimesi, boya pigment
uygulamalari, cam, tekstil ve gt sanayi dallarinda kullaniimaktadir. ABD’nin
Cevre Koruma Organizasyonu EPA argetiirinci derecede kanserojen maddeler
grubuna sokmgive sularda musaade edilen miktar1 5 ppm’in alimeiamistir. Zeolit
arsenik iyonlari iceren suyla temas ettigidde, sudaki arsenik zeolit tarafindan
tutulur. Sudaki arsenik suyla yilkanamayacak bimbig tutuld@gundan arsenik sulu
atik fazi kati afia dongturiimektedir. Arsenik, bakir ve kgaun algimlarinin
sertlestirilmesi, boya pigment uygulamalari, cam, teks#l ¢aitli sanayi dallarinda
kullaniimaktadir. ABD’nin Cevre Koruma OrganizasyorEPA arser@i birinci
derecede kansoren maddeler grubuna sekweusularda muisade edilen miktari 5

ppm’in altina indirmgtir.

Arsenik trioksitler gibi, inorganik arsenik bgiéleri endustriyel olarak 6zellikle

insektisit olarak kullanilirlar ve topgg dolayisiyla yiyecek maddelerini kirleterek



32

esas problemi t&il ederler. Bunlar vicutta, sacta, ciltte, tirrerkla ve i¢ organlarda
birikirler. Ortalama olarak insan vicudunda 10-2@’'im Uzerindeki oranlarda
bulunan arsenik problem yaratir. Bobrek fonksiyonidaki azalma da arsenik
birikimini arttirir. Arsenik absorbsiyonu en faA6b gibi digik oranlarda gerceldi

ve buyuk kismi gki ve idrar yoluyla vicuttan atilir. Tavsiye edilgivenlik limiti
yetiskinlerde 15 pg/kg (vucut @irligi/hafta)'dir. Cozunebilen inorganik arsenik
bilesikleri kuvvetli zehir olduklarindan ytksek dozlara@amilimi, sindirim sistemi
belirtileri, kardiyovaskuler ve sinir sistemi fonksnlarinda bozukluklara ve sonucta
olime sebebiyet vermekteditigme suyundaki arsefin (<50 ppb) uzun sireli
etkilesimi sonucunda deri, akger ve bobrek kanserine yakalanma riski ¢cok yiksek
olup ayni zamanda deri goruntisunungigieni gorilmektedir. Mesleki arsenik
alinimi buydk oranda soluma yoluyla olup geneldecig kanseri ile
sonuclanmaktadir. Besin maddelerinden alinan gutalglam arsenik, ggunlukla 20

ile 300 pug/gun’dar. Besinlerin igcindeki arseiin yaklassik %25’i inorganik olup, bu
durum besinin emilingekline yiksek oranla lgadir. Arsengin akcigerlere etkisi
sigara icenlerde yalde&k 10 ug/gun iken, sigara kullanmayanlardaug/gun’ddir.
icme suyunda arsenik uzun sirede deri,ggtckaragker, mesane ve bobrek kanseri
ile deride pigmentasyon ggimleri ve kalinlgma (hiperkeratosis), kas zaygll
istah kaybi ve norolojik bozukluklara neden oligme sularindaki yiksek arsenik
konsantrasyonu nedeni ile yalniz Bengkdigeyilda 200.000 tzeri insanin kanserden
Olebilecei bildiriimektedir. Akut zehirlenme durumunda kusnkarin &risi ve kanh
ishal goraltr. Arsenit deerlerinin yiksek oldgu sularla deri temasi sonucu da deri

lezyonlari gérulmétdr.

Arsenik bir¢cok kanser g&line neden olmaktadir. Bunlar mesane, géicilt,
bobrek, girtlak, karager ve prostat kanserleri olarak siralanabilir. Burdsinda
arsenik insan vicudunda kanser yapmayan zaraileretkde neden olmaktadir.
Deride kalinlama, deri renginin solmasi, kari@resi, mide bulantisi, kusma, ishal,

ayaklarda ve ellerde uyma; kismi felg ve kdrlikte eklenebilir.

Arsenik zehirlenmesi gk acisindan oldukca 6nemlidiinsanda arsenik
zehirlenmesi AgO3 (arsenik anhidrit), bakir asetoarsenit, kalsiyueyas kugun
arsenat gibi arsenik bigleri ile hazirlanmg bdocek ilacglarinin @z veya tenefis
yoluyla alinmasiyla meydana gelir. Kokusuz ve renk¢an arsenik gastrointestinal
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sistem, solunum ve parenteral yollarla absorbe .olimorganik arsegin
gastrointestinal absorbsiyon hizi; organik arsemkidaha yuksektir. En fazla
absorbsiyon incelgawrsaktan olmaktadir. Sutteki kazein absorbsiyonwanaltir.
Solunum vyoluyla alnan arsgm %801 sistemik absorbsiyonla sonuclanir.
Arsenggin cilt tarafindan sistematik absorbsiyonu c¢ok dad&ildir. Akut alimlarda
en fazla dgihm karacger ve bobreklerde olur, daha sonra da beyindedir.

Arsengin  zehirli etkisi, vlcutta bazi enzimlerle bigérek hicre
metabolizmasini bozucu etkide bulunur. Argemisulfiire kagi 6zel bir ilgisinin
olmasi, vicutta zehirli olmasinin ana etkenidirséxik, bazi enzimlerin protein
kismindaki serbest tiyol(-SH) gruplarinagtemarak bu enzimleri inhibe ederler yani
calismaz hale getirirler. Bunu icin zehirlenmelerde buriiniine gecilmesi gerekir.
Tiyol gruplari ile arsenik Gdanmasindan daha kuvvetli alusturabilen DMSA
denilen 2,3-dimerkaprosuksinik asit verilir. Arsgmib&lanir ve enzimi serbest hale
getiren DMSA vicuttan idrar yoluyla atilir., DMSAmitoksik olmamasi suda ve
lipidlerde iyi c¢oOzundyor olmasi ilag olarak kullémaesinda oldukca fayda
saglamaktadir (Oz, 2009).

Akut zehirlenmenin bguca belirtileri; mide bulantisi, kusmagia ve b@azda
yanma vesiddetli karin @rilaridir. Bunu takiben dofam bozuklgu ve kalp
yetersizlgi baslar ve birka¢ saat icerisinde 6lumle neticelenebronik zehirlenme
ise yava yavg gucten digme, bagaltim bozuklgu, deride tumoérguur bozuklgu,
sinir sistemi bozuklgu, kansizlik, tirnaklarda tipik cizgilerin meydagalmesiyle
belli olmaktadir. Akut zehirlenme bir kerede yiuks#dzda arsenik alinmasi sonucu
olusur. Kronik zehirlenme ise kucik dozlarda ard arbaa&tan kaynaklanmaktadir.
Akut zehirlenmede ilksi mideyi yikamak ve demirkaprol ilaci almaktirgdf akut
(siddetli) arsenikli zehirlenmedegiphelenilirse, hizli birsekilde tibbi mudahale
edilmelidir. Her ne kadar bircok tedavi yontemi mewv olsa da vicut
fonksiyonlarinin stabilizasyonu igin gereklidir.k§a hastanin midesi temizlenmeli,
sindirim bolgesi toksik maddelerden arindinimalidhyrica bobrek ve ndorolojik
faaliyetleri gozlenmeli ve desteklenmelidir. Dimepcol gibi ilaclarin hemodiyaliz,
kelasyon tedavisinde kaxili bir sekilde kullanildgl bazi érneklerde goérular. Kronik
zehirlenme tedavisi maruz kalmanin uz@uoa bgh olarak daha zor olabilir.
Kronik olarak maruz kalngi kisiye yapilabilecek birinci ve blyuk olasilikla en
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onemli adim, suyun kaynaklarini gimamaktir. Boylelikle icme ve mutfak suyundan
arsengi citkarmak mumkundur. Zehirlenme, etkilerin gorileigi asamaya ilerledii
anda sglik sonucundaki etkileri korkunctur. Buttn bir ngfetkilendgi zaman, halk

sailigl sonuclari felakettir.

Arsenik c¢aunlukla yeralti sularinda bulunur. Diinyag8k Orgitu (WHO)
icme suyunda kabul edilebilir en Ust arsenikgetenin 0.01 mg/L oldgunu
vurgulamaktadir. Ancak bu rapordasite riskler sebebiyle arsenik miktarinin alt

seviyelere indirilmesi gerelgdi vurgulanmstir.

EPA (Amerikan Cevre Koruma Orgutl) tiketicilerinisasliksiz sebeke
sularinin uzun vadede etkilerinden, kronik rahatdemdan korunmasi igin icme
sularindaki standart arsenik miktarini milyonda 10.0(milyarda 10 olarak)
belirlemistir. 23 Ocak 2006 tarihinden itibaren sudaki Argedegerleri standartlar
oranlarda bulunmali, ilave edilmikoruma yontemleri ile bu oranlarda kalmasi
sgglanmalidir. Uluslararasi standartlarda arseniktlerinin azaltiimasi ile yeralti ve

yuzey sularinda bulunabilen ars@nigiderilmesi 6nem kazangtir.

Yeralti sularinin sglandgi kuyulardan elde edilen icme ve kullanma sularinda
bulunan arsenik aniden 6lumlere neden olmamakt&aikat, tarihteki tim arsenik
zehirlenmesi ile 6lenlerden ¢cok daha fazla insaan 20-30 yil icerisinde olgu
gorilmektedir (Ravenscroftt al, 2009).insanlarin, kullandiklari yiyecek ve sular
ile disuk konsantrasyonlu uzun donemli maruz kaldiklaseagin saglik Gizerine
etkileri oldukga fazla olup, tim bu @& etkilerini kapsayan “arsenicosis” terimi
kullaniimaktadir. Arser@in ilk semptomlari kas zayifi, fiziksel yorgunluk gibi ¢cok
0zel olmayan etkilerdir. Bu etkileri takiben “keosis” olarak bilinen deri renginde
desisim ve ari ile birlikte deride gelimeler seklindeki deisimler 6zel deri
rahatsizliklari ortaya c¢ikmaktadir. Ayni zamandaenik, karagier ve bobrek
hastaliklari, kal-damar ve damar ile ilgili hadtidr, norolojik etkiler,seker hastafi,
kronik ve akut akger hastaliklari gibi sghik tGzerine birgcok etkide bulunmaktadir.
Surekli arserie maruz kalinmasi durumunda kangren; bobrek, kagcakcger |,
deri ve idrar kesesi (mesane) kanserine ve sonuildme neden olmaktadir
(Ravenscrofet al, 2009). Arserdiin etkileri kimulatif (katlanny) bir sekilde etkiye
maruz kaldgl icin en fazla ygamsekline b&li olarak kadinlardan ¢ok erkeklerde ve

yetiskinlerde gorulmektedir. Arsepeé maruz kalan kilerde zamanla arsenikle ilgili
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yukarida ifade etimiz arsenik zehirlenmesine dair belirtiler (senptar)
gorulecektir. Arsenik toksik, gak agisindan zararli, kanser yapaci bir maddedir.
Ozellikle inorganik arsenik bijgkleri organoarsenik bikgklerine gére cok toksiktir.
Arsenit arsenata gore 30 ila 40 kat daha toksRarkl arsenik trlerinin toksisitesi;
arsenite > arsenate > mono-metilarsonat (MMA) > dilarsinat seklinde
degismektedir.

Arastirmalar, arsenit ve arsenatin insan vicudundakicoki organi
etkileyebilecgini gostermgtir. Yetiskin bireyler i¢in dldurictu doz 1- 4 mg As/kg
vicut airligl seklindedir. Uzun sdreli igme suyu olarak arsenikn@ginda
pikmentasyon d#sikligi, deri kalinlgmasi, nerolojik bozukluk, adale zaygl
istahsizlik ve bulanti yaninda deri, akei, mesane ve bobrek kanserine sebep
olmaktadir. Havada bulunan arsgni konsantrasyonu genellikle sadece birkag
ng/m® mertebesindedir. ABD'de ortalama tahminigde ise 0.006 pg As/L'dir.
Gidalar da 6nemli arsenik kaynaklaridir. Kanadaydg@ilan bir argtirmaya goére
bircok gidanin (balik, meyveler ve sebzeler hatmak Gzere) arsenik icgii esas
olarak inorganik arsenik turleridir (tipik olarak6%-75). Bazi gida turleri daha fazla
arsenik konsantrasyonu icermesingman, yemek yeme akanliklarindaki 6nemli
bir desisiklik viicuda alinan inorganik arsenik miktarini igknektedir. Orngin,
denizden c¢ikan yengeg, Istakoz ve karides yaklalarak 10- 40 mg As/kg icerirken,
sigir eti ve tatli su baliklarinda bu gler 1 mg As/kg 'in altindadir. Arsete maruz
kalmanin en Onemli kayga ise icme suyudur. Sularda en yiksek arsenik
konsantrasyonlari, 6zellikle jeokimyasalskbbarin arsergin ¢coziinmesine yardimcli

oldugu yeralti sularinda bulunmaktadir.

Dogal sularda arsenik dunya capinda buyuk bir problen#tsenik kirliligi
bircok calsmada argtiriimistir. Dinyada MeksikagSili, Hindistan, Banglade ve
Nepal gibi 21 Ulke suda bulunan arsenik ylzindehk altindadir. Dinya $ak
Teskilati ‘nin (World Health Organization, WHO) taveigine gére icme suyunda
arsenik icin sinir deer 10 pg/L 'den fazla olmamalidir (WHO, 1999). Birgok Ulke

hala WHO "In daha 6nceki 5Qg/L sinir degerini uygulamaktadir. Géli Ulkelerde

icme suyunda bulunmasina izin verilen maksimumrakseonsantrasyonu gerleri
Tablo 2.7da verilmistir. Dinya Sglik Orgitu (WHO) 1958 yilinda 0.2 mg/L
arsenik konsantrasyonunu kabul edilebilir bir linlarak saptamtir. 1963 yilinda
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Saligl Teskilatt 1962 yilinda kamuya su temin edggbekelerde maksimum 0.01
mg/L arsenik konsantrasyonu olmasini énerme maksimum izin verilebilecek
arsenik konsantrasyonunun ise 0.05 mg/L olmasiktéresaptamgtir. Arsengin
kanserojen ve uzun sureligh& etkileri Gzerine ¢calmalar devam etmgive 50 pg/L
olan maksimum kirlenme seviyesinin yenidengeltendirmesini tgvik etmistir.
WHO 1993 yilinda tavsiye edilen arsenik konsanwasy 10 pg/L 'ye dgiirmistdr,
EPA ise 2002 yilinda yeniden gdzden geciglrolan, yeni maksimum kirlenme
seviyesini 10 pg/L olarak bildirgtir. Ulkemizde ise daha once 50 pg/L olarak
uygulanan standart, 2005 yilindan beri, 10 pg/Lraauygulanmaktadir. Bugin
Ulkemizde olgan arsenik kargasinin arkasinda, standardin, 50'den 10'a
indirilmesinin rolt bayukttr. Cunkd, ars@m yuksek oldgu yerlgim yerlerinde
arsenik konsantrasyonu 10-50 pg/L arasindasdeskte ve standardin 50 pg/L 'ye
dusurdlmesi ile dgal olarak bu yerlerde arsenik standardin Uzeriradenklardir.

Tablo 2.7.Cssitli Glkelerde icme suyunda Arsenikle ilgili izirevilen sinir dgerleri

Ulkeler Maksimum izin verilen konsantrasyon
(nglL)
* Arjantin 50
* Banglade 50
« Cin 50
o Sili 50
* Hindistan 10
* Meksika 50
* Nepal 50
* Yeni Zelanda 10
 Tayvan 10
* Amerika Birlesik Devletleri (USA) 10
* Vietnam 10
+ Avrupa Birligi Ulkeleri (EU) 10
« Tirkiye 10
« Dinya Sglik Orgiiti (WHO) 10
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2.6.1cme Suyundaki Arsengin Standart Degeri

USA Halk Sgligi Servisi 1942'de arsenik standardini /L (ppb) olarak
belirtmis ve 1962 yilina kadar bu gerin 10 ug/L olmasini amaclamstir. Dinya
Saslik Orgitil (WHO), 1993‘de Tayvan‘daki salgin hastiira dayanan verileri goz
Oonune alarak icme su yonetmeliklerinde argenb0 pg/L 'den 10 ug/L degerine
disUrdlmesini  6nermgtir. Eger kanserojen olarak bilinen bir lineer bir
extrapolarizasyon (yakj&k bir deserde tahmin) uygulanmiolsaydi, arsegdin
yonetmeliklerindeki dgerinin 1.7 ug/L olmasi gerekirdi. O zamanki laboratuarlar
bu As konsantrasyonunu guvenilir bgekilde analiz edemediler ve gecici bir

yonetmelik bu dger 10 ug/L olarak olgturulmwtur. Fakat Almanya 1996 ve
Avrupa Birligi 2003‘de bu dgeri (10 ug/L As) bir standart olarak kabul edstir.
USA‘da bazen tuhaf tagmalar ve zaman gegctikten sonra EPA 1996{dsl As

konsantrasyonunu benimseti

Farkli itirazlarin yani sira tasmall bir konu olmasina gamen, ¢@u Ulkede
arsenik icin 5@g/L standardi uygulanmaktadir. Banglgide 10 pg/L As'lik bir
standart uygulangdinda Ulkedeki kuyularin yakj&k %45‘i (yaklgik 5 milyon)
anlamina gelmekte ol@u belirtiimistir. Bu durumda ve farkli sebeplerden dolayi,
Smith ve Hira-Smith (2004) sudaki arsgmnimaruz kalan gelen buyik nifusa sahip

ulkelere icme suyu standartlarinda 50g/L As konsantrasyonu tavsiyesinde

bulunmylardir. Fakat As standardi konusunda geis Ulkeler tarafindan cifte
standart uygulang: ifade edilmstir (Mukherjee et al, 2005). Bu targmalarin

sonunda gorilmek istenen <1Qg/L As konsantrasyonu ol@u belirtilmistir.

Tartismalar siki bir zaman-sinirlama temeline dayanarbeleli sartlar altinda bu
degerden yiksek konsantrasyonlara musaade edecekikiydiizeyde tanimlanan
daha esnek bir yaldanin en iyi ¢6zim olaga sonucuna varilngtir. Fakat ilave
sebeplerden dolayr daha s bir standardin daha erkenden benimsenmesinin

yiyeceklerden dolay! maruz kalinan etkilerden dogrekliligi vurgulanmstir.
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2.7.1cme Sularindan Arsenik Giderim Yontemleri

Sulardan arsenik giderme yontemleri olarak, koagyida-cokelme ve
filtrasyon, gelstirilmis koagulasyon yontemi, demir ve mangan oksidasyoyan
degisimi, aktif aliminyum oksit, kirecle yungatma glemleri, oksidasyon, membran
prosesler, granuler demir hidroksit, demir nanakalteri ile arsenik giderimi ve
dogal zeolitler sayilabilir. Bu yontemlerden en ¢oHll&ailani, koagulasyon/¢cokelme
ve filtrasyondur. Ozellikle arsenik giderimi amauigzi zaman debiye ve uygulama
yerine goére secilebilecek farkl prosesler uygularfoagulasyon-flokilasyon,
filtrasyon ve kirecle yumgatma surecleri yiksek debili icme suyu aritiminda
kaynakta arsenik giderimi amaci ile de kullanikticik debilerde ve kullanim
noktalarinda ise adsorbsiyon, iyongd#irme ile ters ozmos ve nanofiltrasyon gibi
membran aritma sdrecleri uygulanabilirsafida tim arsenik giderim surecleri

olumlu ve olumsuz yonleri ile tagtimaktadir:
2.7.1. Koagulasyon-floklilasyon prosesi ile arsengiderimi

Arsenati birgcok kimyasal madde ile suda az c¢Oziyapiya dongtirerek
coktirmek mumkundir. En ¢ok kullanilan kimyasakaec (Ca(OH)), demir Klortr
(FeCk.nH,0O) ve aliminyum stilfattir (A(SOy)3.nH0). Kireg ile %90, aliminyum
stilfat ile %90 ve demir bitggi ile %95 oraninda A% ‘i gidermek mumkiindiir.
Cokturme glemi ile, kireg gibi, suda az ¢ozunir haldeki aegenkalsiyum arsenat
haline dongturerek ¢coktirmek mamkundur. Arsenat iceren suyeckilave edilerek
suyun pH = 10’un Uzerine yukseltilir. Su icindeksanat kalsiyum ile reaksiyona
girerek kalsiyum arsenat halinde cokelir. Arser@iktirmek icin ortamin pH =
10.50°'nin Gzerinde olmasi istenir. Yani su ortamipH = 11-12 olmasi tavsiye
edilir. Bu esnada su iginde bulunan magnezyumdanemgm hidroksit ¢okerken
arsenati da birlikte ¢okturiar. pH = 10.5 altinddikie ¢oktirme ile arsenat ancak
%10 oraninda bertaraf edilebilir. Karbon dioksibitamlarda kalsiyum arsenatin
kararli olmasi mumkin ¢édir. Karbon dioksitli ortamda kalsiyum, kalsiyum
karbonata ve arsefe donigur. Boylece arsenik suda ¢6zunur hale gecer. Fada
ilavesiyle ¢o6zunir haldeki arsenik konsantrasyonuiu mg/L altina indirmek

mumkunddr. Olgan katt madde ¢oktirme ve filtrasyonla ortamdarmgiid. Arsenat
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iceren su igine koagulan ilave edgdizaman belli stre kairma sonucu floklar
olusur. Arsenik, ilave edilen kimyasala @lanarak ¢6zinmez hale dai. Olusan
katt madde askida kalir. Koagulasyagteiminden sonra flokilasyonlémi ile kati
maddeler bir araya getirilerek floklar buyir. Bugiyfloklarin ¢cokelmesi daha kisa
surede olur. Coktirmesleminden sonra geriye kalmasi muhtemel askida kati
maddeler filtrasyonslemi ile giderilir. Kiregle arsenat giderimindeia derecede
camur olgur. Tipik camur konsantrasyonu %1-4 arseniktir. @argiderilmeden
once ygunlastirilmali ve suyunun alinmasi gereklidir. Kimyadatl madde ilave
edilerek arsenikle bir reaksiyon eturarak arse@ ¢o6zunur sekilden c¢ozunur
olmayan forma dongiirmek muamkundur. Arsegi As®*" silfur, aliminyum arsenat
veya demir arsenat halinde sudan giyarak ¢coktirmek mamkundur. A halinde
arsengi ¢cozunur olmayarsekle donigtiirmek icin su ortaminin pH’nin 4 altinda
olmasi istenir. Arsenik gideriminde en fazla kullan metotlardan biride
koagiilasyon ve filtrasyondur. Ug ghlikli metal tuzlari (aliminyum siilfat, demir
klortr gibi) kullanilarak koagulasyon ve filtrasyaslemi sonucu arsenat giderilir. Bu
tur aritma metodu ile arsenatin yanisira, bulakildemir, mangan, fosfat, fliorur,
bircok askida ve c¢oziinmikati madde de giderilir. Onemli oranda koku, remk
trihalometan olgturma potansiyelini dnemli oranda giiimek muamkunddr.
Koagulasyon-flokilasyon ve filtrasyonslemi esnasinda arsenat, u¢ temel
mekanizma ile giderilir. Bunlar:

* Cokeltme: Cozunur olmayan Al(AgpPveya Fe(AsQ) bilesiklerinin olusumu,

* Birlikte ¢oktirme: C6zunur arsenik turlerini bijygn metal hidroksit fazi icinde
birlestirme,

» Adsopsiyon: Cozunur arsgm ¢ozunur olmayan metal hidroksitingdytizeyine

elektrostatik bglanmasiseklinde gerceklgnektedir.

Bu d¢ &lem birbirinden baimsiz olarak arsenik giderimine katkida
bulunmaktadir. Arsenat gideriminde sadece c¢okelmemdi rol oynamaz, birlikte
coktirme ve adsorpsiyonda giderime katkida buluriathk Fé&" bilesigi ile
arsenati, demir arsenat, FeAsZM,0, halinde ¢oktirmek igin ortamin pH = 5.5-8.5
arasinda olmasi yeterlidir. On klorlamaleminden sonra demir ile arsenat
gideriminde verimlilik %90’'nin Gzerindedir. Klorluve klorsuz sartlara goére

pihtilastirma ve yumakigtirma ile arsenik giderimi 6zetlEablo 2.8’de verilmistir.
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Tablo 2.8.Koagulasyon - flokulasyon ile arsenat giderimi

Kimyasallar Aritim ko sullari Giderim verimi (%)
Al* Clyile (pH = 7) 90
Cly’suz 10
Demir 3 silfat; F€SOy). Clyile (pH <8.5) 90
Cly’suz 50-60
Kirec; Ca(OH) Cl,ile (pH>11) 90
Cly'suz (pH>11) 80
Demir 3 klortr; FeG Cl, ile ve Fe/As orani > 30 90-100
A% Cl ile (6.8<pH<8.5) 67-88
Polialuminyum klortr Gile 87-88

Genel olarak pH'i kiregle ayarlanmasi suya oncelikbaguilan ilave edilir ve
hizli ve yava karstirma slemlerinden sonra oyan yumaklarin ¢okelmesi ganir.
Hizli karstirma klemi icin bir dakikalik sire yeterlidir. Yayakarstirma icin 20
dakika ve cokturmesiemi genelde dikdortgen tanklarda yapilir. Demiteggi
piyasada kolay bigekilde temin edilmektedir. Demir ile elde edilemKiar, alum

floklarindan girlikca daha etkindir.

Aliminyum bilssigi ile koagulasyon-flokilasyon ve coktirmglemi icin
optimum pH = 6-7 arasindadir. Daha yiksek pH arada giderme verimi ciddi
sekilde diger. Suyun pH = 7'den pH = 9'a ¢igtizaman arsenik giderimi %90’dan
%10 diger. Arseniti 6n klorlamaglemi ile arsenata dondurdikten sonra aliminyum
bilesigi ile %98 oraninda gidermek mumkundur. Aliminyuntepgi piyasada bol

olarak bulunur vesietmenin maliyeti dglktar.

pH’'sI ayarlanmy suya aliminyum sulfat ¢ozeltisi konur. Bir dakikeli, 20
dakika yava karstirma klemi ile koagulasyon ve flokulasyorslemi yapilir.
Cokturme ve filtrasyonsieminden sonra su kullanima sunulur. Filtrasysglenni
olmaksizin koagulasyon-flokilasyon ve c¢oktirmeatsenik ancak %30 oraninda
giderilebilmektedir koagulasyon-flokiilasyon ve diikhe sleminden sonra Jum
gozenek capli filtre arasindan gecirgdizaman arsenik %96 oraninda bertaraf
edilmektedir. Koagulasyon-flokulasyon ve filtrasyglemi arsenatin giderin§ekil

2.7’'de verilmistir.



41

Asit/Baz ilavesi Koagiilan Asit/Baz ilavesi

Oksidant - - -—
1 ] |
—l v v '

h 4
Ham su—{ On oksidasyon | pH ayarlama || Koagiilan ilavesi|—p| Filtrasyon || pH ayarlama

—» Aritilomg
su

L+
Geri vikama
ati@

Sekil 2.7. Koagulasyon ve filtrasyonla asenat giderimi akemasi

Kullanilan koagulan dozajina gla arsenik giderimiSekil 2.8 'de verilmistir.
Sekilden de goruldgil gibi arsenik giderimi icin yuksek miktarda altralleniimasi
gerekirken demir sulfat biesi ile daha diguk dozajda sonuca yl@ak mimkuinddr.

Pratik uygulamalarda iki kademe fitrasyon uygulamds arsenik daha iyi
giderilmektedir.
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Sekil 2.8. Koagulasyon ve filtrasyon ile arsenik giderimi

En yayginve ekonomik yontem olan kirechimusatma gleminde suyun pH
degeri sonmg kiregle 10.5 tzeringetirildiginde arsenat %96raninda ¢oktirme ile
uzaklgtirnlabilir. Sakincali yani toksikcamur dretmesi ve pH derinin tekrar
ayarlanmasi gepgadir. Bu yontemle arsenit giderimi olmamaktadioagulasyonun
amaci ile F& ve Fé" tuzlar cok kullanilir. Buuzlarla da arsenit giderimi gliik

oldugundan 6n oksidasyon uygulanmahdtakat aluminyum tuzlakullanildiginda
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%90 arsenatgiderimi s&lanirken %50 arsenitgiderimi de salanmaktadir.
Pihtilggtirmaninardindan ¢oktirmeeya filtrasyon uygulanir. Toksigamur giderimi
gerekir. Aritilan suda c¢6zinmgl demir ve aluminyumderisimleri de kontrol

edilmelidir.

Sili‘de icme sularindan arsenik giderimi bir koaggitan-filtrasyon pilot tesis
ile giderilmis olup, elde edilen sonuclasagida verilmitir (Sekil 2.9). Sili‘'de icme
sularindaki kabul edilebilir arsenik konsantrasyds® ug/L 'dir (Sancha, 2000;
Sancha et al. 1999). Fakat busee yuksektir.icme sularinda 3Qg/L As igin pH

ayarlamaksizin 10 mg/L Feftoagulan i¢in %88 ve pH ayarlamaksizin 10-15 mg/L
FeCk icin ise %95 giderim verimi ganmstir. Ayni koagilan dozajlarinda 20
ug/L As icin pH ayarlamaksizin ve pH ayarlayarak siiée %79 ve %91 giderme

verimi elde edilmgtir. Arsenik konsantrasyonu 10g/L dismesi halinde ise giderme

verimleri pH ayarlamaksizin ve pH ayarlayarak %®%91 olmgtur. Bu durum
yeralti suyunun pH derini ayarlayarak koagulasyon-filtrasyon prosesiarsenik
giderimini etkiledgi gorulmisttr. Ayrica pH = 9‘da ayni yeralti suyu aritimiredetif
boksit (@ = 24 mg/g), MnQ@ kum (¢ = 4 mg/g) ve granul demir hidroksits(g 108
mg/g) ve pH = 6 ‘da ise aktif boksitdg 65.4 mg/g), Mn@kum (g = 342 mg/g) ve
granul demir hidroksit (g= 1200 mg/g) adsorpsiyon kapasitesi laboratuagrmalari
ile saptannytir. Pilot tesis caémalar ile adsorpsiyon kapasiteleri; aktif boksitn®

kum ve granul demir hidroksit i¢in 31, 233 ve 388/g bulunmstur.
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Sekil 2.9. Filtrasyon ileSili icme sularindan arsenik giderimi



43

Bangledgte yeralti sularindan 20 mg/L FeGle arsenat 100Qug/L 'den 30
pg/L degerine dgurtlmisttr (Adeel, 2001). Ayni sular, demir kapl kum ieerbir
kolon ile arsenit ve arsenat 3Q@/L 'den 50ug/L 'nin altina dguralmis olup, bu

cikis degeri icme suyu otoritelerce kabul edilebilir g@edir. Breakthrough temas
suresi 1 dakika, yatak hacmi 200-225 oftau. Kolon ¢ikg arsenik konsantrasyonu

50 pg/Licin, kolon yatak yiksekii 40 cm iken yatak hacmi 350-400 ve temas
suresi 3-3.5 dakikadir. Kolonda akinizi 10-15 mL/dak.‘'dir. Bu koagulasyon ve

demir kapli kum sistemi Banglag&dylerindeki gercek kuyu sularina uygulanarak

halkin kullanimina sunulmuolup, aritim cikgi arsenik dgerinin 20 pg/L 'nin

altinda oldgu goralmigttr. Ayrica aritilan sulardan demir ve fosfatinddegldigi,
fakat silika gideriminin ise diilk oldusu saptanmtir. Aritilmis sudaki mangan

konsantrasyonunun ise 0.05 mg/L altinda gidgorulmitar.

Arsenik giderim yontemlerinin bir kgitastirilmasi gagida 6zetlennstir.
Arsenik giderim yontemlerinin avantaj ve dezavdatajve ylizde arsenik giderme
verimleri Tablo 2.9da verilmistir (Pargaet al, 2005). Verilen arsenik giderim
teknolojilerinin avantaj ve dezavantajlarini gddendirdgimizde son yillarda
Uzerinde ygun bir sekilde calgilan ve uygulamaya yonelik atiksu aritimnda
kullaniimaya bglanan elektrokoagilasyon teknolojisi ile arsenikegimi giderme
verimi, prosessietme kolaylgi, kimyasal madde tuketiminin ¢cok az ofay aritma
camuru dginda ikincil ve toksik bir madde agdmadgi gibi avantajlarinin bu prosesi
on plana cikarmaktadir. EC ile arsenik giderimiriiee yapilms calsmalarin 6zeti
asagida verilmg olup, EC teknolojisi ile arsenik gideriminde oldakylksek giderim

verimlerinin elde edilebildji gorilecektir.

Tablo 2.9.Arsenik giderim teknolojilerinin bir kaastirmasi

Artim teknolojisi Avantajlari Dezavantajlari Re (%)

Ters osmoz Toksik kati atik glmaz Yiksek teknolojiksletme ve bakim| 96
gerektirir.

Elektrodializ Dger kirleticileri de giderim guciine Toksik atiksular olgur. 95

sahiptir.

Membran teknikleri,| Iyi bilinen ve yiksek giderme¢ Cok yiksek yatirm maliyeti, 6n 95

Nanofiltrasyon verimine sahiptir. sartlandirma ve yuksek st
rejeksiyonu gereklidir.
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Fe koagilasyonu Yaygin kimyasallar kullanilirAs®* ortam giderimi, sedimentasyon
Kullanilan kimyasal miktarina gore ve filtrasyon gereklidir. 94.5
alum koagulasyonundan daha etkilid|r.

Fe kapli kum Ucuz olmasi gerekir, rejenerasyonidentiz standart duruma getirilemedi,
ihtiyag yoktur. Hem A¥ ve hem de| toksik kati atik olgur. 93
As® giderir.

Kiregle yumatma Cok yaygin kimyasallar ticari olarakpH ‘nin ciksta yeniden ayarlanmagi 91
kullanihir. gerekir.

Kimyasal oksidasyon Mikroorganizmalar ve  geli | Oksidasyon adimi ve pH ‘nin etkili
kirleticiler de oksitlenir. Gergekte basjt kontrolu gerekir.
ve hizli bir prosestir. Giderim sonunda
minimum kalinti arsenik gtar 90

Koagulasyon/birlikte Durable toz kimyasallar kullanilir, Toksik antim ¢amurlari  obur,

coktiirme (co-precipitation)| Disiik yatirm maliyeti ve basit Disiikk arsenik  giderimi.  On

Alum koagulasyonu isletmeye sahiptir. Gegi bir pH | oksidasyon gereklidir. 90
aralginda etkili giderim

Sorpsiyon teknikleri, Aktif| Gergekten iyi bilinen ve ticari olarak Dort veya be rejenerasyondan sonfa

alimina kullanilan proseslerdendir. yenilenmesi gerekir. 88

Iyon degistirici regineler Ortam ve kapasite iyi tanimlagm| Yuksek maliyet, Yiksek teknolojik
Proses suyun pH ‘sina daha pisletme ve bakim gerektirir. 87
bagldir.

Oksidasyon/¢oktirme Basit ve dgiik maliyetli, fakat yava | Esas olarak A% giderilir ve

Hava oksidasyonu proses olarak arsenik giderimi, ayricaoksidasyon prosesi hizlidir.
sudaki dger organik ve inorganiklerde 80

oksitlenir
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3. ELEKTROK IMYASAL ATIKSU ARITIM
PROSESLEH

Bu ¢alsmanin esas konusunu giuran elektrokimyasal prosesin iyi ekilde
tanimlanmasi gerekmektedir. Bundan dolawagala elektrokimyasal aritim

proseslerine girmeden 6nce temel prensipler agriigdrr:
3.1. Elektrokimyasal Prosesin Esaslari

Elektrokimyasal tepkimeler, elektrolitten harekder iyonik bilgiklerin anotta
ve katotta yukseltgengii veya indirgendii heterojen iyon transferi tepkimeleridir.
Anot ve Kkatotta genellikle metal, karbon veya biary iletken elektrot
kullaniimaktadir (Scott, 1995). Bir elektroliz hésinin sematik olarak gorinii
Sekil 3.1'de, anot ve katotta gercekbtn reaksiyonlar is@ablo 3.1de verilmistir
(Scott, 1995; Pletcher and Walsh, 1990). Bir etdktrisleminin gerceklgebilmesi
icin; anot ve katot arasinda birdhanti ve elektroliz ¢ozeltisinde belli bir iletkekl

(anyon ve katyonlar) olmasi gerekir.

Tablo 3.1 Elektrokimyasal redoks reaksiyonlari

Anot reaksiyonlari Katot reaksiyonlari

* Anot elektron verir »Katot elektron alir

* Anotta yikseltgenme olur Katotta indirgenme olur

* Anotta ¢ozinme olur Katotta birikme olur

(Al - AP + 3¢) (CU* + 26 - Cu)

* Anyonlar anotta toplanir « Katyonlar katotta toplanir

* Anolit bolge olyur Katolit bolge olgur

* Anotta oksijen cikgl gozlenir: Katotta hidrojen c¢iki gozlenir:
2H L0 — O, T +d4H™ + de 2H,0+2e - H,(g) 1 +20H"
*Ortamda klordr iyonu var ise anotta klor | « Ortamdaki ¢6ziinen gaz indirgenir
GIkisl gozlenir: 2CI™ - 2e” ~ Cly Oy 1 +4H" +4e” - 2H,0
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Sekil 3.1. Bir elektrokimyasal hiicrenigematik gérintimi

Elektrokimyasal prosesleri ¢evre kirlilik problemil@ dnlemede ve cézmede

On plana ¢ikaran esas kriterleri isag@adaki sekilde 6zetleyebiliriz (Scott, 1995):

Cok _vyonluluk: Elektrokimyasal prosesler birgcok cevre problemimgdzimunde

dogrudan veya dolayl olarak kullanilabilmektedir. Bl®kimyasal yikseltgenme ve
indirgenme sonucu, co6zeltilerin dgkilendiriimesi veya seyreltimesi yani faz
ayirmalari gergekigirilir. Sonug olarak birgok kirleticinin ve maddencgok disuk

konsantrasyonlara kadar bile ayrilmasi s6zkonusudur

Enerji_verimlili gi: Elektrokimyasal prosesler klasik proseslere goéabaddigik

sicakliklara ihtiyag duymaktadirlar (termal yanmibi)g DUsik elektriksel akim
dagihmlari, voltaj digmeleri ve yan reaksiyonlardan dolay! gda gug¢ kayiplarini
minimize etmek icin uygun elektrot ve hicre dizaynlile enerji verimleri
artirllabilmektedir. Boylece klasik sistemlere gaieha az enerji tiketimi ortaya

ctkmis olacaktir.

Otomasyona uyma kabiliyeti: Elektrokimyasal proseslerde elektriksekgkenler

(voltaj ve akim gibi) genellikle veri elde etmeyolkylastirma, proses kontroll ve

otomasyonu i¢in uygun 6zelliklerdir.

Cevreye uyum Elektrokimyasal proseslerde ana reaktif elektrottéroseste

genellikle cok fazla ekstra reaktifler gerekmemdkteilave olarak bu proseslerin
bircogunun yuksek secicilik 6zeflinden dolay! ikincil Grinlerin  okumu

g6zlenmemektedir.
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Maliyet tesirlili gi: Elektrokimyasal ekipmanin Uretimigletiimesi ve kontrolinin

tasarlamasi basit ve ucuzdur. Bircok ekipmana gokeaz bir alansgal etmektedir.
3.1.1. Faraday Kanunu ve Akim Verimi

Elektrokimyasal proseslerde kullanilan temel kafanaday Kanunu ve akim
verim sitlikleridir. Bir elektrokimyasal hicrede gecen akn miktari q ve akim
siddetil ile t zamani arasindaki gki (Scott, 1995; Pletcher and Walsh, 1990);

q=[(I d (3.1)

(3.1) reaksiyonu ile tanimlanir. Yukaridakitekte ¢c6zinen metalin (mol olarak)
miktari Faraday kanunu ile ifade edilirse (Sco®93; Pletcher and Walsh, 1990);

m=_94 -t (3.2)

seklinde yazilir. Bu gtlikte; n: ¢c6ztinen metalin tesir derligi, F: Faraday sabiti ve
96485 C/mol dgerine aittir. Bu proseslerde her bir elektrotta bir veyedbn fazla
reaksiyon gzamanli olarak gercelde. Bu reaksiyonlar akim verimi ile gkili olup,
elektrokimyasal sistemin verimini lcmedeki en 6iiaiterdir. Bir elektrokimyasal
sistemde; Faraday gerindeki kayip veya akim verimCE) ile ifade edilirse; akim

verimi yuk geggine bal olarak tanimlanir (Scott, 1995; Pletcher and $4all990):

CE = Y (3.3)
Gr
Bu ssitlikte; gp: olusan Urtintn harcagh yik ve gr: toplam harcanan yuk gerini
ifade etmektedir. Okan Urlin veya harcanan reaktantin miktari esasraknélcilen
(myet) ve teorik () akim verimi arasindaki gki;
m
CE = —act (3.4)
m
seklinde ifade edilir. (3.2) stli gi (3.4) sitliginde yerine yazilirsasagidaki esitlik
elde edilir.
Myet NF
q

Bir elektrottaki toplam akim, her reaksiyonun alamin toplamina g olacaktir.

CE= (3.5)

Bu durumda bir elektrottaki toplam akim
=X (3.6)
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olacaktir. Elektrokimyasal proseste herhangi bidaarakim verimi, akima Iga
olarakseklinde ifade edilir.

CEII—j (3.7)

3.2. Elektrokimyasal Atiksu Aritim Prosesleri

Elektrokimyasal atiksu aritim proseslerini birbotém ayiran en dnemli 6zellik
kirleticilerin giderilmesini sglayan elektrokimyasal prosesgekli ve yapisidir. Bu
durumu belirleyen kullanilan elektrotlarin 6zelgkidir. Elektrokimyasal atiksu
aritiminda en ¢ok elektrooksidasyon (EOx), elekitayon (EF) ve
elektrokoagulasyon (EC) prosesleri kullaniimaktaBu prosesler birlikte veya ayri
olarak bir sistem icerisinde olabilir. Atiksuda boén kirleticiler bu prosesler ile

okside, adsorbe veya reaktér yluzeyinde birikerekray s&lanmaktadir.

Elektrooksidasyon ve elektroflotasyon proseslerimttama kayi dayanikl
cbzinmeyen inert metal veya metal saldarindan yapilm elektrotlar (Ti/Sn,
Ti/Ru, Pt/Ti/lr, celik gibi) kullaniimaktadir (Ragbwaret al, 1994; Szpyrkowiczet

al., 1995; Vlyssideset al, 2001). EOx‘da elektrokimyasal olarak gdm OH"
radikali ile organik maddelerin oksidasyonu olmakta Elektroflotasyonda ise
oksidasyondan ziyade c¢ikan gazlar, (@ H,) yardimiyla kirleticilerin reaktor
yuzeyinde toplanarak ayrilmasigtnir. EC‘da ortamda ¢6zinen metal elektrotlar
(Al ve Fe gibi) kullaniimaktadir. Bu elektrotlardagdziinen metal iyonlari ortam
kosullarina gore metal-polimer kompleksleri giurarak kirleticileri adsorplayarak
koagule olmaktadir. EC prosesinde kirleticilerisrken de EOx gercelgimedir. EC
‘nun diger proseslerden farki ortamdan kirletici giderimioksidasyon, koagulasyon
ve flotasyon olaylar birlikte olabilmektedir. AnlcaEC prosesinde kirleticilerin
oksidasyonu pek agik olmayip, ortaartlarina bghdir.

3.2.1. Elektrooksidasyon (EOx) Prosesi

C6zunmeyen metal/metal oksit elektrotlar (Pt/TIRT/Ir, Ni/Ti/Ga, ¢elik gibi)

ile ortamdaki kirleticilerin okside oldiu proses elektrooksidasyon prosesi olarak
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bilinir. EOx‘da en iyi sonuglarin metal oksit arerlb alindg belirtilmistir
(Szpyrkowiczet al, 1995; Rajeshwagt al, 1994). Ru@, Co;04 ve Mn(Q, titanyum
bazi Uzerine tatbiki ile okturulan anotun gier anotlara gbére daha iyi katalitik
aktivite gostermektedir. Bununla beraber, skur ve grafit anotlari da cok iyi
sonugclar vermektedir. Bazi anot elektrotlarin reekkKOI giderim verimleriTablo
3.2de verilmistir (Scott, 1995; Rajeshwaet al, 1994; Yokovlevet al, 1988).
Elektrotlarin bulundgu ortam ¢cok 6nemli olup, iki tip oksidasyon s6z ksuadur.
Bunlar anotik (direkt) ve dolayl (indirekt) oksisipondur. Laboratuar ve pilot
Olcekte bir EOx sistemi sirasiy§ekil 3.2 ve Sekil 3.3 ‘de gosterilmgtir.

Tablo 3.2.Bazi anot elektrotlarinin renk ve KOI giderim solau

Anot materyali | Renk giderimi (%) KO giderimi (%)
Ti/Pt 20 5
Ti/RUO,-TiO; 42 26
Ti/SNnO,-ShOs 45 -
Ti/Pt-Ir 50 39
Ti/MnO,-RuO, 46 0
TiRhO,-TiO, 47 26
TiPdO-CaO, 48 s
Ti/RuO, 99 %0
Ti/Pt 99 99
Ti/Pt/Ir 99 -

pH metre + 2
A7 TiPbO, or
Paslanmaz Ti/TiRuO,
Sahit sicakhk celik katot AV anot
sirkilatért S1== 1 =To

L J

Santrifllj
pormpas

Sekil 3.2. Deri sanayi atiksularinin EOx ile aritimi (Panizral Cerisola, 2004)
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Sekil 3.3. Tekstil atiksularinin EOx ile aritimi (Vlyssidesal, 2000)

biyolojik olarak parcalanabilir organik bilere dongturilmesi olup, EOx‘dan
sonra biyolojik artim gerekebilir. Elektrokimyasayristirmada ise C® ve HO
acga cikmaktadir. Bu durun$ekil 3.4den de gortulmektedir. Bu konu ile ilgili
yapilan bir cakmada; 1,4 benzokinon iceren ¢ozeltilerden Tifl@hot elektrotlar
kullanildiginda toksik olmayan ve biyolojik agabilirligi kolay alifatik organik
bilesikler olusurken, Ti/SnQ@ anot elektrotlar kullanilganda ise C@Q ve HO agga
ciktigl ifade edilmgtir (Pulgarinet al, 1994). Anotik oksidasyon ile atiksulardaki
istenmeyen organik bi&klerin EOX, elektrokimyasal dogim ve ayrtirmasekilde
gerceklemektedir (Sekil 3.4).

Ti/TiRuO- Ti/PbO-
elektrot elektrot )
H Ol +— (I - —Tannik
- - 5 Tannik : Y asit
~Cl ?—CI *. , asit > Cl '?—'Clzx‘(:ﬂ;
Cl=Ch o, ~ Tannik asit
1O > €O,
i i _Tannik asit
i » OH(
* i~ CO
i - H,O:
i Aana (bulk) i
Sinr tabaka cozelti Simir tabaka Ana (bulk)
(ara yiizey) (ara ylzey) cozelti
(a)Organik bilgiklerin EOx (Vlyssideset al, 2004) (b) Tannik asitin EOXx

(Panizza and Cerisola, 2004)
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Anotik oksidasyon ile organik maddelerin tam oksigtmu bazen
gerceklgememektedir. Kirleticilerin anotik oksidasyonu gdodan elektrotlarda
yukseltgenme reaksiyonlari ile gercekiektedir. Yuksek molekdl grlikli
organiklerin tam oksidasyonu icin daha fazla el@ktve enerji gerekege icin

prosesin yatirim velietme maliyeti artacaktir.

Metal kaplamaslemlerinde krom ¢ok yaygin biekilde kullaniimakta olup,
kromun c¢ok dgik konsantrasyonlarda bile elektrooksidasyonu soenaootta

asagldakisekilde gerceklgmektedir.
2Cr* +7H,0 = Cr,07 +14H" +6€ (3.8)

Anotik oksidasyona bir @er ornek olarak fenolin sulu ortamdaki oksidasyonu
verilebilir (Scott, 1995).

CsHsO (fenol)= C4H,0, (benzadkinon)= C,H ,O, (maleikasit)+ 2CO, = 4CO,
(3.9)

indirekt (dolayli) oksidasyonda ise; ortamda bamydsal maddeler bulunmasi
veya dsaridan sisteme ilave edilmesi halinde elektrokimyaseaksiyonlar
sonucunda oksitleyici ajanlaeklinde (Ch, CIO,, Os, O, OH, CIOH, H,O,, O, Hy,
CO, gibi) turler olymaktadir. Q OH ve CIOH ylksek oksitleyici 6zelfie sahip
radikaller olup, cok kisa émurladirler. Bu radileall tekrar CJ, CIO,, O3, H,O, ve
O, oksitleyici turlere dongiirler veya d@rudan (direkt) organik tdrleri okside
ederler. Radikallerin olduk¢a uzun 6miurlu ve oksiaan prosesindeki elektrodlardan
belli bir uzakhktaki alan icine difuzlengli durumda (direkt veya dwoudan
oksidasyon) radikallerin parcalanmasindan birigCik ve & ) ve ikincil (CIO;, Os,
ve H0O, ) oksitleyici bilesikler olusmaktadir (Vlysside®t al, 2000; Vlyssides and
Israilides, 1997).

Atiksu icerisindeki organik bikgklerin dogrudan (direkt) EOx hizi anotun
katalitik aktivitesi, uygulanan akim ganlugu ve anotun aktif noktalarindaki organik
bilesiklerin difiizyon hizina bghdir. Indirekt veya anotik oksidasyon hizi ise
sicaklik, pH ve atiksu ¢ozeltisi icindeki ikincksidantlarin difizyon hizina adir.

Atiksu icindeki Kkirleticilerin elektrooksidasyonunatik elektrokimyasal prosese
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dayandiriimaktadir. Cunki ikincil oksitleyici bgigler atiksu icindeki organik
bilesiklerin CO, ve HO ‘ya tamamen pargcalanmasinglsgamayabilirler.

Bircok argtirici asidik ¢ozeltilerde; & serbest klor ve belki bir miktar Qe
dogrudan oksidasyon prosesindeki klor oksitler gibindd oksitleyiciler ortaya
ctkmaktadir (Vlyssidest al, 2000; Cheret al, 2000(a)). Orta alkali ¢ozeltilerde ise
klortr, klor gazina ve hipoklorit, klortir iyonungonuna doéngmektedir. Bunun
yanisira Q, bir miktar HO, ve belki Q olusabilir. Olusan bu reaksiyonlarsagida

ifade edilmstir:

2CI" = 2CI" +2e” (3.10)
2CI" = Cly, (3.11)
Clyg +H,0 = HOCI+CI™ + H* (3.12)
HOCI = CIO™ +H” (3.13)
0,, +H" +2¢ = H,0, (3.14)

Kuvvetli alkali ¢ozeltilerde kararh klorat anyon@lO; olusumundan dolayi

klorur klor gazi ve klorur iyonlarina indirgenern lgevrim s6z konusudur. Bu yizden
EOx prosesinde g@iik pH‘da klortrler serbest klortre, yiuksek pH‘da iklorat

iyonlarina indirgenmektedir. Yalniz orta alkali-ngiH arasinda serbest hidroksil
radikallerin ~ sdrekli olgumu, balangic konsantrasyonlarindaki klordrlerin

kararliliklarini muhafaza etmesiniggamaktadir.

Yuksek klor iyonu iceren bir tekstil atiksuyunun/RuQ,, Ti/Pt ve Ti/Pt/Ir
elektrotlar ile direkt veya indirekt ektrooksidasyo sonucunda organik tirlerin
oksidasyonunda oldukca etkili olg gorilmitar. Balangic 6330 mg/L klor
konsantrasyonu ve 960 mg/L KOI iggérne sahip atiksu 60 dak'lik
elektrooksidasyon slresi sonucunda Ti/Rudri/Pt ve Ti/Pt/lr elektrodlar
kullanilarak aritilmg olup, sirasiyla %92, 87.5 ve 85.2 KOI giderimiesketilmitir
(Naumezyket al, 1994).

Iki ucunda grafit anot ve katot elektrotlarin bulupd cam boru igine
yerlestirilen grafit Raschig halkalarindan ibaret iki kptu damlatmali bir reaktérde

anotik oksidasyonla Congo Red ve Xiron Blau 2RHD/db@d0zeltilerinden renk
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gidermi yapilmgtir. Congo Red bgangi¢ boya ¢o6zelti konsantrasyonu 10, 20 ve 30
mg/L oldusu durumlarda renk giderim verimi ve enerji tuketismasiyla %92 (143
kWh/kg enerji tuketimi), %93 (75 kWh/kg), %94 (5k/kg) gerceklgmistir.
Xiron Blau 2RHD boya c¢6zelti konsantasyonu 20, 8049 mg/L icin ise sirasiyla,
%96 (67 kWh/kg enerji tiiketimi), %97 (46 kWh/kg) 9% (31 kWh/kg) bulunmgiur
(Ogiitverenet al, 1992(b)).

Yapilan bircok caklmada, tekstil atiksu ve boya c¢ozeltilerinden ortariiCl
olmadgl durumda renk giderim veriminin giik oldusu tespit edilmgtir. Diger
taraftan ortamda klor iyonlarinin bulunmasinin (Na€h gelen Cliyonlari) anottan
klor gazi agta ¢cikmasina yol ag; ortam pH’sina goére, pH 1.50‘'de CpH 4.0-7.0
arasinda ise HOCI ve pH 10.0'da OCikirleticileri oksitleyici klor tlrleri ortaya
citkmaktadir. Buna goére bir EOx prosesinde, boyalaanotta ylkseltgenmesi,
cOzeltide bulunan NaCl nedeniyle ghm aktif klor bilgikleri ve ortamin pH
degserine b&l olarak anotta aga cikan oksijen ile renk gideriminin olgu ifade
edilmektedir (Cheret al, 2000(a); @utverenet al, 1992(c)). Boyar maddeler igin
EOx prosesi incelenginde anotta boyar maddelerin yukseltgenmesi, tepkim
suresine ve boyanin cinsineghaoldugu gorulmigttr. Yapilan incelemelerde 6nce
azo Urdnlerinin  ylUkseltgengli ve azo sayisi arttikca elektrokimyasal
yukseltgenmenin daha etkin ofglu belirlenmitir. Boyalarin parcalanarak
renksizlgmesi sonucu okan urtnlerin analizi tatmin edici olmaul yikseltgenme
basamgl mekanizmasi tam olarak aciklanamstmi YUkseltgenme hizinin dncelikle

kullanilan anot materyalinden etkilegdifade edilmitir.

Ideal bir EOx prosesinde, aritma veriminin yiksggi teknolojilere uyumu
aclk olmasi ve en dnemlisi aritim sonucusatutrtinlerin hicbirinin toksik olmamasi
gerekir. Kirleticilerin EOx‘dan olgacak ikincil trtnlerin biyolojik aysabilirli ginin
mumkin olmasinin yanisira uygunsdg standartlarini da gemasi gerekmektedir
(Scott, 1995).
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3.2.2. Elektroflotasyon (EF) prosesi

Atiksu aritiminda en fazla kullanilan elektrokimgharitim proseslerinden bir
digeri elektoflotasyondur (Gaet al, 2005; Cheret al, 2002; Cheret al, 2000(b);
Fukui and Yuu, 1984). Elektroflotasyon, elektrditsartlara gore olgan gaz
kabarciklart (H, O, gibi) tarafindan kolloidal partikillerin adsorpkak su
yuzeyine d@ru hareket ederek toplanmaslemidir (Sekil 3.5 ve Sekil 3.6). Bu

gazlarin olgum reaksiyonlarig@gida verilmétir:

Anotta: 2H,0= O, 1 +4H" +4e” (3.15)

2(g

Katotta: 4H" +4e = 2H,, (3.16)

Oldukca yuksek dispersiyona sahip bu kabarcikladkO®-um capindadir.
Elektrot yiizey alanina kb olarak kabarciklarin sayisi 10-20 milyonfcarasinda
desismektedir (Muller, 1992; Matis and Zouboulis, 199%obya et al, 2001,
Romanov et al, 2000). Bu glemin vyapildg reaktorlere elektroflotator adi
verilmektedir. Elektroflotatér ylzeyinde toplananunyaklar kopuk styiricilar
yardimiyla siyrilarak filtrasyona gonderilir. ERmMiverimi; olisan kabarciklarin
hacmine ve sayisina, gan kabarciklarin boyutu ise; akimggmlugu, elektrot cinsi
ve sekline bahdir. Akim yogunlugun, elektrot materyali, pH ve sicaklik
degistirilerek kabarciklarin sayisi ve buyugiil kontrol edilebilmekte olup, bu
sayede EF'nin hizi arttirilabilmektedir (Romaretal, 2000).

1. EC giic kaynad

2. EF giic kaynag

3. Perilstatik pompa
4. Atiksu girisi

5. EC reaktor

6. EC elektrotlar

7. EF reaktir

8. EF elektrotlar

9. Elektrot tutucular
10.Kapiik siyirici
11.Kdpiik toplayici
12.Atiksu arntim cikisi

Sekil 3.5. Bir EC-EF prosesinigematik gérinimu (Casqueiea al, 2006)



55

Motor

——=Flektrodlar

Sekil 3.6. Bir laboratuar EF reaktoriinin gérinimui (Romaebal, 2000)

Su icindeki kati stspansiyonlarin, darin, emdulsiyonlarin ve kolloidal
partiktlerin ve déer organik maddelerin ayrilmasisdg edilecek atik suyun BOI
deserinin disurilmesinde bgica islemdir. Flokilasyon kimyasallarinigFe® gibi)

eklenmesi veya hava flotasyonu genellikle cokelmetdieha hizli bir ayrim géar.

Flotasyon tekri hidrofobik yilizeylerin olgmasi veya varfina balidir ki,
bunun icin ylzey aktif maddeleri kullanilir. Bu nukder, hava kabarciklar ile
temasta olan Kkirletici partikillerin biraraya toptaasina yardimci olur. Partikdl
yogunlugundaki dgisim sonucu, disperse partikiller flokllatér yizeyine
yuzdurilerek koépuk tabakasinda kalmasilaar. Bu tabaka daha sonra mekanik
olarak siyrilir. Flotasyondaki problem 2on‘den daha kicuk boyuttaki partikillerin
gideriminde ortaya cikar. Bu problem, coziumgmiava flotasyonu (DAF) veya
elektroflotasyon ile olgturulan ince gaz kabarciklarl ile ¢ozumlenebilirF, E
cOzeltilerden c6zinmu hava flotasyonuna nazaran daha kicgik boyuttaki

partiktllerin (8-15um) ayrilmasini sgamis olmaktadir.

Elektroflotatdre uygulanan akim gonlugu desistirilerek farkl boyutlarda gaz
kabarciklari olgturulabilir, boylece daha biyuk bir ylzey alani solu ki, gaz
kabarciklarin cargmasi ve biraraya gelme olagilartirilmis olunur. Bu durumda
aylrma verimi ve etkingi artirilhir. EF hicrelerinde tercih edilen akimgymluklari

genellikle 0.1-10 mA/cidir. Hiicre potansiyeli 10 V derine ciktginda enerii
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tiketimi 0.2-0.4 kWh/r aralgindadir. EF hiicrelerinin kapasiteleri genelde ylkse
olmayip, maksimum aritma orani 156/m civarindadir (Pletcher and Walsh, 1990).

EF; ya-su emdulsiyonlari, metal kaplama atélyeleri, maadkonserve, yemek
uretim, ciftlik, kagit, lokanta, tekstil, boya, kimya, deri endustrikatlarinin
aritiminda kullaniimaktadir. Gemi sintine ve gueedtiksularinin aritiminda da
kullaniimaktadir. Ayrica; maden cevherleri ve arkhdan dgerli metallerin eldesi
ve geri kazanimi; deniz suyundan magnezyum eldadioaktif ve toksik metal
atiksularin arntimi, biyoteknolojide bir kisim madietin eldesi ve ayrilma
islemlerinde de kullaniimaktadir (Matis and ZoubsulB95; Miiller, 1992).

Dispers Blue 56 boya cotzeltisi ve tekstil boyam&ksatlarindan EF ve EC
islemi ayni reaktdrde gercekt@ilmis olup, 10 mA/crA akim ygunlugunda
aliminyum elektrotlar kullanilginda %93'luk bir renk giderme verimi elde
edilmistir. Ayri reaktorlerde tekstil atiksuyu icin  EF‘dd5 mA/cnf akim
yogunlugunda %85’lik renk giderimi elde edilirken, elektimbkoagulasyonda ise
10 mA/cnf akim yagunlugunda ise aliminyum elektrotlar kullangehda %94'lik
bir giderme verimi elde edilngtir (Oglitverenet al, 1992(a)).

3.2.3. Elektrokoagulasyon (EC) prosesi

EC ile atiksu aritimi ilk olarak 1889’ diagiltere’de onerilmitir (Mattesonet
al.,1995). Daha sonra ABD’de 1909°'da demir ve alummyelektrotlar kullanilarak
elektrokoogulasyon ile atiksularin aritimi ile ligbir patent alinmytir. Buyik
Olcekte EC ile icme sularinin aritimi 1946’da ABBP’dk olarak uygulanngtir. Bu
metotta aliminyum anotlar kullanilarak elektrokiragh hidrolize ile aliminyum
hidroksit floklari olgturulur. Elektroliz ile olgan floklarin ctkelmesi veya
sedimantasyonu hizlidiigme sularindan renk giderimi gercegtigimis olur. Ayni
sistem ile demir elektrotlar kullanilarak 1956 tayiltere’de nehir sulari aritilrgtar.
1946 ve 1956 yillarinda yapilan iki ai@amada renk ve tirbidite gideriminde yiksek
kaliteye aritilmg suyun elde edilmesi sonuclarin tmit verici @dou gosterngiir.
Kimyasal koagulasyon prosesi ile kdastirildiginda yuksek bgangic yatirim
maliyetinden dolayi o yillarda pek kabul gormetini Son zamanlarda, atiksu aritim
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desarj cikslarina getirilen sinirlamalardan dolayr EC yenidgindeme gelngtir.
1972'de EC ile gida endustrisi atiksulari artgim Bu calgmada; EC ¢ozunnsi
hava flotasyonu ile yapilan kimyasal dozlama ileskastiriimistir. Her iki proseste
de flok olsumu s6z konusu olup, EC'de daha hizhgyo bir floklasma
g6zlenmektedir. EC’deki giince kultirlerden mikroorganizmalarin ve atiksudan
¢bzinmiy maddeler ve protein giderimine uygulagtm (Mattesonet al, 1995).
1980’de Rus bilim adamlari atiksularin farkli mé&otle aritimini inceleyerek EC ile
bu konudaki dgiincelere yeni bakiacilari getirmgler ve ya&-su kargimlarindan
yagl gidermglerdir. Aliminyum elektrotlar kullanilggnda istenmeyen c¢okeltilerin
olusumu yukaridaki ¢cagmalarin ortak gorguidir. EC esnhasinda meydana gelen
cOkeltiler genellikle cok fazla metal hidroksit glumundan kaynaklanmaktadir. Bu
hidroksitler ctzinen elektrot malzemesinden ilegintgektedir. Ber aliminyum
elektrotlar kullaniliyorsa, sonugta eacak cokeltiler ¢cop sahalarinashtilacaktir.
EC’de bundan dolayr demir elektrotlar daha fazlzikeedilmektedir. ClUnki ¢op
deponi alanlarindagar metal kirliligi ortaya cikabilir. EC demir elektrot kullanmasi
halinde Al elektrot kullanildyn sistem kadar renk acisindan bgeffaflik
sglanamamaktadir. Cok az miktarda da olsa ¢Ozignddmir iyonlari suda renk

olusumuna yol agmaktadir.

EC proseslerinde genellikle gim akim (DC) vedogru akim guc s@ayicilari
kullaniimaktadir. 1980’li yillarin banda alternatif akim kullanan EC sistemleri
Uzerine cakmalarin yapildii gorilmektedir. Ozellikle maden endiistrisindesatu
komur partiktlleri ve stspanse killerin stabilitegani kararlilginin kirilmasinda
alternatif akimli EC sistemi kullanilgtir (EPA, 1993).20. ylzyilda atiksularin
aritiminda EC prosesinin kullanim glincesi sinirh iken, 6zellikle son 20 vyil
icerisinde popdularitesi ve etkigli 6zellikle Avrupa ve Giney Amerika ulkelerinde
kullaniminin artgini gérmekteyiz. Kait ve kait hamuru endustrisinde, maden ve
metal proses endustrisinde kullangtm Ayrica gida, yg, boya, maden sanayi
atiksulari, organik madde iceren sizinti sulakaida, flor giderimi, tekstil, sentetik

deterjan ve maden uretiglemleri atiksularinin aritiminda kullantlir.

EC'de anot olarak ¢oziinen demir veya aliminyum teddlar kullaniimasi
halinde bu elektrotlar coziinerek cozeltiyé*Ate Fé* , F€* iyonlari vermekte olup,

bu iyonlar sudaki hidroksil iyonlari ile bigerek ¢cok az ¢oziunen Al(OK)Fe(OH)
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ve Fe(OH) gibi metal hidroksitler olgturmaktadir. Elektrokoagulasyon aninda
olusan metal hidroksit partiktllerinin adsorbsiyon dikdtri cok yiksektir.

Yirminci yuzyilda atiksularin aritiminda EC prosesi kullanim dguncesi
sinirli iken, 6zellikle son 20 yil icerisinde pogiitesi ve etkinki 6zellikle Avrupa
ve Guney Amerika ulkelerinde kullaniminin gmitn gérmekteyiz. Bununla birlikte
son zamanlarda atiksulardaki Kkirleticilere getirilgisitiamalar nedeniyle EC'nin
kullanimina olan ilgi artmgtir (Mollah et al, 2001). EC son 15 yilda ggiis
ulkelerde endustriyel atiksularin artimi igin larlimaya bglandi (Scott, 1995). EC
‘da aliuminyum (Al) ve/veya demir (Fe) anot olaraldl&nilir. Anot ve katotlarda
olusan hidroliz reaksiyonlari tarafindan aliminyum veyemir hidroksit floklar
ortaya cikar. Busekilde dretilen floklar hizla ¢cokerek veya flotagj® yluzeyde
toplanarak atiksulardaki kirleticilerin giderimimeden olurlar. Bu arada EC yuksek
ilk yatinrm maliyeti, onun dier aritma teknolojileri kadar yaygin kullanimini
engellemgtir. Bu ilgi EC'nin bircok su ve atiksu icin basie verimli bir aritma
metodu olgundandir (Chen, 2004; Mollakt al, 2001, Vik® @, 1984). EC‘de
kullanilan bazi reaktérler ve prosesl8ekil 3.7, Sekil 3.8 ve Sekil 3.9da
gosterilmitir.
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Atiksu aritim glemlerine gore elektrokoagilasyon prosesinin ayant&

dezavantajlari ortaya konulmwolup, bu durum sirasiyl@ablo 3.3 ve Tablo 3.4de
Ozetlenmgtir (Mills, 2000; Mollahet al, 2001; Chen, 2004). Ayrica bazi endustriyel

atiksularin EC ile antim sonuclarablo 3.5de gosterilmgtir.
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Tablo 3.3.Elektrokoagulasyonun avantajlari

*Basit ekipmanlar vesietmesartlari gerektirir. Aritim cikgi renksiz, kokusuz ve berraktir.

*Olusan camur, metal oksit ve metal hidroksitlerdersigu icin kolaylikla stabil hale getirilir ve
susuzlatirilabilir. Camur miktari azdir.Okan floklar kimyasal floklara benzemekle birliktealth
biylk floklar olma giliminde ve daha az I su icermektedirler. Asidik ortama direncli vealsil

olup, filtrasyonla daha hizli ayrilabilirler.

[«

*Kimyasal aritma ile karlastirildiginda elektrokoagilasyon ¢gksuyu daha az toplam ¢ozingn
katilar icerir. Elektrokoagillasyon prosesler en (kigkolloidal parcaciklari giderme avantajina
sahiptirler. Clinki cihazlarin uygulgdielektrik alan onlarin daha hizli hareket etmelesgslayarak
koagilasyonu kolayarir.

*Elektrokoagilasyonda kimyasal madde kullanimindaprklir ve bdylece kimyasal koagilasyond

182

ilave edilen yuksek konsantrasyondaki kimyasal deach sebep oldiu ikincil kirlenme olasiigl ve
asirt kimyasallarin nétralizasyonu problemi ortadahdkriimis olunur.

*Elektroliz sirasinda Uretilen gaz kabarciklarl didileri ¢cozelti ylizeyine tayabilir, daha kolay
ayrilmalari sglanir.Elektrokoagilasyon hicresi icindeki elektevdsabit konumda olup, elektriksgl
olarak kontrol edilir, boylece daha az bakim gerigkt

«Elektrokoagilasyon prosesi icin, kirsal alanlarigkteik prosese ilave edilen glgnpanellerinden

temin edilebilir.

Tablo 3.4.Elektrokoagulasyonun dezavantajlari

EC dezavantajlari:

» Cozlnen ‘harcanan elektrot’ larin diizenli olarekilenmesi gerekmektedir.
«Bazi yerlerde elektrik kullanimi pahali olabilir.
«Katot Gizerinde gecirimsiz bir film tabakas! gmu prosesin verimligini dustrebilir
« Atiksu cozeltilerinin yuksek iletkerie sahip olmasi gerekir.

*Bazi durumlarda jelatinli hidroksit ¢oziinme yoniimeyledebilir.

3.2.3.1. Elektrokoagilasyonun teknolojisi

En basit bir EC reaktdrt, bir elektrolit icine daltinis bir anot ve bir katottan
olusmaktadir. C6zlinen anot ve katot elektrotlar bir diaynaina balanir. Bu
durumda anotta oksidasyon olgoadan anot materyali elektrokimyasal olarak
cbzlunecektir. Bu arada katot ise pasivasyona maalacaktir. Fakat bu durum
atiksu aritimi igin uygun g¢ddir; cuinkt metal elektrotlarin yeterli miktarda
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¢bzinmesi icgin kullanilan elektrotlarin geniylizey alanina sahip olmalari
gerekmektedir. Anot ve katot elektrotlar paraleyaeseri bglanmak suretiyle tek

kutuplu (monopolar) elektrokimyasal reaktorler gluulabilir.

Bazi farkli atiksularin EC prosesi ile aritifiablo 3.5de verilmistir. Ayrica
tekstil atiksulari ve tekstil boyalarinin artiman@Arslan-Alatonet al, 2009; Kobya
et al, 2009; Arslan-Alatoret al, 2008;Sensoy vd., 20085ensoy 2008Sensoy vd.,
2008; Kobyaet al, 2006; Karagozgu vd., 2008;Sentirk 2004; Kobyat al, 2003;
Sentiirk vd., 2003; Ozgiirses, 2003; Uygun 2003; @&02; Sozbir, 2002), metal
kaplama atiksulari ve metal fosfatlama (Kabdaslal, 2009; Kobyaet al, 2010;
Yigit, 2008; Uzun-Parlak, 2008; Dedeli, 2008; Dedetl. 2008; Adhoum and
Monser, 2004), deri sanayi atiksulagaili, 2007), fenol iceren atiksularin aritimi
(Sahin, 2009), ila¢ uretim atiksulari (Kan, 2009), maya uretim atiksulari
(Delipinar, 2007; Kobya and Delipinar, 2008), metabme atiksularinin (Ciftci,
2007; Kobyeet al, 2008), pilic kesimhane atiksulari (Kobsggal, 2006) gibi bircok
attksu da EC prosesi ile dali bir sekilde antildg saptanntir.
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Tablo 3.5.Bazi endustriyel atiksularin elektrokoagulasyoraiem sonuclari

Optimum prosesartlari Elektrot Girg KOl Isletme Kaynaklar
maliyeti
Atiksu tipi Akim Isletme tipi KOI giderimi (%) ($/m)
yogunlugu pH suresi (mg/L)
Alcm’ (dak.)
Alkol distilasyon glemi atiksulari 20 5.2 180 Fe 4750 15 Yavuz, (3007
Alkol distilasyon glemi atiksulari 182 4.8 60 Al 14555 76 Karetral, (2006)
Sithane atiksulari 0.6 7.0 1 Fe 18300 98 SendilCzacar, (2006)
Patates cips Uretim atiksulari 300 4-6 40 Al 22802 62 6.32 Kobyat al, (2006(a))
Pasta ve yemek Uretim proses atiksulari 18.2 4.0 60 Al 7500 80 Roa-Moralest al, (2006)
Gida proses atiksulari 18.2 4.( 30 Al 2500-23000 88 Barrera-Diazt al., (2006)
Zeytinyasl Uretim atiksular 75 4-6 25 Al 30.000 76 Adhoanmd Monser, (2004)
Zeytinygsl Uretim atiksular 20 6.2 30 Al 48500 52 Iretral,, (2004)
Zeytinygsl Uretim atiksular 20 6.2 30 Fe 48500 42 Ieaal, (2004)
Yumurta Uretim proses atiksulari 80 5.0 35 Al 4200 92 Xuet al,, (2002)
Tavuk mezbahane atiksulari 150 2.0 25 Al 27500 93 Bayramogluet al, (2006)
Tavuk mezbahane atiksulari 150 2.0 25 Fe 27500 85 Bayramogluet al, (2006)
Lokanta (resturant) atiksulari 30-80 6-10 90 Al 66240 84-99 Chen et al., (2000(a))
Maya uretim proses atiksulari 70 7.0 50 Fe 2485 69 Kobya and Delipinar, (2008)
Maya Uretim proses atiksulari 70 6.5 50 Al 2485 71 Kobya and Delipinar, (2008)
Tekstil atiksulari 30 5.0 15 Al 2031 63 0.40 Bayogto et al., (2007)
Tekstil atiksulari 30 7.0 15 Fe 2031 65 0.25 Bayrglmet al., (2007)
Kagit hamuru ve kgt Uretim atiksulari 55.6 7.0 60 Fe 2050 80 Matetsdl., (2006)
Karisik endustriyel atiksular 455 4-8 60 Al 800-2500 -g8l Linares-Hernandez al., (2007)
Sigara endustrisi atiksulari 10.9 7.2 85 Fe 1180 60 Bejankiwar, (2002)
Kimyasal polishing atiksulari 93 7.3 30 Al/Fe 500 58 Lai and Lin, (2003)
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3.2.3.2. Elektrokoagulasyonun Teorisi

EC‘da anot olarak ¢ozunen demir veya aliminyum teddlar kullaniimasi
halinde bu elektrotlar coziinerek ¢ozeltiyé*Ate FE* , F€* iyonlari vermekte olup,
bu iyonlar sudaki hidroksil iyonlari ile bigerek cok az ¢ozinen Al(Ok)Fe(OH)
ve Fe(OHj gibi metal hidroksitler olgturmaktadir. EC aninda alan metal hidroksit
partiktllerinin  adsorpsiyon 0zellikleri ¢ok yiksekt Cozelti sistemlerinin
elektrokimyasal proses mekanizmasi olduk¢ca kompiekBrosesde genellikle EC,
EF ve EOx olmak lzere U¢ onemli mekanizmanin lhelikneydana gelgdine
inaniimaktadir (Moreno-Casillast al, 2007; Canizares et al., 2006; Canizateal,
2005; Holtet al, 2002; Gursegt al, 2002; Jiangat al, 2002). Elektrokimyasal
proseste anotta yukseltgenme, kattotta ise indingerlacaktir. EC prosesinde
genellikle ard arda igamanin oldgu kabul edilmektedir§ekil 3.10).

« Elektrolitik oksidasyonda ¢oziinen elektrot ileagalan tirlerin olgumu

« Kirleticilerin destablizasyonu, partikil stisparmiy ve emdulsiyonlarin kirlimasi

» Destablize edilmgifazlarda floklarin toplanmasi

Kirleticilerin destablizasyon mekanizmasi, partikslispansiyonu ve emdilsiyon
kirllmasi gagidaki sekilde tanimlanir:

» COzelti icinden gecen akimdan dolay! ¢ozinen sdalkt ¢ozinmesiyle meydana
gelen iyonlarin etkilgmleri sonucu yuklu ttrlerin, okan iyonlar etrafindaki danik
cift tabakanin siktiriimasi sglanir.

» Sudaki mevcut iyonik tdrlerin yiklerinin notraleyponu elektrokimyasal olarak

cobzlinen elektrotlar tarafindan Uretilen zit iyoldaalanir.

EC'nun mekanizmasi, ortamin kimyasal 6z@flle ve iletkenigine balidir.
Ayrica pH, ortamdaki kolloidal partikillerin  boyutwe kimyasal tirlerin
konsantrasyonu gibi 6zellikler de EC prosesi Uzegtki etmektedir. EC'da Al ve Fe
elektrotlar en cok tercih edilen ve kullanilan etek materyalleridir (Chen, 2004;
Mollah et al, 2001; Cheret al.,2000).

Anotta: My = M, +ne” (3.17)

2H,0= 0, +4H" +4€ (3.18)
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Katotta: n(H,0)+ne = (n/2)H,, +n(OH") (3.19)
4H" +4€ = 2H,, (3.20)

Toplam reak.M , +(2+n)H,0=> (2+ (nN/2))H,, + O, +N(OH") +M™

Elektrokimyasal proseste anot olarak kullanilanahkl(s): Fe veya Al ifade eder.
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Sekil 3.10. Elektrokoagulasyonun gjum mekanizmasi

3.2.3.3. EC ile Arsenik Giderimi Uzerine Yapilan

Calismalar

EC ile arsenik giderimi 500 mL'lik bir reaktordeslik elektrotlar kullanilarak
gerceklgtirilmistir ~ (Balasubramanian and  Madhavan, 2001). Arsenik
konsantrasyonu 100 mg/L, 0.5 ve 1.25 Afdrakim ygunluklarinda EC
gerceklatirilmi s olup, %90-95'in Uzerinde giderim verimi elde editir. Yaklasik 6
saatlik bir elektroliz sonucunda arsenik gidermeirhn elektroliz suresinden
bagimsiz oldgu goérillmitir. Reaktdr cozelti hacmi 500 mL, AY = 1.25 Afdde
25 mg/L arsenik konsantrasyonunda yala2 saatlik elektroliz suresinde %95
tizerinde bir giderim verimi ganmstir. AY = 1.25 A/dnf ve 100 mg/L arsenik
konsantrasyon kaoillarinda reaktordeki ¢ozelti konsantrasyonu 200 ‘yaL
disurulerek gercekigirlen EC'da giderme veriminin ¢ok fazla giemedii
sonucuna varilngtir. Yaklasik pH = 1.40 ‘de (AY = 1.25 A/dfve 0.5 A/dm, 100
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mg/L ve 500 mL reaktor ¢Ozelti hacmi) gercekiglen EC‘de 3‘inci saattden sonra
EC ciks pH deserinin sirekli artarak pH = 9'da yakla pH = 5 dgerine ulgtigi
gozlenmitir. Asidik kosullarda F&" iyonlari meydana gelgi, Fe(OH)
olusumundan ziyade ojan FE* iyonlarinin arsenat ile reaksiyongilenli oldugu
ifade edilmgtir. Arsenigin buyudk bir kisminin giderilgi yaklasik 1-2 saatlik strede
cikis pH deserinin sabit kaldil, 3 saatten sonra ¢skpH deerinin surekli artmaya
baslatidi goralmigtir. Asidik kasullarda FeAsQ@ olustugu, bunun da ¢ikdaki renk
degisimi (acik sari renk) ile teyit edilgi saptanmytir. pH = 4.60 oldgunda bu renk
gozlendgi ve bu pH dgerine kadar FeAsQin olustugu, elektroliz suresinin daha da
artirilmasi ile bazik demir arsenat Rilgnin olustugu ifade edilmgtir.

Fe, Al ve Ti elektrotlar kullanilarak EC proses Iaboratuar 6lgende arsenik
giderimi incelenmy olup, Fe elektrotlarin arsenik gideriminde dahkiliebldugu
saptanmytir (Kumaret al, 2004). AY = 0.65-1.53 mA/cffde arsenik gideriminin
cok hizli ve pH = 6-8 arasinda arsenik giderimiriiee pH'nin etkisinin olmadi
saptanmytir. EC prosesi ile A€ giderim veriminin kimyasal koagiilasyondan daha
iyi, fakat A giderim veriminin ise kimyasal koagilasyon ile ayaldusu
bulunmutur. EC reaktdru 1.5 L, reaktdrdeki ¢ozelti hacmL,1herbir elektrotun
ylizey alani 36 chwe iki elektrot arasi mesafe 0.5 cm‘dir. Arseniizeltileri %1 lik
NaOH cozeltisinde A®; ¢ozllerek hazirlandi ve kullaniimadan once safilsu
seyreldildi. Ayrica NgHAsO,.7H,O‘den arsenat c¢ozeltisi hazirlargtm. Bu stok
cOzeltilerden musluk suyuna istenen konsantrasycardeanik ilave edilerek EC
deneylerinde kullanilan ¢ozeltiler hazirlagtm Musluk suyunun pH = 7.2-7.5,
bikarbonat alkalinitesi 45-50 mg/L CaGOc¢o6zinmg Fe, fosfat ve arsegin
bulunmadgi ifade edilmitir. Fe elektrotlar ile A¥ giderimi 1.53 AmA/crive pH =
7.1'de >%99 arsenik gidermi, 100 Clomb/L'de L@/L cikis As elde edilmitir. Al

elektrotlar ile AY = 2.19 mA/cthve pH =7.2 ‘de arsenik konsantrasyonu 0.2
mg/L‘'den 0.053 mg/L'ye (%37) daralmistar. Al elektrotlardaki keullarda Ti
elektrot ile %58'lik arsenik giderimi glanmstir. Elektiriksel yik 180 Cloumb/L ve
arsenik konsantrasyonu 0.164-0.278 mg/L arasindgsrdatir. isletme siresi 5
dakikada yaklgk %50-60 arsenik giderim verimi bulungwwlup, ¢iks 10 ppb
konsantrasyon gerine ulailimistir. Elde edilen veriler @gida 6zetlennstir (Tablo
3.6):



67

Tablo 3.6.Farkli pH ve arsenik turlerinde EC ile arsenikegithi

pH As tird Koagulan dozaji (mg Fe/L)
1.8 | 43 | 10.3 | 170 | 384
Arsenik giderimi (%)
As* 14 54 86 95 99
6 As®* 21 44 95 98 99
As* 10 52 90 95 99
7 As* 35 56 90 99 99
8 As** 11 51 74 90 99

Kuzey Meksika‘da La Comarca Lagunera bolgesindekiuksularinda arsenik
0.24-1 mg/L arasinda ol@u, arsenik zehirlenme belirtilerinin gozlepdve yaklgik
2 milyon insanin risk altinda olg@u ifade edilmgtir (Pargaet al, 2005). Kimyasal
madde ilavesi ve rejenerasyon gibi bgtem gerektirmeyen EC prosesi ile bu
sulardan arsepin giderilebilecgi soylenmg olup, bunun Uzerine bir cafna
yapiimstir. Karbon celik katot ve Fe anot elektrotlarin O¢inx15.4cm),
elektrotlararasi mesafe 6mm olan 1200 mL'lik bir E€aktord ile La Comarca
Lagunera bolgesindeki kuyu sularindan arsenik grdegtir. Kuyu suyu aritiimadan
once 600 mL/dak. bir pompa ile havalandirildi. Aikekonsantrasyonu 20 ppm ve
AY = 3.7-4.6 mA/c (4-5 A ve 20-40 V) yakkak 1.5 dakikada arsegin buyiik
Olciide giderildgi gozlenmitir. La Comarca Lagunera bélgesindeki kuyu sularini
(arsenik konsantrasyonu 0.025-0.05 ppm; iletkenl&00-4000uS/cm ve pH = 5.5-

7.1) EC bir pilot tesis caimasi ile gercekkgirilmistir. Reaktorde ka§l suresi 1
dakika, voltaj = 20-30 V ve akim = 5 ampersutbarinda EC'dan sonra >%99
uzerinde (EC ciki 0.002 ppm, ciki pH = 8.50 ve iletkenlik 500-200@.S/cm)

arsenik giderim verimi gganmstir. Arsenik giderimi icin bu kuyu sularinin ariim
icin bir mobil proses ile (Lamar Mobil Pilot Tesis)eksika Torreorsehrindeki kuyu
sularindan arsenik giderimi gercekiglmistir (Sekil 3.11). Mobil prosesin
kapasitesi 30 L/dakika, kuyu suyu arsenik konsagtrau 0.04 mg/L ve pH = 7 ‘dir.
Pilot tesis; EC reaktorleri, ayirma tanklari, potapagic kayngindan (5 dakikada
bir otomatik faz dgistirebilen 3 fazli 480 V alternati akim (ACGletilen bir rectifier)
olusmaktadir. Mobil tesis arsenik konsantrasyonsgi@®002 ppm (>%99) olup, pilot
tesis cagmalarinda elde edilen gerlerde cikglar gorulmgtar. Mobil tesis ile
aritilan kuyu suyu kapasitesi 2500/giin olup, giic ihtiyaci yakigk 216 kWh/giin
ve enerji maliyeti 0.002 US $Anfakat bu sistem ile aritilan maliyetinin kirlgterin

miktari ile dgrudan ilgili oldusu belirtilmistir.
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Sekil 3.11.Lamar Mobil Pilot EC prosesinin gorigiil

Ayrica ayni argtiricilar tarafindan yapilan bir gér calsmada EC reaktérinde kgl
suresi 1 dakika, 20-30 Volt gerilim ve akim = 5 ampmygulanmy olup, hava
enjeksiyonsuz proseste reaktore giren sudaki &sém ppm‘den 0.10 ppm
(%95.54) ve cilg pH = 6.36 (gig su pH = 2.86) iken, hava enjeksiyonlu EC
prosesinde ise ¢ikarsenik konsantrasyonu 0.002 ppm (%99.77) ve pikdi= 8.30
bulunmytur (Pargaet al, 2005). Akim verimlilgi hava enjeksiyonsuz ve hava
enjeksiyonlu EC prosesi igin sirasiyla %97.3 veQ98larak hesaplangtir. Cikis
iletkenlik deseri 500-2000uS/cm arasinda gesmektedir. As gideriminde kullanilan

prosesin gorianumgekil 3.12de gosterilmgtir.

Karbon gelik
elektrotlar

EC realdoni — (4
Y
\

Camur toplama \ =
kap1 _'t |
¥

Poroz fitre

"

Hava—» Jet g 1@ e <+ Hava

As igeren su

Sekil 3.12.As gideriminde kullanilan hava enjeksiyonlu ECg&sinin gorungil

iki paralel elektrotun kullanilgl ve sedimantasyon kismindan o bir strekli akg
EC reaktoru ile arsenik iceren atiksularin aritgarceklgtirilmistir (Hansenet al.,
2006).Sekil 3.13de gdsterilen surekli akiIEC prosesi 5.5 L, EC kismi yakik 0.47
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L, sedimentayon kismi 4 L, iki ¢elik elektrot (AZAES) ve herbir elektrotun yuzey
alani 2.34 drh elektrotlar arasi mesafe 2 cm‘dir. Arsenik koris@syonu sivi aki
hizi 3 L/saat, 100 mg/L, AY = 1.2 Aldnve yaklaik 9 dakika jletme siresinde <2
mg/L altinda bir ¢ikg As deseri elde edilmgtir. Arsenik c¢ozeltisi NaAs@ (100
mg/L) safsu ile hazirlandi ve arsenit,® ile oksitlenerek AY donisturildi.
Kararli duruma 1.2 ve 1.5 A/dmide ulgildigi, EC birimi kisminda kagi siiresi
(0.47L/3 L saat)= 9.4 dakika ve sedimentasyon kisminda ise 4/3 80 =dakika

olarak hesaplanntir. Elde edilen verilelTablo 3.7 ‘de 6zetlenmitir.

120
< 100 L ' [ )
E 2 4
- .
g
£, X
Cilag Atiesu 2 &0 -
giris & A

8 40 x
g
]
"é 20 L L
b4

Hava 4 A X X X

[y, T T
. Q 0.5 1 1.5 2 2.5 3 35
Sedimantasyon ? ) N ? ?
Isletme sirest (saat)
(#) As(LID- 08 Afdm®_ (@) As(V}— 0.8 Afdm™ no air,
(M) As(V) 0.8 Afdm® (&) As(VE 1.2 Afdm”, (=) As(V} 1.5 Afdm”.

Sekil 3.13.Surekli aks EC prosesi ve elde edilen deneysel sonuclar

Tablo 3.7.Surekli aks EC prosesi i¢in elde edilen sonuglar

Cas Chs3+ Chass+ AY Hava tec Re tss
(mg/L) | (mg/L) (mg/L) (A/dnr) (saat) (%) (saat)
100 100 - 0.8 Var 3 8 2
101 <1 101 0.8 Yok 3 15 2
103 <1 102 0.8 Var 3 80 2
101 <1 99 1.2 Var 3 >98 15
103 <1 100 15 Var 3 97 15

tss= kararli duruma ukalan sire

Yapilan bir camada farkli elektrot (anot/katot) ciftlerinin kutddig
elektrokoagulasyon ile sudan arsenik giderimi gdssériimis olup, elde edilen
sonuclarTablo 3.8de verilmistir (Gomeset al, 2007). Bu cajma kesikli lab
Olceginde 250 mL'lik bir reaktérde gercektailmistir (bir anot ve bir katottan
olusan elektrotlar arasi mesafe 30 mm; Al elektrot 3 m 20 mm x 0.5 mm

boyutlarinda ve Fe elektrot ise 30 mm x 25 mm xrR). Stok arsenik ¢ozeltisi
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1.32 g/L (AsOs alinarak %20 ‘lik KOH ¢ozeltisinde ¢ozulerek hdamdi ve daha
sonra fenoftalein donim noktasina kadar %20 ‘BS@, ile notralize edildi ve daha
sonra %1'lik HSO, ile litreye seyreltildi, gerekli ¢ozeltiler bu $tocdzeltiden
hazirlandi). Hem A¥ hem de A% ‘in amorf Fe(OH)}, hidroksi demir oksit (HFO),
goethite (FeO(OH)) gibi P& oksitler tarafindan kuvvetli bigekilde adsorplangi
ifade edilmgtir. HFO tarafindan bdanan arsenat anyonu dominant kati fazda
FeAsQ.2H,O (scorodite) ve F€AsO,),.8H,O (symplesite) gibi dgal olarak olgan
arsenat minerallegeklindedir. Fe elektrotlarin kullanilgh EC prosesinde ya bl
olusumu veya yluzey kompleks adsorpsiyonu veya herilesslusan demir tirleriyle
arsenik giderimi gercek$agi ifade edilmektedir.Tablo 3.8den de gortlebilece
gibi Fe-Al elektrot cifti kullanildginda yiksek arsenik giderimi elde ediftm
(Gomeset al., 2007).

Tablo 3.8.Farkli elektrot giftleri ile arsenik giderim sorlag

Elektrot | pH Arsenik konsantrasyonu Giderim verimi | tegc AY
(mg/L)
Baglangic Ciks (%) (dak.)| (mA/cn?)
4 1.42 0.30 78.9 60 30
4 134 <0.05 >99.6 60 30
Al-Fe 4 123 17.1 86.1 60 30
4 1230 129 89.5 60 30
6 1.42 <0.10 >93 60 30
Al-Fe 6 123 1.43 98.8 60 30
10 1.42 0.12 91.5 60 30
Al-Fe 10 123 10.7 91.3 60 30
2.4 13.4 <0.05 >09.6 60 30
Fe-Fe 2.4 13.4 <0.05 >99.6 120 3
2.4 13.4 10.5 21.6 10 30
2.4 13.4 0.94 83.0 30 30
2.4 13.4 0.37 97.2 60 30
Al-Al 2.4 13.4 0.09 99.3 120Q 3
4 134 0.29 97.8 60 30
6 134 0.34 97.5 60 30

Diger taraftan Fe-Fe elektrot ciftide oldukca ylUkselseaik giderim verimi
sgilamaktadir. Al-Fe elektrot ciftinde en iyi arsergideriminde pH = 6 optimum
gozukmektedir. EC sonunda ¢&n aritma camuru XRD (Powder X-ray Diffraction),
XPS (X-ray photoelectron spectroscopy), SEM/EDAX cding Electron
Microscope/Energy Dispersive Analysis of X-rays)[-RR (Fourier Transform
Infrared Spectroscopy) ve Mdssbauer spectroscapwniliz edilmi ve arsergin

nasil bglandgl ve ne tur bilgikler olusturduzu kapsamli birsekilde analiz
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edilmigtir. Analiz sonucunda; R®, (magnetite), FeO(OH) (lepidocrocite), FeO
(demir oksit) gibi kristal demir oksitler ve Al(Okl{bayerite), AIO(OH) (diaspore),
AlAsO,.2(H:0) (mansfieldite) gibi aliminyum oksitler saptagtmi(Sekil 3.14).

Alwgnctms: M
e thabe |
10, L Hyadrogen Arscnute Hydesse: HAH
= Irowi Adsenate A
L Irom Hhydronsbe Onade: 1O
Lipriddascncine: [

THOY, FUAIL L
oL

THO, L, G

Relatve Intensity

(a) Arsenik emdirilngi Fe XRD diffractogrami

(b) Olkan EC camurunun EDAX sonucu
Sekil 3.14. Fe elektrotlar ile arsenik gideriminde elde XRD ®DAX analiz

sonuclari

Cinko (Zn), piring (Cu-Zn), bakir (Cu) ve demir {(Felektrotlar kullanilarak
EC ile arsenikle kirlenngiigme sularinin aritimi gergekteilmistir (Maldonado-
Reyes et al., 2007). Laboratuarda®@5oda sicakfiinda gercekligirilen deneylerde
kullanilan icme suyundaki arsenik konsantrasyontl30 ug/L (NaHAsO,.7H,O

kullanilarak)'dir. iki elektrot 1.5 cm aralikla 0.75 L arsenik iceretzglti icine
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yerlestirilmistir (reaktor hacmi = 1 L). Kullanilan disk elektust capi = 12.7 mm,
kalinligl = 3 mm ve alani 1 cidir. Diger elektrot plakaeklinde ve alani 20 ¢
‘dir. Farkli elektrotlar ile elde edilen As giderinverimleri Sekil 3.15de

gosterilmitir.
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Sekil 3.15. Farkl elektrotlar ile As giderimi (G = 70-130ug/L , AY = 1.5 mA/cnf)

Sekillerden 130ug/L arsenik konsantrasyonunda, Fe elektrotlar icgeaik giderim
hizi 10 dakikadan daha gdiktlr. Maksimum arsenik giderimi Fe, Zn, Cu-Zn ve C
elektrotlar icin sirasiyla >%93, >%93, >%73 ve >%&Nunmuytur. Cozinmez
FeOOH vyizeyleri Gzerine arsenik genarak giderim gercelkdmektedir. Suyun
indirgenmesi ile ortam alkali durumda olgoedan Fé&' asagidaki sekilde
yukseltgenir. pH = 7 ‘de A% ‘in %60 HASQ? ve %40 ‘| HAsO, ‘dir.

Fe’* +30H = FeOOH+H,0 +e (3.22)
H,AsO, + 2FeOOH= (FeO),HASO, +H,0 + OH" (3.23)
HASO?" +3FeOOH= (FeO),AsO, +H,0 + 20H" (3.24)

Fe, Cu ve Zn elektrotlar ile As gideriminde optiméd = 12 mA/cnf ve istenen 10
ug/L cikis As deserine Fe, Zn ve Cu icin 3.30, 10 ve 20 dakikalantsildig

saptanmgtir.

Fe elektrotlar kullanilarak bir modifiye surekkig, ttrbilansh aky ve hava ile
karistirma (yukseltme) EC reaktorleri ile arsenik gider gerceklatirilmi stir
(Hansen et al, 2007). Bu reaktorlerSekil 3.16da gOsterilmgtir. Reaktorin
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Ozellikleri daha 0Once verilmiir (Hansen et al, 2006). Turbilansh aki EC

reaktbrinde 6 adet Fe elektrot (3 anot ve 3 ka&taltanildi, toplam anot alani = 5

dn?, aks hizi = 30 mL/dakika, toplam atiksu hacmi 100 mLE®@ biriminin hacmi
1.5 L ‘dir. Hava ile kagtirilan EC reaktori 15 cmx11 cm boyutlarinda diggir ve

hacmi 2.5 L, hicre icinde 7.5 cm ve 5 cm caplarikdailindir Fe plaka (yuksekgi

8.2 cm), hicrenin tabanindan 3 cm yuksekte ve 2aGHKsu yerlgtirildi. Elde edilen

sonugclar iserablo 3.9da verilmistir. EC sonugclari 100 mg/L arsenik konsantrasyonu

AY = 1.2 A/dnf ‘de modifiye ve hava ile yiikseltme reaktorleri lanlldginda ciks

arsenik konsantrasyonu 2 mg/L ‘yesditilmustur.

Giksg
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Fe

elektrotlar

(c) hava ile kastirilan EC reaktort (AEC)
Sekil 3.16. Arsenik gideriminde kullanilan tg farkli EC reakio

Tablo 3.9.Ug farkli EC reaktori ile As giderimi igin eldeitsh sonuclar

Reaktor Chas NaCl AY SV tec Re SS Cc Cre2+ FelAs
tiri (mg/L) | ilavesi | (A/dm?) (mAm®) (saat) | (%) | (dak.) | (Colomb) | (mol) orani
MEC 100 Yok 0.8 50 3 80 120 13,478 0.070 21,8
MEC 101 Yok 1.2 50 3 >08 90 15,163 0.079 199
MEC 103 Yok 1.5 50 3 97 90 18,954 0.098 258
TEC 101 Yok 1.3 33 3 40 - 70,200 0.364 6.9
TEC 102 Yok 2.0 33 3 15 108,000 0.560 279
TEC 105 Yok 2.8 33 3 5 151,20Q 0.78 115(0
AEC 105 Yok 0.5 6.5 2 58 4,347 0.023 12.1
AEC 105 Yok 1.2 6.5 2 >08 9,274 0.04% 13.7
AEC 105 Var 1.2 6.5 2 >08| 9,274 0.04 13.)7

*SS: kararli durum stresCr.,. : teorik olgan

elektrot yuzey alani/reaktér hacmi orani,

Fe miktan (&..= C/2F, F:

Faraday sabiti), (SN):
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Hava ile kagtirilan EC reaktort (20 cmx10 cm boyutlarinda diggn ve

hacmi 1.5 L, hicre icinde 7 cm ve 5 cm caplarindaih yiksekligi iki silindir Fe

plaka, hiicrenin tabanindan 3 cm yuksekte, elekiiaey alani/hacmi (S/V) = 16.7

m?/m*® ve kullanilan c¢ézelti hacmi 1 L) ile arsenik gitllmistir (Hansenet al,

2008(a)). EC reaktorunde hava ve Kallaniims olup, 5 mL/dakika olarak reaktére

verilmistir. AY = 60-180 A/nf ve 60-420 dakikasietme stirelerinde arsenik giderimi

incelenmitir.

Elde edilen sonuclarTablo 3.10da 6zetlenmitir.

Arsenik

konsantrasyonu 1000 mg/L‘den 40 mg/L‘'ye (%963iimis, arsenik giderim hizi
ise 0.08-0.1 mg As/Coloumb ve Fe/As orani 4-6 mol/atarak bulunmgtur.

Tablo 3.10.Hava ile kantirilan EC reaktor ile As giderimi icin elde edilsaonuclar

Co Hava/O; | i tec Cens Cere Re Giderilen Olusan FelAs
(mg/L) | ilavesi (A) (min) | (mg/L) | (mg/L) | (%) Aslyik (mg/C) | Fe (mol) | orani

5000 | Hava 2 300 4700 - 6 0.0069 0.18656 42-62
5000 | Hava 3 300 4500 - 10 0.0139 0.27984  35-b5
5000 | Q 3 300 1130 <1 77 0.0716 0.27984 5.4-6.0
5000 | Q 3 420 45 <1 99 0.0633 0.39178 5.9-7.7
1000 | Q 0 180 1010 60 0 - 0.00010%

1000 | Q 1 180 170 <1l 85 0.0768 0.0559r  3.6-6.6
1000 | Q 2 180 60 - 94 0.0653 0.11198 3.8-8.9
1000 | Q 3 180 40 <1 96 0.0444 0.16790 3.8-13
100 Hava 2 60 <2 - >08( 0.0136 0.0373120-28

100 0} 2 60 <2 - >98 | 0.0136 0.0373121-28

Yukarida 6zellikleri verilen bir surekli akhava ile kagtirmali silindirik EC
reaktorl ile As giderilmi olup, 1000 mg/L‘den 220 mg/L‘'ye (%78) ve 100 mgis
konsantrasyonu igin %88 giderim verimi (3A, 0.06d&k. ve 100 mg As/L

kosullarinda) sglanmstir (Hanseret al, 2008(b)). Ayrica teorik olarak Fe/As orani
ise 1.3-1.5 olarak (1000 mg As/L ‘de) bulurgralup, reaktor byekilde kletilmistir.
Oksijen aks hizi 1.7 L/dakika‘dir. Cozelti aki hizi arttikga arsenik giderim

veriminin azaldg sonucuna variimtir. Elde edilen sonuclarTablo 3.11de

Ozetlenmgtir.

Tam kargtirmal

reaktor

(CSTR)

icin C, =C,e

1 = (-t/log(C,/C,)) buradan alikonma suresi hesaplagtmi

—-t/T

ise;
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Tablo 3.11.Surekli aks EC reaktor ile As giderimi icin elde edilen sorargl

Co Akis hizi | i T Elektriksel | Cqas Cere Re Fe/As | Cenerji
(mg/L) | (L/dak.) | (A) | (dak.) | yuk (C) (mg/L) | (mg/L) | (%) orani | (Wh)
100 0.06 3 16.67 3000 12 <1 88 132 8.3
1000 | 0.06 3 16.67 3000 220 <1l 78 1.5 8.0
1000 | 0.06 3 16.67 3000 225 <1 77.5 1.% 8.0
100 0.12 3 8.33| 1500 20 <1 80 7.3 4.3
1000 | 0.12 3 8.33| 1500 600 <1 40 1.5 4.1
100 0.24 3 4.17| 750 50 <1 50 5.8 4.2
1000 | 0.24 3 4.17| 750 770 <1 23 1.3 4.(
1000 | 0.06 0 16.67 - 980 8 2 - -
1000 | 0.06 1 16.67 1000 700 <1 30 1.3 1.0
1000 | 0.06 2 16.67 2000 410 <1 59 1.3 2.8

Fe elektrotlarin (Fe anot, 304 celik katot, elektimyutlari 13cmx10cm,
elektrotlararasi mesafe 1.4 cm, herbir elektrodéreltideki yiizey alani 100 é&n
kullanildigi kesikli bir reaktorde (2 litre) EC ile sivi ¢oridrden krom ve arsenik
giderimi Uzerine bgangic pH (2-8), sletme suresi, bdangi¢c arsenik ve krom
konsantrasyonu (10-100 mg/L), kdamma hizi, elektrotlararasi mesafe ve akim
yogunlugu etkileri incelenmitir (Thella et al, 2008). EC ile krom ve arsenik
gideriminin pH ve akim ygunluguna oldukca b oldugu ifade edilmgtir. Arsenik
giderimi igin optimum pH = 4 ve AY = 75 A/f(25, 50, 75 ve 100 A/fride sirasi
ile %58.1, %88.6, %99.3 ve %100), krom giderimniige pH = 2 ve AY = 50 A/fn
olarak bulunmstur. Elektrotlararasi mesafe ve slangic konsantrasyonunun
azalmasi ile giderme veriminin agtive 100 rpm kastirmanin yeterli oldgu

belirtilmistir.

Saf su ile hazirlanan sentetik arsenik ¢cozeltiBaHAsSO, ve NaAsQ) ve 1
litre ¢ozeltide 1x13 M As®* ve AS™ icermekte, ve 1xIOM NaCl elektrolit olarak
kullaniimistir (Kuan et al, 2009). EC reaktérinde 7 Al veya Fe elektrot ve
elektrotlar bipolar paralel kesik§ekilde b&lanms, voltaj = 25-30 V ve sabit akim
= 0.4 amper, 28C ve 400 rpm ksullarinda deneyler gerceklailmi stir. Elde edilen
sonuclarSekil 3.17de gosterilmitir. isletme siiresi 25 dakikada Z&in hem Al
hem de Fe elektrotlar ile tamamen gidepidve 0-25 dakika arasinda alkali
kosullarda Al elektrodun Fe elektrotlardan daha yukdsk giderim hizi ile
giderildigi sekillerden gorulmektedir. Asidik kollarda daha ylksek giderim
verimleri elde edilmitir. Fe elektrotlarin A¥ giderme verimi oldukgca yiiksek, fakat
Al elektrotlar icin ayni durum sozkonusugildir. As®*" iyonlari Fe hidroksitlerin i¢
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yuzeylerine kuvvetli biekilde ba&lanir iken Al hidroksit dy yluzeylerine zayif bir
sekilde adsorplangi ifade edilmstir.

(a) 100 (b) 100 85 11
--------------------------------------- 111 Al
80 8%
f 19
& 19 ® - —o— Al/alk/resid
E . E 60z —&— Al/acid/resid
g o Alalidresid | : - Fefalk/resid
& —=— Al/acidfresid Jes) = 17 =
) - - Fefalk/resid a B i -+ - Fefacid/resid =N
= o 17 S et —— Alfalk/pH
< w « Fefacid/resid = 40 ). e Alfaci
Z —— Alalk/pH z /0 Al/acid/pH
“pr o N N e Fe/alk/pH
—=— Alfacid/pH | T N Fefacid/pH 45
----- Fe/alk/pH 20 o
————— Fefacid/pH
: = _.-\u' & & 3 0 T giaigsiagers 3
0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
Time (min) Time (min)

Sekil 3.17. Al ve Fe elektrotlar ile alkali ve asidik kallarda arsenat ve arsenit
giderimi

isletme suresi 40 dakikada Al elektrotlar ile sadé680 AsS* giderim verimi

sgglanmaktadir.isletme siresi 5 dakikada Al elektrot alkali sistenpiH‘si biraz
azalmaktadir. Al hidroksitin tamponlanma pH = 9 arimda bu olaya katki
sazlamaktadir. Al hidroksit yiizeylerinde wdiyiizey kompleksi olgturarak H

iyonlarinin ¢ozeltiye tranferine neden olmaktadir.

= Al —OH, +H,AsO,,, == Al -OH, - As(0),(OH), + H . (3.25)

(ag)
Al ve Fe elektrotlar ile cokelme (co-precipitatior® adsorpsiyon ile arsenik giderimi
gerceklemekte olup, sagidaki reaksiyonlarda bu durum gorulmektedir (Bu
esitliklerde (=)sembolu kati yizeylerini gostermekte olup, [Al(QEy yuzeyleri

= Al - OH,,)) seklindeki gibi).

Birlikte coktirme:

mFe,, + (3m-n)OH™ +nHAsO;,, = Fe, (OH) .., (HASO,) (3.26)

Adsorpsiyon:
=Al -OH ©F HAsOi(‘aq) == Al - OAs(0), (OH)(S) +OH (3.27)

= Fg(OH),, + HASO},, == F40,As(0)(OH),, + 20H,, (3.28)
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EC prosesi ile arsenik giderimi Uzerine yapilanmhealismalardan birin de

model icme suyu kullanilniolup, bu su 6rng yaklasik 190 pg/L As®* icermekte
(NaHAsO,.7H,O kullanilarak hazirlanng) ve pH 8.07‘ye ayarlangtir (Garcia-

Lara and Montero-Ocampo, 2009). Kullanilagetisu 6rngi ise Meksika‘nin kuzey
bdlgesinden kuyulardan temin edilen yeralti suyythyplam arsenik konsantrasyonu
=133 pug/L, N& = 104.92 mg/L, C& = 46.44 mglL, silika = 67.62 mg/L, siilfat =
46.34 mg/L). Ayrica yeralti suyuna 1 g/L olacsdkilde bir silika adsorpsiyon
inhibitord  (MgCh.6H,0O) ilave edilerek veya etmeden EC deneyleri
gerceklgtirilmistir. Disaridan sirktlasyonlu bir reaktor sistemi kullangmiup, bu
reaktorde sirkile edilerek antilan su hacmi 5 Lk&ot ve bir anot (AISI 1018
karbon celik plaka, boyutlarn 15.24cmx15.24cmx0r63ee aralarindaki mesafe 0.3
cm) elektrot kullanilmgtir. Reaktorden cikan su, reaktogiddaki 5 L'lik bir tanka
gonderilmg ve burada 270 rpm‘de kanrilarak 3 L/dakika akl hizi ile EC
reaktoriine beslengiir. Tim calgmalarda F& ‘nin Fe** oksitlenmesi icin siireki
hava 1.50 L/dakika hiziyla reaktdre verigtm. Her bir deney éncesi ve sonrasi pH
Olctlmistir (model su 6rn@ icin pH; = 8.07 ve pH= 825, yeralti suyu icin ise pH
= 8.06 ve pk = 8.12). Dger tarafdan silika inhibitori olarak magnezyum Kior
ilave edilmeyen su oOrnekleringia enerji tiketimine neden olmamak igcin 1 g/L
NacCl ilave edilmgtir. Bu maddeleri ilave etmeden dnce model su girne yeralt

suyu ornginin iletkenlik deserleri 20°C ‘de sirasiyla 983.7 ve 1018S/cm olarak,
bu maddeler ilave edildikten sonra ise 1897.2 v811® uS/cm, ve yeralti su
drnezine silika inhibitdru ilave edild@inde ise 1863.41S/cm Olgulmigtir. Model su

ornesi icin EC deneyleri 15, 30 ve 45 Afmyeralti suyu icin ise 45 A/f‘de
deneyler gercekitiriimistir. EC isleminde arsenik analizi icin érnekler yeraltisuyu
icin 8 dakika icinde ve model su oghecin ise 5 dakika icinde alingtir. Elde
edilen sonuclagekil 3.18de verilmistir.
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(a) model su 6rrEnin EC ‘nu (b) yeralti su 6riggnin EC ‘nu
Sekil 3.18.Model ve yeraltl su 6rneklerinin EC ‘nu (GW = gir suyu, GW-+silika
adsorpsiyon inhibitora (SAI))

Sekil 3.18(a)dan da goérilebilegg@ gibi EC prosesine uygulanan AY arttikca
elektroliz suresinin kisafl gortlmi olup (10 ug/L As deserini sa&lamak icin), 15,

30 ve 45 A/M icin isletme siiresi sirasiyla 2, 0.5 ve 0.08 dakika olagganmnstir.
Bu isletme siuresindeki ggsim EC sirasida okan Fe hidroksil dozaji ojumu ile
ilgili yuzey kompleks olgum reaksiyonlari veya elektrostatik ¢cekim ile argan
giderildigi ifade edilmitir. Silika adsorpsiyon inhibitéri (SAI) ilave etikazin 6.5
dakika ve SAI ilavesi ile ise 3.5 dakikada yeratiyunda 10ug/L c¢ikis arsenik
konsantrasyonu elde edilmekted§ekil 3.18(b). isletme siresi 2 dakikada SAI
ilavesiz %40 (53.2ug/L) ve SAl ilaveli ise %90 (13ug/L) arsenik giderimi

sgilanmaktadir. Yeralti suyuna SAIl ilave edilerek gdtestirilen EC'dan sonra,
kalinti silika konsantrasyonu 15.88 mg/L, kalsiyemd2.65 mg/L ve sulfat = 45.64
mg/L bulunmytur. Kalsiyum ve sulfat dgerlerinde sirasiyla %7.74 ve %8.79 ‘lik bir
azalma olur iken, silika konsantrasyonunda %76il62iir azalma gozlenngiir.
Silika gideriminin As gideriminde 6nemli rol oynadifade edilebilir. Yeralt
suyuna SAl ilavesi ile gerceklirilen EC ‘da MgHAsQ, Mgs(AsOy),, Mg-silikat
komplekslerinin olgtugu ileri strilmig ve SEM ve EDS spektrumlari ile bu turlerin
olustugu gosterilmgtir. Yeraltt suyuna SAl ilave edilerek EC uygularsakn 4
dakika kargtiriimis silikon konsantrasyonu 67.62 mg/L‘den 42.23 mg/é azaldg
(%37 giderim verimi), bu esnada arsenik konsantagyise 133ug/L ‘den 114

ug/L ‘'ye azalmsg (%15 giderim verimi) saptangtir. Elde edilen enerji ve elektrot
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tuketimleri Tablo 3.12de Ozetlenmitir. Kati adsorbent fazi Uzerine arsgni
adsorpsiyonunun yalanci ikinci mertebe adsorpsiyodeli (t/q= 1/k; g& + t/q) ile
ifade edilecgi; yeraltl suyu icin deneysel.gc 128.33ug/g (teorik ise g = 130.15

ug/g), k = 0.007 ghigdak. ve ¥ = 0.98 iken; SAl ilaveli yeralti suyu icin ise
deneysel g= 131.05ug/g (teorik ise g= 130.96ug/g), k = 0.02 gligdak. ve f=
0.99 olarak hesaplansgtir.

Tablo 3.12.Model ve yeralti su 6rggicin enerji ve elektrot tiketimleri

Su tiri AY Voltaj tec (SN) | Celectrodd@/M) | Ceneri(Wh/n’)
(A/m?) V)
MW 15 3.97 120 17.01 73.84
MW 30 4.65 30 8.49 46.90
MW 45 4.82 5 1.98 18.18
GW 45 3.86 390 112.85 606.38
GW+SAI 45 441 210 60.76 376.50

Model su (MW), Yeralti suyu (GW), Silika adsorpsiymhibitéri (SAI)

Bir surekli aks EC reaktorl ile (36 cm x 12 cm x 11.5 cm boyutida ve
uzunluk/genglik orani = 3; akg hizi 2 L/h; hidrolik kalg siresi = 2 h; celik elektrot
boyutlari = 14.5 cm x 2.5 cm x 0.1 cm ve elektnodeasI mesafe = 7 cm ve 9 cm
derinliginde siviya batnyi sekilde) icme suyundan nitrat ve arsenik giderimi
gerceklgtirilmistir (Kumar and Goel, 2010). Reaktérden cikan su & mam
boncuklarla doldurulmg 20 mm'lik bir kolondan gecirilngtir. Musluk suyuna
NaHAsO,.7H,O ‘dan 1 ve 2 ppm S iceren coOzeltiler hazirlangtir. Arsenik
konsantrasyonu 1 mg/L olan icme suyu ¢ozelgistine zamanina lga olarak farkli
voltajlarda 10, 15 ve 25 V artilgtir. Uygulanan voltajin vesietme siresinin artmasi
ile arsenik giderme verimin ardty isletme siresi ile kararli duruma wilag
goralmdstar. Surekli aky EC reaktorl ile aritimda arsenik gideriminde kiagaruma
60 dakikanin altinda bir strede glenistir. Uygulanan 10 V ‘da 120 dakikada kararli
duruma ulailmakta ve yaklgik %65 arsenik giderimi elde edilirken, 15 ve 20d¥*
ise 60 dakikada kararli duruma glenakta ve yaklgitk %70'lik bir giderim verimi
sglanmstir. Ayni calsmada, uygulanan gerilim 20 V ve 1 ppm As konsagytras
kosullarinda musluk ve saf sudan arsenik giderimi zzsngotre argiriimistir.
Giderme verimi hemen hemen ayni oknalup, saf sudan arsenik gideriminin
musluk suyundan biraz daha iyi offu (%2) gorilmg, bu duruma musluk

suyundaki bazi iyonlarin yol agtiifade edilmgtir. Uygulanan gerilim 20 V'da 1 ve
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2 ppm arsenik iceren musluk suyu aritgnmlup, 2 mg/L iceren sudan arsenik
giderimi %10 daha fazla gercekiaistir. Isletme siresi 3-6 saat arasinda musluk
suyundan %75 arsenik ve %84 nitrat giderimi eldénestir. Ayrica ¢iks su pH =
9.5 oldwgu gorualmigtar.

EC ile sulu ¢ozeltilerden arsenik giderimi gercektémis olup; EC reaktori
250 mL, elektrotlar ayni boyutta ve ¢ozeltideki giizalani 4.2 cff elektrotlar aras
1.5 cm, deneyler 282 °C, ve stok A% ¢ozeltisi NaHAsO,.7H,O ‘dan saf su ile
hazirlanmgtir (Balasubramaniaet al, 2009). Elde edilen sonucl&ekil 3.19da

verilmistir.

CACH

——
CD (A dm2) 025 —i
0.25 4 c -
—+ 5
-1 —— 4 —=—pH7 ——pHIl
-— 13
0 T T
} 1 pii} 3 1n s a0 0 10 0 30 40 0 60
g (dak ) gz (dake)
1
s
g s+ [
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~,
—+— 100ppm —#—50ppm —4— 150ppm
0 T
10 0 30 n S0 L
tag: (dake)

(©)
Sekil 3.19.Farkl kasullarda arsenik giderimi
EC ile arsenik giderimi ylzey yanit metotu ile anadilmis olup, deneysel
tasarim parametre gerleri ve Fe ve Al elektrotlar icin elde edilen Aglerim
degerleri Tablo 3.13de verilmistir (Balasubramaniaet al, 2009). EC reaktori 250
mL, elektrotlar ayni boyutta ve cozeltideki yiizdgra 4.2 cni‘dir. Elektrotlar arasi
1.5 cm ve deneyler 282 °C‘de gerceklgtirildi. Stok As’* ¢ozeltisi NaHASO,. 7H,O

‘dan saf su ile hazirlansgtir.
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Tablo 3.13.EC ile arsenik giderimi deneysel tasarim paranteiree yanitlar

AY Co tec H As giderim verimi (%
p g
(Aldm?) (mg As/L) (dak.) Fe elektrot Al elektrot

0.5 50 30 7 56 48
15 50 30 7 82 70
0.5 150 30 7 46 40
15 150 30 7 65 55
1 100 10 4 42 35
1 100 50 4 59 50
1 100 10 10 33 28
1 100 50 10 72 62
5 100 10 7 24 20
15 100 10 7 50 43
0.5 100 50 7 86 73
15 100 50 7 85 73
1 50 30 4 40 34
1 150 30 4 37 31
1 50 30 10 75 62
1 150 30 10 45 39
0.5 100 30 4 38 33
15 100 30 4 63 54
0.5 100 30 10 40 34
15 100 30 10 62 53
1 50 10 7 18 15
1 150 10 7 18 15
1 50 50 7 84 71
1 150 50 7 50 42
1 100 30 7 61 50
1 100 30 7 61 52
1 100 30 7 62 53

Bu sonucglardan elde edilen; Al ve Fe elektrotlain igizde arsenik giderimi

kodlanmg proses parametreleri (akim gumlugu (A), arsenik konsantrasyonu (B),

isletme suresi (C) ve c¢ozelti pH (D)) arasindaki mratgksel ilskiler asagida

verilmistir:

Al elektrot ile:

Ras(%) = 51.6667 + 8.33 A-6.5 B + 17.9167 C + 3.4167+[B.6674-5.5833
B>-4.9583 C-6.4583 B-1.75 AxB-5.75 AxC-0.5 AxD-7.25 BxC-5
BxD + 4.75 CxD

(3.29)
Fe elektrot ile:
Ras (%) = 60.6+ 9.775 A- 7.7667 B + 21.05 C + 4.0417[.0458 £-6.2667
B?-5.6167 G-7.3792 B-1.95 AxB-6.725 AxC-0.8 AxD -78.45 BxC-
6.55 BxD + 5.325 CxD

(3.30)
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EC prosesi ile arsenik gideriminde, proses esnaswidsan Fe ve Al floklar
tarafinda adsorpsiyon ve/veya c¢Okelme ile arsemlergninin gercekligtigi ifade
edilmis olup, ilgili reaksiyonlar gagida verilmitir:

Al(OH),, + AsO%,, = |AI(OH), * AsOY | | (3.31)

F(OH),, + AsO%,, = |Fe(OH), * AsOY | (3.32)

©®)

Yuzey yanit metotuna gore bazi proses parametratasindaki ikkiler Sekil 3.20

‘de verilmistir.
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Sekil 3.20.Arsenik giderimi Uzerine bazi parametre etkileor{tour &ri grafikleri)

Akim yogunlugunun (AY) artmasi (Faraday Kanunu ‘na gore AY ki
cozlnen elektrot yani metal miktari artmaktade)dtsenik giderme veriminin agti
Sekil 3.20(ajda gorulmektedir. Kimyasal koagulasyonda gldugibi metal iyon
konsantrasyonu (koagulan) arttikga giderme verimaritg! bilinmektedir. Arsenik
konsantrasyonunun artmasi ile arsenik giderim oaranazaldgl ifade edilebilir
(Sekil 3.20(b)). Asidik ve noétral pH derlerinde arsenik gideriminin agty fakat

pH>7 Uzerinde (olgan Fe(OH);arsenik giderimine katkita bulunmamaktatir) ise

giderme veriminin azal@ sonucuna varilmiolup §ekil 3.20(c), bu durumun



83

bircok calgmada da teyit edildi ileri surtlmistir (Gomeset al, 2007; Viket al,
1984). Sekil 3.20(dYde ise kletme suresinin akhn ile ylizde arsenik gideriminin
arttigl saptannitir. Regresyon katsayilarinin énemini analiz etngk ‘p’ ve ‘t’
testleri kullaniimgtir. Arsenik konsantrasyonu, uygulanan yik ve phh imeer etki
katsayilari kuatratik terimlerde bu parametrel@giimemini ortaya koymaktadir.t'*
degseri ne kadar buyukse vep'‘ degeri ne derece kuguk olmasi ilgili katsayi
terimlerinin 6nemini gostermektedir. Varyans anasianuclari (ANOVA) heriki
elektrot icin yapilmy olup, regresyonF-istatistik deerlerinin yuksek oldgu
gorulmistir. Cok bilyuk F-degerleri yanittaki (response) go varyasyonun
regresyon modelséli gi ile aciklanabilecgini gostermektedirilgili ‘ p’ degeri F-
istatistiklerinin istatistiksel 6nemini belirtmekcin yeteri derecede biyik olup
olmadgini tahmin etmede kullaniimaktadir. ‘p’ gkrlerinin ¢ok dgik olmasi
modelin istatistiksel olarak anlamli olgluinu ifade etmektedir. Model ayarlaryai
(Adj-R?) ve R ile kontrol edilir. Bu cakmada her iki elektrot icin modeld® = 0.89
gibi yuksek bir dger ortaya koymaktadir ki, bu durumda modelin yamt(¥Ras)
basarili bir sekilde acikladiini gostermektedir. Al elektrot icin Adf = 0.766 ve Fe
elektrot icin ise AdjR? = 0.762 olarak bulunmuolup, bu sonuclar da modelin
basarili bir sekilde dgiskenler arasindaki gkiyi acikladgini ifade etmektedir. Elde
edilen sonuclardan ANOVA; dekenler ve arsenik giderme verimi (yanit)
arasindaki gercek gkinin yeterli ve 6nemli olan ikinci mertebe polinomodel

esitli gi ile ifade edilebilecgini gostermgtir.

Meksika‘'nin kuzeyinde bir boélgedeki yeraltisuyundalektrokoagtlasyon ile
arsenik giderimi Uzerine enerji ve elektrot tikatiemaliz edilmgtir (Martinez-

Villafane et al, 2009). Yeralti suyunun bieni; arsenik = 131 pg/L, pH = 7.22,
iletkenlik = 1067 uS/cm, sertlik = 250.35 mg/L, Ca = 56.82 mg/L, Mg43.32

mg/L, Na = 106.48 mg/L, K = 20.28 mg/L, Si© 59.38 mg/L,SO; = 203.04 mg/L,
CI' = 60.50 mg/L ve F= 0.934 mg/Lseklindedir. Kullanilan EC reakt6ru ve prosesi
ile Ozellikler gagidaki calsmada verilmgtir (Martinez-Villafane and Montero-
Ocampo, 2010)isletme kaullari ve elde edilen sonugcldiablo 3.14de verilmistir.
Ayrica herbir gletme kaulu icin arsenik giderim verimleriSekil 3.21de

gosterilmitir.
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Tablo 3.14.Farkl sletme kgullarinda EC prosesi ile arsenik giderimi sonugclari

Parametre | Isletme kosullari W; We E
d LM AV i (g/nr) (g/n) | (WhinT)
(mm) (1/cm) | (mA/cn?)
3 aw 0.466 1.50 4.83 4.76 61
d 5 aw 0.466 1.50 7.25 6.94 103
9 aw 0.466 1.50 10.87 10.27 184
3 f 0.466 1.50 43.50 40.99 120
3 w 0.466 1.50 10.87 10.40 100
LM 3 a 0.466 1.50 9.66 9.42 56
3 aw 0.466 1.50 4.83 4.79 61
3 a 0.350 1.50 13.67 12.97) 81
ANV 3 a 0.466 1.50 9.66 9.44 55
3 a 0.583 1.50 9.05 8.88 63
3 a 0.700 1.50 7.26 7.20 63
3 a 0.466 1.50 9.66 9.32 55.5
[ 3 a 0.466 2.25 10.86 10.51 575
3 a 0.466 3.00 9.66 9.59 61.5

we: deneysel ¢ozinen metalgdei, w: teorik ¢oziinen metal deri, f: serdest sivi hareketi, a: hava
enjeksiyonu, w: suyun i¢csel sirkiilasyonu, aw: hempeksiyonu-su sirkiilasyonu

Optimum kletme parametre @erleri;d = 3 mm,LM = a,A/V = 0.466 cm-1j = 3

mA/cm’ ve bu kgullarda enerji tiiketimi 58.78 Wh/h{minimum), elektrot tiiketimi
9.59 g/nf olarak saptanmir. Ayrica As giderimi lizerinesietme kaullarnin 6nem
derecesi dBM>A/V>i seklindedir.
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Sekil 3.21.Farkli sletme kagullarinda EC prosesi ile arsenik giderimgdderi
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Yeralti suyundan EC ile arsenik gideriminde entétigetimi Taguchi metotu ile
optimize edilmgtir (Martinez-Villafane and Montero-Ocampo, 2010)eksikanin
kuzey bolgesinden kuyulardan elde edilen yerafjusdaki arsenik konsantrasyonu
131 pg/L ’dir. Elektrotlar bipolar paralel i (boyutlari = 10 cmx14 cmx0.635 cm
ve diguk karbon celik ASTM 1018) 1 L bir EC reaktora lardiimstir. Suyun
sirkllasyonu bir pompa ile 2.5 mL/dakikaklinde reakttre verilngtir. Hava ise
reaktdre bir hava pompasi ile 1.6 L/dakika olaraklenmgtir. elektrot alani-reaktor
hacmi orani A/V) elektrotlarin sayisi 4 ve 6 tageklinde kullanilarak ayarlanmtir.
Elektrotlar arasi mesafal)( akim y@unlugu (i), elektrot alani-reaktér hacmi orani
(A/V) ve sivi akg durumu dort faktor ve tg fakl seviyede optimizasy yapilmgtir
(Tablo 3.195. Bu seviyelerle ilgili Taguchi deney programi iSablo 3.16da
verilmistir. Enerji tiketimi €) = Ut ssitliginden hesaplanmtir (I = uygulanan
akim,U = reakt6rdeki toplam hiicre voltaji ve= 10ug/L sazlandgi isletme siresi).
Ayrical = NAg (N = elektrot sayisiAs = herbir elektrotun ylzey alani= akim
yogunlugudur). Hava enjeksiyonuna (3 Wh) ve su sirkilasy@n(6 Wh) gore enerji

tuketimi (E*) ve Er ise toplam ener;ji tiketimidir.

Tablo 3.15. Taguchi metodu kullanilarak EC prosesi ile As gitéin

optimizasyonu

Faktorler Seviyeler
1 2 3
A: d (mm) 3 5 9
B: i (mA/cnv) 1.5 2.25 3
C: A/V (1/cm) 0.466 0.583 0.700
D: LM W a aw

w: suyun i¢sirkilasyonu, a: hava enjeksiyonu, aawahenjeksiyonu-su sirkilasyonu

Tablo 3.16.As gideriminin optimizasyonunda kullanilan Tagudkney plani

Deneyno. | A| B | C| D |I U t E* Er (yi) SIN
(A) | (V) (sn) | (Wh/n?) | (Wh/nt)

1 1 1 1 1 0.83 2.35 | 45 75.00 99.52 -39.95
2 1 2 2 2 157 5.63 | 25 20.83 82.21 -38.20P
3 1 (3 |3 |3 | 252852 | 10 25.00 84.64 -38.56
4 2 |1 |2 | 3| 1.056.27 | 20 50.00 86.57 -38.7¢4
5 2 |2 |3 ]1] 189920 | 35 58.33 227.38 -47.13
6 2 3 1 2 1.68 5.31 | 25 20.83 82.78 -38.3b
7 3 1 3 2 1.26 10.80| 45 37.50 207.60 -46.34
8 3 |2 |1 |3 | 1.268.06 | 35 87.50 186.23 -45.40
9 3 |3 |2 |1 | 210 10.65|40 66.66 315.16 -49.97

yi: cevap dgiskenleri, S/N: signal/noise orani
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ANOVA varyans analizi sonuclari yorumlargnve optimumumS/N oranlarinin
maksimum dgerine gore verilmi olup, d = 3 mm,i = 1.5 mA/cnf, A/V = 0.466
(1/cm) veLM = aw olarak bulunmgur (A faktord icin: SS = 109, df = 2 varyans =
54.5; B faktori icin: SS = 5.82, df = 2 ve varyan2.91; C faktori igin: SS = 11.68,
df = 2 ve varyans = 5.84; D faktoru igin: SS = #4.6f = 2 ve varyans = 22.45;
kareler toplami (SS) ve serbestlik derecesi (&Y. prosesi ile As giderimi Uzerine
degiskenlerin 6nem sirasid>LM>A/\>i seklindedir. Elektrotlar arasi mesafenin
katkisi %61.04 olarak saptanytm.
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4. MATERYAL VE METOD
4.1. Kullanilan Materyal

Bu calsmada, Gebze Yuksek Teknoloji Enstitisi Muallimkoégnkptisiinden
temin edilen musluk suyuna arsenik ilave ediler@klf konsantrasyonlarda arsenik
iceren igme suyu ¢Ozeltileri hazirlargtm. Arsenik iceren bu icme suyu ¢ozeltileri
farkli deneysel kgullar uygulanarak EC camalari ile arsenik giderimi
gerceklgmistir. Calismalarda kullanilan musluk suyunun bilai Tablo 4.1de

verilmistir.

Tablo 4.1.Calsmada kullanilan musluk suyunun kimyasal 6zellikleri

Parametre Degeri
pH 7,6
Iletkenlik (mS/cm) 0,85
Cozinmi oksijen (mg QL) 6,2
Klorur (mg/L) 35
Sulfat (mg/L) 18
Alkalinite (bikarbonat) (mg/L) 85
Toplam sertlik (mg CaC#gL) 20

Toplam Demir (mg/L) -
Toplam Mangan (mg/L) -
Toplam Magnezyum (mg/L) -
Toplmam Fosfat (mg/L) -
Toplam Arsenik (mg/L) -
TOK (mg/L) -

KOI (mg/L) -

4.2. Metot ve Deneyin Yapiki

Aliminyum elektrotlarin kullanil@gg EC prosessi ile icme sularindan arsenik
giderimi calgmalari kesikli bir reaktorde gercektiilmis olup, kullanilan proses ve
Ozellikleri ise Sekil.4.1 ve Tablo 4.2de gosterilmgtir. EC deneyleri gagidaki
sekilde gerceklgirilmi stir:
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Al elektrotlarin (piyasadan temin edilen plageklindeki elektrotlarin safi
>098) yuzeylerindeki kir ve pas gibi maddeler bizeltiye daldirilarak
temizlenmgtir. (Elektrotlar temizlemede saf su ile hazirlarts35 lik HCI
asit (300 mL) ve %2.80 hexametilentetramin JsN.) iceren bir ¢ozelti
karisimi kullaniimstir). Temizleme c¢ozeltisinden cikarilan elektrotsaf su
ile iyice yikanarak kurutulmu ve sabit tartima gelince tartilarak kayit
edilmistir (Do and Chen, 1994).

EC reaktdrine kganti sekli gézonine alinarak elektrotlar yetiglmi stir.
Daha sonra arsenik iceren ¢Ozelti reaktore koystanu

Elektrik gi¢c kayngindan proseste uygulanacak akim (Amper) ve voltaj
(Volt) ayarlanir ve kontrol edilir.

Reaktorde kagim bir manyetik kastirici ile yapilmg olup, karstiricidan
karistirma hizi ayarlanmgtir.

Son kontroller yapilarak elektrik guc¢ kaymaa elektrotlar bganarak
calismaya bglanmstir.

Belirli zaman araliklari ile reaktérden alinan ddee filtre edilerek arsenik
analizine hazirlanmgtir.

Isletme siiresince elektrik giic kaymadan ( Model giic kaysa akim ve
voltaj izlenerek kayit edilngtir (Calismada sabit akimda cglmis olup,
isletme siresince voltaj kayit edilerek ortalamaajadiegzeri alinmstir. Enerji
tuketiminde bu ortalama voltaj geri kullaniimstir).

Isletme siresi sonunda reaktorden elektrotlar crkailve saf su ile
yikanarak kurutulup tartiingtir. Elektrotlarin deney B&ngicindaki tartim
degerinden gletme sonundaki tartim deri cikarilarak toplam elektrot
tuketimi hesaplanngtir (Anot ve katot elektrot tliketimleri ayri ayartiimis,
fakat hesaplamalarda toplam elektrot tiketimi dikkalinarak maliyetler
hesaplamalar yapilstir).

Isletme sonunda reaktordeki aritiknsu filtre edilereksletme siiresi sonunda
olusan camur, 105C'de kurutularak tartilngi ve kuru &irlik olarak camur
miktari verilmistir.

Filtre edilen ve reaktorden belirli zaman araliklde alinan érneklerde pH
(Hanna HI 221 model pH metre) ve iletkenlik (DDSF20model iletkelik

Olcer) olcUImigtar.
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* Yukaridaki siraya gore elektrotlar ve reaktor hamarak dger bir kaulda

deneye bgdanmstir.

[

3 3 3 3

— ]

1.EC reaktir

2. DC giic kaynad

3. Elektrotlar

4. Sabit sicakhk sirkiilatorii

Sekil 4.1. Kesikli EC proses ¢aimalarinda kullanilan deney duzgne

Tablo 4.2.EC calsmalarinda kullanilan prosesin 6zellikleri

Parametre Ozellikler
EC reaktdr hacmi (L) 0,8
Reaktorde kullanilan atiksu hacmi (L) 0,52
Reaktor boyutlari (mm) 245x78x187
Aktif elektrot yiizey alani (cf 219
Kullanilan elektrot sayisi 4
Kullanilan anot sayisi

Kullanilan katot sayisi

Elektrotlar arasi mesafe (mm) 13
Elektrot boyutlari (mm) 50x73x3
Elektrot balanti sekli MP-P, MP-S ve BP-S
Kullanilan elektrot materyali Al

DC akim olgum arar (A) 0-6

DC voltaj 6lcim arafii (V) 0-30
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4.3. Kimyasal Analizler

Ozellikleri Tablo 4.1de verilen musluk suyuna daha 6nce hazirlanan stok
arsenik cozeltisinden ilave edilerek farkli konsasyonlarda arsenik iceren
cozeltiler hazirlanmgiolup, EC cakmalarinda bu c¢ézeltiler kullanilgtir (50-7500
ug/L). Stok arsenik konsantrasyonu isegadaki sekilde hazirlanngtir:

Stok arsenik c¢oOzeltisi: Arsenik U¢ oksit (AgOs; (Merck), >%99,5)'den 0,9504 g
alinarak %20'lik KOH (Merck)‘de ¢tzeltisinde ¢ozilddaha sonra %20'lik 0,
(Merck) cozeltisi ile fenolftaleyn donim noktasikadar notralize edildi ve %1'lik
H.SO, ile 1000 mL'ye tamamlanrmgiir. Hazirlanan bu ¢dzelti 720 mg/L (ppm) stok
arsenik ¢ozeltisi olup, tim ger kullanilan arsenik ¢ozeltilerinin hazirlanmasrial
stok c¢ozelti kullaniimgtir (Gomeset al, 2007; Kumaret al, 2004). Ayrica tim
cOzeltiler ve standartlar double distile ultra saf kullanilarak hazirlanmtir.
Cozeltilerin EC’'dan 6nce pH ayarlamalarinda 0,1-INBIOH ve 0,1-1 N K5Oy

cOzeltileri kullaniimstir.

icme sularinin EC'da elde edilen 6rneklerde arsaniizi grafit firin atomik
absorpsiyon cihazi ile AAS (Perkin-Elmer SIMAA 608@multaneous Multielement
AA Spectrometer, Graphite Furnace) cihaziyla batimhistir. Bu cihaz ile arsenik
analizi icin kullanilan standart analizresi double distile ultra saf su kullanilarak
hazirlanmgtir. Elde edilen arsenik kalibrasyoggrisi kullanilarak arsenik analizleri

yapilmstir (Sekil 4.2).
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Sekil 4.2. Arsenik analizleri icin kullanilan standagre
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Yapilan EC cakmalarinda kullanilan EC proseslerinde gal slresince
arsenik, pH, iletkenlik veTablo 4.1de belirtilen analizler Stantart Metodlar‘a
(Standard methods for examination of water and wasigater ) gore yapilmgtir
(APHA, 1992). KOI analizleri ifade edilen kapalfltex KOI analiz metotuna gére
yapiims (APHA, 1992) ve UV spektrofotometre (Perkin Emleamda 35)
kullanilarak o6lculmgtir. KOI analiz metoduna gore hazirlanan potasyum hexiroj
ftalat standart ¢ozeltisinden (20-900 mg/lOKOI) bir kalibrasyon grisi hazirlanmy
ve bu kalibrasyona gore atiksularin uygungekilde seyreltiimesi ile KOI analizleri
yapiimstir. TOK olgimleri ise yuksek sicaklikta yakma “Hidemperature
Combustion” metoduna gore 68C firin sicaklgl ve kuru hava kullanan bir TOK
cihazi ile (Teledyne Tekmar Apollo 9000) ile yapghr. TOK analizleri potasyum
hidrojen ftalat (@HsKO,) standart ¢cozeltisi kullanilarak hazirlanan kagyon grisi
ile gerceklstiriimistir. KOI ve TOK analizde kullanilan standart anagjrafikleri
Sekil 4.3 ‘de gosterilmgtir.
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Sekil 4.3.KOI ve TOK konsantrasyonu Olgiimi igin kalibrasyoafgi

4.4. Sonuclarin Hesaplanmasinda Kullanilan tlikler

Elde edilen deney sonuclarsagida verilen gitliklere gore hesaplanmtir.
Gerekli sonuclar ise bu cginanin ‘Bolim 5. Tarima ve Sonu¢’ kisminda
sunulmuytur.
1.Akim yogunlugu (AY):

AY =— (4.1)
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AY = Akim yogunlugu (A/m%), | = Akim siddeti (amper) A = Aktif anot yiizey
alani (cn)

2. Akim verimi_(m): Anotta ¢okecek maddenin mol miktar yani; elektrili

Faraday kanunuyla hesaplanir.

It
TFS 4.2)
| = Akim siddeti (amper),t = zaman (saniyeyy = iyon yukd (Al icin +3),Fs =
Faraday sabiti (96485 C/mol)
3.Akim verimlili §i (Eg):

E, =
M ATe

(4.3)

M e = M(MA) (4.4)
Mate = Anot elektrottaki teorik ¢éziinme miktari (gMa = Anot elektrottaki
¢cbzinme miktari (QMMA: Molekudl airhigr (Al icin 27 g)
4.Toplam cozinen elektrot miktari (My):
Mt = Ma + Mg (4.5)
My = Pratikte katot elektrottaki ¢éziinme miktari (dta = Anot elektrodda

¢6zinme miktari ()M = toplam ¢6ziinen miktar (g)
5.Enerji tiketimi (E):

E=V.It (4.6)
E = Harcanan elektrik enerjisini (Watt-saat; WH, : Volt, | = Akim siddeti
(amper),

t = Zaman (saat)

6.Faraday (F):

F=—— (4.7)

F = Faraday/mi, I= Akim siddeti (amper)t = Zaman (saniye) v : Elektrolit yani
atiksu hacmi (%), Fs= Faraday sabiti (96485 C/mol).
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5. TARTISMA VE SONUC

Dunya'da ve ulkemizde bazi yeraltt sularinda dkserkirlili gine
rastlanmaktadir. Son yillarda icme ve kullanma msoteki  arsenik

konsantrasyonunun 5Q0g/L’ den 10 ug/L ‘ ye distrdlmesi ile arsenik kirliginin

boyutu daha da ©6nem kazantm Genellikle yeraltt sularindaki arsenik
konsantrayonu, tektonik hareketlerin ve maden iirebolgelerinin yer aldi
alanlardaki yeralti sularinda ortaya c¢ikmaktadikethizde ise son zamanlardig,
Anadolu ve Ege Bolgesi'ndeki bazi yeile bolgelerinde temin edilen icme ve
kullanma sularinda arsenik kiriine rastlanmaktadir. Dunya’daki bazi bolgelerde
arsenik konsantrasyonu, Kkirfiilne yol acan konsantrasyonlarda olmasa bile

otoritelerce istenen 10ug/L'yi asan deerler ile kasilasiimaktadir. igme ve

kullanma suyunun temin edilgnoldugu tesislerde, sadece dinlendirme sébekeye
suyun verilmesi halinde arsenik kirfilnin giderilmesi mumkun dgldir. Arsenik
kirlili gini gidermek icin daha 6nce Bolum 2'de aciklanariatiarin bir veya bir kagi
kullanilarak istenen konsantrasyonlarda arsenikreitesularin elde edilmesi
mumkindar.icme ve kullanma sularindan arsenik giderimindeliethan ve son
yillarda  birgok  suyun aritiminda  kullanilan  metodlan  biri  de
elektrokoagulasyondur. Elektrokoagullasyon ile akseiderimi tGzerine literatlirde
yapilms bircok calsma bulunmakatadir. Fakat, yapiingalsmalar daha cok yiksek
arsenik iceren (mg/L seviyesinde) sularin aritiiylasilgilidir. Bu durum, gergek
icme sularinda bulunan arsenik seviyelerini  yansmraktadir.  Ayrica
elektrokoagulasyon prosesi ile arsenik giderimiriimeeakim ygunlugu, pH, arsenik
konsantrasyonusletme siresi gibi proses glgkenlerinin optimize edilmedi ve
kapsamli bir sekilde tartsilmadgi gorilmektedir. Literatirde yapilgi olan
calismalarda elektrokoagulasyon ile icme sularinda adkseideriminin sletme

maliyeti Gzerine de ¢ok fazla bilginin olmgdbelirlenmitir.

Bu calsmanin birinci kisminda; gerek tlkemiz gerekse Dumlgki icme ve
kullanma sularindaki yaygin olarak bulunan arsekokisantrasyonlari g6z 6nune
alinarak Al elektrotlarin kullanil@i elektrokoagilasyon prosesi ile aritimi

gerceklatiriimistir. icme sularindan arsenik giderimi tizerine pH, akirguydugu,
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arsenik konsantrasyou (50-500/L), isletme slresinin, elektrot pnti sekli,

reaktor hacmi ve elelektrot ylzey alaninin buyugsnygibi etkiler incelenngtir.

5.1. EC ile Arsenik Giderimi Uzerine pH ‘nin Etkisi

EC'da en onemli proses parametrelerinden biri, pht. ’dnot ve katot
reaksiyonlarinin sulu ¢ozelti icerisindeki reaksilg1 sonucu c¢ozeltinin pH
degerinde dgismeler olmaktadir. Bundan dolayidir ki, atiksu pHzibagl olarak
elektrolitik olarak ¢oziinen metal iyonlari (& Fe gibi ) farkli pH deerlerinde
farkli metal hidroksit tdrleri olgtururlar (Adhoum and Monser, 2004; Chenal.,
2004; Can 2002; Can vd., 2003; Gatnal, 2003; Mollahet al, 2001). Aliminyum
elektrotlarin kullanildii EC prosesinde ofan aliminyum iyonlari, ¢ézeltinin pH‘a
bagli olarak monomerik ve polimerik aliminyum hidrokskompleks ttrlerini

olusturur (Can, 2002). Bu kompleksler pH 4-7 atalda polimerize olma

egilimindedir. Olisan bazi monomerik ve polimerik aliiminyum turlefit(OH)*,

Al(OH);, Al,(OH);", AI(OH);, ve en ¢ok bilinen polimerik tiirlerAl ,(OH)3

15
Al_(OH){5, Al (OH)5, Al O,(OH).; Al (OH)3, ‘dir (Rebhun et al,1993
Mollah et al, 2001; Caret al, 2006). EC ‘da anot ve katotta ghun reaksiyonlar (5-
1-5.6) ve polimerizasyon reaksiyonu (5.7-5.8) isgg@la verilmitir:

Anot reaksiyonlari:

Al , = Alg, +3€ (5.1)

(aq)

Al

g T3H,0= AI(OH), +3H" (5.2)
nAl(OH), = Al (OH),,(C0zeltide, genel polimerizasyon reaksiyonu)

(5.3)

Katot reaksiyonlari:

6H" +36” = 3H,, (5.4)
2H,0+2e= H,, +20H" (asidik ¢ozeltilerde) (5.5)
2H,0" +2e= H,, +2H,0 (bazik ¢ozeltilerde) (5.6)

Polimerizasyon reaksiyonlari:
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H

H 0 mt
/ N VAN
(H, 0, A1 AIH, 00 Al / -OH-Al—
o \/ Hyo” \O
Q n
H

(5.7)

[m(Hzo)s ]3 " of [Al(H 20)501{] 2 O—Ig[mﬁ {om), SEa;J of [m,a (om),y ]E‘a;o—lg [AI(OH)3(H 20)3 ]SOE [AI(OH);]

polimerizasyon pH 47

Alkali pH

(5.8)

EC‘da ¢ok sik kullanilan ¢6ztnen aliminyum elektanoi sulu ortamda o$turaca
Al kompleksleri nemlidir. Sulu ortamda ®lnin olusturdusu hidroksil kompleksleri
Sekil 5.1'de verilmistir. Yukarida da ifade edildi gibi sudaki hidroksil iyonlari
elektrodlardan cozunngiplan AP* iyonlar ile birleserek ortamin pH deerine gore
komplekslerin olgumuna yol acacaktir (Benefiekt al, 1982; Holtet al, 2002).
Ayrica asidik ortam kgullarinda katot cevresinde c¢Ozelti biraz bazik fizel
gostermektedir. Bu durumda katot reaksiyonu somlogan hidroksil iyonlari ile
anotta c¢oziinen Al iyonlari ile polimerlemeye balar. Belirli bir isletme siresi
sonucunda ortamdaki hidroksil iyonlari artmaygléave bu hidroksil iyonlar ile
kompleks olgturacak yeteri miktarda Al iyonlari ortamda olmagindan dolay:
reaktordeki ¢ozeltinin pH geri artmaya bdamaktadir. ECsieminin baglangicinda
coziinen AY" iyonlar biraz asidik ozellik gosteregiaden kisa sirelide olsa
ayarlanan dgerin biraz altina diimektedir. Daha sonra pH gri baglangic
degerindeki pH ‘dan daha yuksek olacakkilde artmaya bgamaktadir. Bundan
dolayidir ki EC proses genellikle c¢gkidegerleri pH = 8.5-9.5 dgerlerine
ctkmaktadir. pH dgerleri Aliminyum anotun elektrolitik ¢cozeltideki iimleri diik

pH da katyonik tek molekulliAl* ve Al(OH); gibi tirlerdir ki bunlar uygun pH

degerlerinde 6nce AlI(OH)‘e ve sonuctasagidaki reaksiyonlara gore AIOH)s, ‘e
polimerlssirler. pH 6.30‘de 0.03 mg/L minimum bir ¢6zUn(g&i sahip olup, daha
asitik ve bazik pH dgerlerinde bu ¢ozunurlik artmaktadir.
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Sekil 5.1. Sulu ortamda okan aliminyum komplesleri ve pHgkisi

Koagulasyon prosesinde olglugibi EC prosesinde de arsenik gideriminin pH
‘a bagh oldugu disundlerek, arsenik giderimi Gzerine pH'nin etkiscétenmgtir. EC
ile arsenik giderimi tzerine pH‘in etkisigletme suresine Igh olarak pH = 5-9
aralginda, 15Qug/L arsenik konsantrasyonu ve 5 A/akim yagunlugu kosullarinda
gerceklatirilmistir. EC Uzerine pH ‘nin etkisi incelenir iken elesiar monopolar
paralel (MP-Pxeklinde b&lanms olup, reaktdr ve elektrotlarin 6zellikleri Bolum 4
‘de verilmigtir. Bu calgmalardan elde edilen deneysel sonuclablo 5.1de
verilmistir. Ayrica arsenik giderim verimi ve EGlémi sonunda c¢ozeltide kalan
arsenik konsantrasyonu farkli pHggeleri icin iseSekil 5.2de gosterilmgtir. Sekil
5.2den goérilebilecgi gibi pH = 5-7 arasinda iyi bir giderim @anmstir. Bu
degerler aralgindaki farkl pH larda arsenik giderimleri birbigryakindir. pH =5, 6,
7 icin sirasiyla giderim verimleri %93,7; %96,9; %D seklindedir. pH = 8 deki
giderim verimi ise %94,1’e diiligl gozlenmgtir. pH = 9 da arsenik gideri verimi ise
%67,6 dgerlerine dgmuis olup, yukarida ifade edilgi gibi olusan Al polimer

turinun gidermede etkili olgw ifade edilebilir.

Sekil 2.2 ve Sekil 2.3den de gorulebilege gibi su igerisinde arsenik turlerinin
ortamin pH’na bgli oldugu; dozal sularda arsepin iki hakim bilesigi As®* ve AS™*
seklinde bulundgu soylenebilir. A" termodinamik olarak kararli ve As

bilesikleri, genelde HAsOs, H,AsO;, HAsO? ve AsO? seklindedir. Arsenit A%,

suyun pH'a bal olarak dgisik sekillerde bulunur. A¥, pH = 2 ile pH = 7 arasinda
genel olarak BHAsSO; halinde bulunmaktadir. Suyun >pH = 8 lizerinde gldmaman
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yine ortamin pHa bg olarak AS*, HsAsOs;, H,AsO,, HAsO?> ve AsO?
seklindedir. Dgal sularin tipik pH = 5-8 arasinda genel olarakaksitleme halinde
bulunur. Bunlar genel olarak As bilesikleri HzAsO; iyonu halinde ve A¥
H,AsO, ve HAHAsO; iyonlari halinde suda ¢ozunur halinde bului€. prosesi

ile arsenik gideriminde sagida ifade edilen mekanizma ile arsenik gideriminin
gerceklgtigi dusunulmektedir. Bu durumda Al elektrotlar ile c¢okelmgo-
precipitation) ve adsorpsiyon ile arsenik giderigarceklemekte olup, sagidaki

reaksiyonlarda bu durum goérulmektedir (Butl&klerde (=) sembolu kati yizeylerini
gostermekte olup, [Al(OH)m ylzeyleri = Al = OH ) seklindeki gibi). EC prosesi

ile arsenik gideriminde, proses esnasindgaviuAl floklari tarafinda adsorpsiyon
ve/lveya coOkelme ile arsenik gideriminin gerceki@ ifade edilmg olup, ilgili

reaksiyonlar gagida verilmatir:

Birlikte coktirme:

3+ - -
mAI%, +(3m-n)OH" +nHASC;,, = Al  (OH) s, (HASO,) . (5.9)
Adsorpsiyon:
— 2- — - -
= Al -OH, + HAsO,,,, == Al - OAs(0),(OH) ,, + OH (5.10)
j— —_— - +
= Al -OH, + H,AsO;,,, == Al =OH, - As(0),(OH),, + H,,, (5.112)
_ * 3_
Al(OH),, + AsOZ,, = |AI(OH), * AsO¥ | | (5.12)
Tablo 5.1.Arsenik giderim verimi Gizerine pH ‘nin etkisi
Baslangic | EC suresi, tc (dak.) | U Celektrot Cenerii Weamur
pH ‘si 0 2 4 6 75 10 15 [ A Vv (kg/m®) | (kWh/m®) | (kg/nT)
C:(ppb) | 150] 41,8 32,1 238 204 163 9
5 Re (%) 0 72,1 78,6 843 86,4 89 937 O,11 18 2@0| 0,0952 0,037
pH; 5 6,3 6,4 6,2 6,3 6,41 6,8
C.(ppb) | 150| 49,3 38,8 323 194 13 4.
6 Re (%) 0 67,1 74,13 788 87,1 91,0 969 O(f11 1{9 02@, 0,1005 0,043
pH: 6 7,09 6,94 6,98 7,07 6,74 6,8p
C:(ppb) | 150] 66,9 48,8 257 16,8 95 37
7 Re (%) 0 55,4 67,4 82,8 88, 936 97(7v OJ1 1/8 1Z¥0| 0,0952 0,045
pH; 7 7,34 7,94 8,06 7,95 8,6 8,7b
C (ppb) | 150| 87,1 65,2 442 365 194 8,8
8 Re (%) 0 419 56,5 70,9 75,¢ 870 941 oO,1 1)8 2Xx20| 0,0952 0,039
pH: 8 8,16 8,09 8,200 8,17 824 83
Ci(ppb) | 150] 124,3| 1074 90,2 82 681 485
9 Re (%) 0 17,13 28,4 39,§ 448 546 676 Of11 1|9 0238 0,1005 0,021
pH: 9 8,39 8,53 8,55| 8,51 8,6% 8,7
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Sekil 5.2. Al elektrotlar ile EC tzerine pH ‘nin etkisi

Tablo 5.1ve Sekil 5.2deki sonuclari incelersek, pi 5-8 arasinda Al elektrotlar ile
arsenik gideriminin etkili oldgu séylenebilir. En etkili arsenik gideriminin ise pH
5-7 arasinda oldiu da gortlebilir. Arsenik gideriminin etkili olgu bu pH
aralginda en az 15 dakikaliksletme siresinde istenen gkAs giderim verimi
sgilanabilmektedir (icme ve kullanma sularinda maksmAs konsantrasyonunun

10 pug/L deserini ggmamasi gerekir). Daha once de belirgiidiibi EC proses ciki

pH deseri hem aritilmy suyun dearj pH deeri (pH = 6.5-8.5 olmasi istenmektedir)
hem de EC proses esnhasinda polilerenin gerceklgerek etkili bir giderim
sazlanmasi ve olgan floklarin ¢okelmesi acilarindan ¢ok énemlidgtetme stiresine
bagli olarak her bir bglangi¢c pH dgerleri ile ¢iks pH deserlerinin degisimi Sekil
5.3‘de gosterilmgtir.
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Sekil 5.3. EC giris ve ¢iks pH degerlerinin sletme siresi ile dgsimi



99

Sekil 5.3den gorulebilecg gibi baslangi¢ pH = 5-7 arasindasietme suresince ¢iki
pH deserinin arttgl gortlmektedir. pH= 5-6'da 15 dakikaliksietme siresi sonunda
cikis pHr = 6.85 olur iken, bgangi¢c pH = 7'de ise pH= 8.75 dgerine ¢ikmaktadir.
Cikis arsenik konsantrasyon gkxlerinin ise pki= 5, 6 ve 7 icin ise 9.5, 4.7 ve 3.5
pg/Loldugu saptanmtir. EC prosesi c¢iki pH = 6.9-8.9 arasinda arsenik

gideriminin oldukca etkili oldgu ifade edilebilir. Notr bgangi¢ kaullarinda arsenik
gideriminin daha etkili oldgu soylenebilir. plH= 8 kaullarinda 15 dakikalik
isletme siresinde c¢ita istenen As dgeri salanmakta ve cilgt pHr = 8.3
olmaktadir. Ciky pH deerinin ¢ok fazla artmagi gérulmektedir. pH= 9'da ise
daha énce de aciklarligibi coziinen Al* iyonlari suyuin pH dgerini bir miktar
disirmekte, 15 dakika sietme siresi sonunda ise Pk 8.7 degeri olarak
saptanmytir. Polimerleme ve polimerlgme Urlnlerinin giderme verimini etkileg
disintlmekte olup, bundan dolayr As giderme verimigiistigli gozlenmgtir.
Ozellikle pH =8.5> pH dgerlerinde ortamdaki hidroksil iyonlari ile ortamdak
negatif yikli As iyonlarinin rekabetinin (Al floklalzerine adsorpsiyon ve/veya
yuzey kompleks okumu) giderimde etkiki oldgu ve giderim veriminin d¢§imesine

neden oldgdu soylenebilir.

Tablo 5.1de tiiketilen elektrot (Gewrot = kg/nt), tiketilen enerji (Guerji =
kWh/m®) ve oluan camur (Wamur= kg/nt) deserleri verilmistir. pH = 5-9 araginda
Celekirot = 0,0207-0,0233 kg/Mdeserleri arasinda saptangtr. pH deisiminin
EC’da tuketilen Al elektrot miktarina 6nemli bir ekolmamstir. Tuketilen enerji
miktarlarina  bakildiinda, Grerji = 0,0952-0,1005 kWh/fh deserlerinde
gorulmektedir. Tuketilen enerji akim, voltaj ve zammabir fonksiyonu oldgundan
ve deneyler sabit akim vesieisletme sirelerinde yapilgindan tiketilen enerji
miktarinda c¢cok bir dg@sme gozlenmemngtir. EC’'da 15 dakikalik sletme siresi
sonunda Wimur = 0,021-0,045 kg/thdeserleri arasinda bulunngtur. Maksimum
camur en yiiksek giderim veriminingandig pH = 7'de 0,045 kg/th en az camur
olusumu ise en az giderimin olgu pH = 9'da 0,021 kg/ffolarak saptannstir.
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5.2. EC ile Arsenik Giderimi Uzerine AY'nin Etkisi

EC prosesinde sisteme uygulanacak akim ve aktiftrelekyiizey alani
arasindaki igki akim ygzunlugu olarak bilinir. Sisteme uygulanan akgiddetine
bagli olarak elektrotlardan ¢c6ziinen (anot elektrotragtal miktari arasinda bir gki
vardir. Akim ya@unlugu birim aktif elektrot ylzey alanina uygulanan akmmktari
(Amper veya mili Amper) oldguna gore akim miktarinin artmasi ile ¢ézinen anot
miktarinin arttg1 gorultr. Dger taraftan EC prosesinde elektrokimyasal ¢oziinmenin
(Faraday yasasi) yani sira reaktordeki proses lemgabgl olarak katotik ¢cbziinme
de gozlenebilir. Bunun olgunun en o6nemli kaniti ise akim verimgilnden
belirlenir. Faraday yasasi‘na gore akimgyolugu ile iliskili olarak sadece anot
¢Ozunmesi gerekir. Fakat katotlarin da ¢ozinmesiakim verimlilgi %100 ‘Un
Uzerinde olmasi katotlarin da c6zugddl gostermektedir. Normal kdlarda
yukarda aciklaggmiz gibi anot elektrotlarda metal c¢c6zinme (Al) \atot
elektrotlarda ise Kcikisi gbzlenecektir. Anot elektrotlardan ¢ézinen metditar
(koagulan miktari) da&l ayni zamanda EC‘nin aritim verimini etkileyecelazg
kabarciklarinin (k) olusum hizi, floklarin boyut ve blyukgi de akim ygunluguna
baghidir. Akim yogunlugunun artmasi gaz kabarciklarinin (bubblesgudugunu
artirir iken onlarin boyutunun azaltmasina nedemagta; sonucta yukari g daha
blyuk aks ve kirleticilerin daha hizli giderimi ve ¢amur fé@syonu gozlenmektedir
(Khosla, 1991) EC prosesinde anot Al elektrotlariziperek cozeltiye iyonlarin
gecki Faraday kanunu ile ifade edilir (Mollah, 2004;aim and Monser, 2004):
IxtECxMw

Celektrot - W (5.13)

Bu esitlikte v: elektrolik hiicre veya EC reaktorii hacrii, Faraday sabiti
(96485,3 Cloumb/molC 96500 C/mol), z: anot metalin kimyasal ekivalengete
veya reaksiyonda transfer edilen elektron saysH8), M,,: anot metalinin molekl
agirhgl (Ma = 27 g/mol,l: akim (Amper),tec: isletme siresi (S) V€gjekirot EC
reaktoriindeki coziinen Al metal elektrot miktarighg Al elektrot/n? aritilan atiksu

miktart).

Enerji tiketimi ise gagidaki eitlik ile hesaplanmaktadir. Busiikte v:
elektrolik hiicre veya EC reaktéri hacmiakim (Amper)tec: isletme suresi (s) ve
Cenerji EC prosesindeki enerji tuketimidir (KWhim
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_ UxIxt.
enerji — v

C

(5.14)

EC prosesindesietme maliyeti (M) esas itibariyle elektrot ve enerji tiiketiminden
kaynaklanmaktadir. Burada birim enerji maliyetiO=072 €/kwWh, birim elektrot
maliyeti = 1.65 €/kg Al vesletme maliyeti (€/r) olarak hesaplanmplur. Enerji ve
elektrot tiketimlerine goresagidaki sitlik yazilarak, sletme maliyeti hesaplrgtir
(Kobyaet al 2010; Kobyaet al 2009; Bayramglu et al, 2007; Bayramglu et al,
2006; Bayramglu et al, 2004):

Isletme maliyeti (M) = 0.07Z¢nerji + 1.65Ceiexirot (5.15)

Akim yogunlugunun birimi aktif elektrot yiizey alani giaa (nf veya crd)
uygulanan veya kullanilan Amper (A) veya miliamgperA) olarak akimdir. Faraday
kanununa gore Al anot elektrot tiketim hizi akinygianan potansiyel) ve EC
suresi ile dgru orantihdir. Bu gtlikten akim yg@unlugu arttikga ¢6zinen anot
miktarinin artacg ve yuksek akim ygunluklarinda énemli miktarda anot metalinin
cobzlunerek bunun atiksudan giderilen kirleticilerktarini artiracgl aciktir. Sonucta
bir optimum akim ygunlugu elde edilecektir. Belirli bir akim ymnlugundan
(optimum akim y@unlugu) sonra atiksudan kirleticilerin giderim verimikgéazla
desismeyecektir. EC prosesinde EC reaktdriindeki atiksangya ¢ozeltinin 1Isinmasi
gibi olumsuz etkilerin ortaya ¢ikmasini énlemenamysira giri O, olusumundan
kacinmak icin limit dgerde bir akim ypunlugu tavsiye edilir. Yuksek akim
yogunluklarinda hizl bigekilde anot ¢ozinerek ¢ozeltiye bu galada oldgu gibi
Al iyonlari verecektir, ekivalent elektrot fggaa hesaplanan giderim veriminin
azaldgl gorulecektir. Flotasyon ile atiksudan Al(QH)aha hizl giderimi koagilan

ve kirletici arasindaki olasi cagonada bir azalmaya neden olacaktir (Holt, 2002).

Al elektrotlarin kullanildgi EC prosesi ile icme ve kullanma sularindan
arsenik giderimi Gizerine akim gonlugunun (AY) etkisi 1-7.5 A/rharasindaki akim
yogunluklarinda, farkl arsenik konsantrasyonlarinueelenmgtir. Elektrotlar MP-P
seklinde bg&lanms, balangic ¢ozelti pH = 7 ve tim deneyler laboratuaakliginda
(22+ 3 °C)‘de kaullarinda gerceklgirilmistir. Arsenik giderimi tizerine AY ‘nin
etkisi icin elde edilen deneysel sonuclablo 5.2-Tablo 5.4de verilmistir. Diger

tarafdan bu veriler kullanilarakléetme suresine goére yuzde arsenik giderimi ve
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¢cOzeltide EC sonra kalan arsenik konsantrasyonilgile sonuclar iseSekil 5.4-5.6

‘da gosterilmgtir.

Tablo 5.2.isletme siresine Igh olarak farkli AY ‘da arsenik giderimi (7fg As/L)

AY Parametre EC suresi, gc (dak.)
(A/m?) 0 2 4 6 8 10 15
Akim (A) - 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05
Voltaj (V) - 14 14 1.4 14 14 14
EC ¢iks pHe - 7,78 7,93
Baslangig ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,53 1,53 1,53 53, 1,53 1,53 1,53
25 EC ciks iletkenlik (mS/cm) -
Girig arsenik konsantrasyonug/L) 75 75 75 75 75 75 75
Cikis arsenik konsantrasyonuyug/L) - 20,6 9,8 51 2,0 0,8 0,2
Yuzde arsenik giderinRe (%) 0 72,5 86,9 93,2 97,3 98,9 99,7
Faraday (F/r) - 0,1196 | 0,2392| 0,3584 0,4784 05919  0,8969
Enerji tiketimi (kWh/r) - 0,0045 | 0,0090| 0,0134 0,0179  0,0224  0,0337
Akim (A) - 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11
Voltaj (V) - 1,9 1,9 1,9 1,9 1,9 1,9
EC ¢kt pHo 7,52
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,44 1,44 1,44 44, 1,44 1,44 1,44
5 EC ¢iks iletkenlik (mS/cm) - 1,44 1,45 1,44 1,44 1,45 1,44
Giris arsenik konsantrasyonug/L) 75 75 75 75 75 75 75
Cikis arsenik konsantrasyonuyug/L) - 5,9 3,4 2,1 14 11 0,9
Yuzde arsenik giderinRe (%) 0 92,1 95,5 97,2 98,1 98,5 98,4
Faraday (F/r) - 0,2631 | 0,5262| 0,7893 1,0524 1,31%5 11,9732
Enerji tiketimi (kWh/r) - 0,0134 | 0,0268| 0,040 0,0536 0,0670 0,1005
Tablo 5.3. Isletme suresine Igh olarak farkli AY ‘da arsenik giderimi (50Qig
As/L)
AY Parametre EC suresi, tc (dak.)
(A\m?) 0 2 4 6 8 10 15
Akim (A) - 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11
Voltaj (V) - 1,8 1,8 1,8 1,8 1,8 1,8
EC ¢iks pHei - 7,70
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,5 15 15 15 51 15 15
5 EC ciks iletkenlik (mS/cm) - 15 15 14 14 15 14
Giris arsenik konsantrasyonug/L) 500 500 500 500 500 500 500
Cikis arsenik konsantrasyonuyug/L) - 133,3 55,8 30,6 18,6 5,1 4,7
Yuzde arsenik giderinR. (%) 0 73,3 88,8 93,8 96,3 99,9 99,1
Faraday (F/) - 0,2631 | 0,5262| 0,7893 1,0524 1,31%5  1,9732
Enerji tiiketimi (KWh/m) - 0,0127 0,0254 0,038 0,0508 0,0635 0,0952
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Tablo 5.4. Isletme suresine Igh olarak farkli AY ‘da arsenik giderimi (15Qg
As/L)

AY Parametre EC siresi, tc (dak.)

(A/m?) 0 2 4 6 8 10 15
Akim (A) - 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05
Voltaj (V) - 1,45 1,45 1,45 1,45 1,45 1,45
EC ¢iks pHei - 7,45
Baslangig ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,5 15 15 15 51 15 15

25 EC ciks iletkenlik (mS/cm) - 15 15 15 15 15 15
Giris arsenik konsantrasyonug/L) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonuyug/L) - 83,3 58,5 47,3 25,5 17,3 6,5
Yuzde arsenik giderinR. (%) 0 44,5 61,0 68,5 83,0 88,5 95,7
Faraday (F/) - 0,1196 | 0,2392] 0,3589 04784 05979  0,8969
Enerji tilketimi (kWh/rf) - 0,0046 | 0,0093] 0,0139 0,0186 0,0232  0,0349
Akim (A) - 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11
Voltaj (V) - 1,8 1,8 1,8 1,8 1,8 1,8
EC ¢k pHci - 7,34 7,94 8,06 7,95 8,66
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,56 1,54 1,54 54, 1,54 1,54 1,54

5 EC ciks iletkenlik (mS/cm) - 1,54 1,54 1,54 1,53 1,53
Giris arsenik konsantrasyonug/L) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonwug/L) - 66,9 48,8 25,7 16,8 9,5 3,5
Yuzde arsenik giderinR. (%) 0 55,4 67,5 82,9 88,8 93,7 97,7
Faraday (F/rf) - 0,2631 | 0,5262| 0,7893 0,986 1,3155 1,9732
Enerji tiketimi (kWh/rf) - 0,0127 | 0,0254| 0,0381 0,0476  0,0635 0,0952
Akim (A) - 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16
Voltaj (V) - 23 23 2,3 23 2,3 2,3
EC ¢iks pHei - 7,6
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,55 1,55 1,55 54, 1,55 1,55 1,55

75 EC ¢iks iletkenlik (mS/cm) - 1,55 1,55 1,54 1,55 1,54 1,56
Girig arsenik konsantrasyonug/L) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonwug/L) - 16,4 5,2 2,8 1,25 1,15 1,05
Yuzde arsenik giderinRe (%) 0 89,1 96,5 98,1 99,2 99,2 99,3
Faraday (F/r) - 0,3827 | 0,7654| 1,148( 15307 19134 2,8701
Enerji tiketimi (kWh/r) - 0,0236 | 0,0472] 0,0709 0,0944 0,1179 0,1769

icme ve kullanma sularinda kabul edilebilir maksimanmsenik konsantrasyonu
10 pg/L olup buna gore elde edilen sonuclargeléendirilerek Tablo 5.5de
ozetlenmgtir. Icme suyu standartlarinda olmasi istenen arsenikamrasyonu 10
ug/L dikkate alindginda 75pug/L arsenik iceren icme suyunun 2,5 ve 5,0 A/de
desarj suresi @,dak.) sirasiyla 4 ve 2< dak. ofglubelirlenmitir. Diger taraftan 150
ug/L arsenik konsantrasyonu icin ise EC’ da 1,0, 125, 5,0 ve 7,5 A/f de
desarj suresi @,dak.) sirasiyla 10, 7,5, 15, 10 ve 4< dak. gldbelirlenmgtir. AY
arttikca dearj suresinin azalgdl ve giderilen arsenik konsantrasyonunun @rtti

saptanmytir. As konsantrasyonu 75ug/L oldugunda 2,5 ve 5,0 A/fm akim
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yogunlugunda arsenik giderime verimleri sirasiyla %86,98 (ug/L), %92,1
(5,9ug/L) olarak saptanmgtir. 150 pg/L arsenik konsantrasyonu igeren atik su igin
ise 2,5, 5,0 ve 7,5 Alfhde arsenik gideme verimleri sirasiyla %95,7 (gL ),
%93,7 (9,39/L) ve %96,5 (5,2ug/L) olarak belirlenmitir. AY = 5 A/m?
kosullarinda 75, 150 ve 50Qug/L arsenik konsantrasyonlari igin elde edilen
sonugclari dgerlendirecek olursak; 7pg/L’de 2 dak.<, 150 ve 50@g/L arsenik

konsantrasyonlari icin ise en az 10 dakiklatme siresine ihtiya¢ bulunmaktadir.
Dustk akim ygunluklarinda As giderim verimi birazda olsasdiekte, fakat As
konsantrasyonu arttikcgletme stresi artmaktadir. Yuksek AY uygulamak netliy
(enerji ve elektrot tuketimini artirir) artirggadan AY = 2.5 A/M Al elektrotlar ile

As giderimi icin uygun gézikmektedir.
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Sekil 5.5. Farkl akim y@unluklarinda As giderimi (15Qg/L )
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(b) EC sarkalan As konsantrasyonu
Sekil 5.6. Farkl akim ygunluklarinda As giderimi (50Qg/L )

As konsantrasyon ve AY ‘da elde edilen sgaun

Co(pg/L) AY (A/m’) Co(ng/l) Re (%) tp (dak.)

25 2,5 9,8 86,9 4
5,0 59 92,1 2<
1,00 5,7 96,2 10
1,75 3,2 97,9 7,5

150 2,5 6,5 95,7 15
5,0 9,5 93,7 10
7.5 52 96,5 4<

500 5,0 51 98,9 10

Farkli AY ve arsenik konsantrasyonlarinda EC prodesarsenik giderimi

icin; enerji ve elektrot tiketimlerisletme maliyeti ve EC sonunda ¢&n camur

miktarlari iseTablo 5.6 ‘da 6zetlenmitir. Isletme maliyetinin AY = 1-7.5 A/fhve
75-500ug/L arasinda 0.030-0.074 €mrasinda d#stigi goriimustir.

Tablo 5.6.Farkli AY ve arsenik konsantrasyonlarinda EC presesiclari

CAs AY tEC Ci Ce Re Cenerji Celektrot Wgamur M
(ug/L) | (Am?) | (dak.) | (ug/L) | (ng/L) | (%) | (KWhinT) | (kg/n’) | (kg/mm) | (€/nT)
2.5 15 75 0,2 99,7 0,0337 0,0169 0,04Y3 0,030
75 5.0 15 75 0,9 98,8 0,1005 0,0358 0,0387 0,066
1,00 35 150 0,10 99,8 0,0258 0,0194 0,0248 0,034
1,75 35 150 0,10 99,8 0,0583 0,0354 0,033 0,063
150 2.5 15 150 6,5 95,7 0,0349 0,0187 0,0428 0,033
5.0 15 150 3,5 97,7 0,0952 0,0147 0,0456 0,031
7.5 15 150 1,05 99,3 0,1769 0,0373 0,05p6 0,074
500 5 15 500 4,7 99,1 0,0952 0,0225 0,2725 0,044
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5.3. EC ile AsS Giderimi Uzerine Arsenik

Konsantrasyonunun Etkisi

icme ve kullanma sularindan arsenik giderimi Uzerietki eden
parametrelerden bir gieri de arsenik konsantrasyonudur. Dinyada ve TUrkigdou
sulardaki arsenik konsantrasyonu daha 6nce kapsamiekilde Tablo 2.3-2.4ve
Tablo 2.6de verilmis olup, genellikle problem olguran arsenik konsantrasyonu 10-
500 pg/L arasinda ygunlastigi gorilmektedir. Bu durum g6z o6nune alinarak EC
prosesi ile arsenik giderimi incelengtii. AY =5 A/m? ve pH = 7 keullarinda 75,

150 ve 500ug/L arsenik konsantrasyonlari, ayrica AY = 2.5 A/de ve pH = 7'de
50-150 pg/L arasinda arsenik giderimi dgletme siiresine gore atailmistir. lgili

sonuclarSekil 5.7 ve Tablo 5.7de 6zetlenmytir.

Baslangi¢ arsenik konsantrasyonu h@/L degeri 2 dak. sletme suresine 11.9
ug/L, 4. dakikada ise 5.7g/L 'ye dismis ve 15 dak.sletme siresi sonunda 0.2
pug/L olmustur. Bu sonugclar incelenginde 75 pg/L arsenik konsantrasyonunda 2
dak. sletme siresi yeterli olur iken, >15@/L arsenik konsantrasyonlarinda ise en

az 10 dakikalik birsletme stresinin gerekli olgu saptannstir.

Tablo 5.7.Arsenik giderimi Gizerine As konsantrasyonununsegonuclari

CAs AY tEC Ci Ce Re Cenerji Celektrot Wgamur IM
(ug/L) | (A% | (dak.) | (ug/L) | (ng/L) | (%) | (kWhim’) | (kg/n?) | (kg/m’) | (€/nT)
50 2,5 15 50 0,2 99,6 0,0337 0,0173 0,0615 0,031
2.5 15 75 0,2 99,7 0,0337 0,0169 0,04Y3 0,030
75 5.0 15 75 0,9 98,8 0,1005 0,0358 0,0387 0,066
2.5 15 150 6,5 95,7 0,0349 0,0187 0,043 0,033
150 5.0 15 150 3,5 97,7 0,0952 0,0147 0,04Y9 0,035
7,5 15 150 1,1 99,3 0,1769 0,0373 0,0506 0,074
500 5,0 15 500 4,7 96,1 0,0952 0,0225 0,275 0,044
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Sekil 5.7. EC prosesi ile arsenik giderimi Gizerine As konsesyonunun etkisi

Tablo 5.7 sonuglar incelenginde AY = 2.5 A/nf ‘de 50-150 ug/L arasinda
isletme maliyetinin yaklgk 0.031 €/ iken, AY = 5 A/nf ‘de 75-500 pg/L
arasinda isesietme maliyeti dgerinin 0.030-0.070 /fharasinda oldgu gérulmistiir.

Enerji ve elektrot tiketimlerinin, ofan camur miktarlari ve IM gerlerinin, dger
parametrelerin sonucu elde edilen verilerdekgedker ile benzerlik gostergi

belirlenmitir.

5.4. Arsenik Giderimi Uzerine Elektrot Baglanti Seklinin
Etkisi

En basit bir EC reaktorl, bir elektrolit icine daldms anot ve katottan
olusmaktadir. COozunen anot ve katot elektrotlar bir didxynaina balanir. Bu
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durumda anotta oksidasyon veya yukseltgenme @ladan anot materyali
elektrokimyasal olarak c¢6zunecektir. Bu arada kais# pasivasyona maruz
kalacaktir. Fakat bu durum atiksu aritimi icin uygdesildir; c¢linkd metal
elektrotlarin yeterli miktarda ¢ozunmesi icin kulien elektrotlarin gegiylzey
alanina sahip olmalari gerekmektedir. EC proseseidktrotlar monopolar paralel
(MP-P), monopolar seri (MP-S) ve bipolar seri (BPs€klinde bglanabilir. Anot ve
katot elektrotlar paralel veya seri gd@nmak suretiyle tek kutuplu (monopolar)
elektrokimyasal reaktorler ajturulabilir. EC prosesinde farkh elektrot ganti
sekilleri Sekil 5.8de gosterilmgtir (Kobya et al, 2007; Kobya vd., 2006; Eyvaz
2006 ).

oo oo / oo oo oo oo

- +

- |||
=
(a)

(h) (c)
Sekil 5.8. Elektrot bglanti sekilleri ((a): MP-P, (b): MP-S, (c): BP-S)

Sekilden de gorulebile@e gibi iki adet paralel iletken metal plaka paralel
elektrotlari olgturmaktadir. Bu elektrotlar bir gu¢ kayhaa balanmaktadir. Bu gig
kayna Gzerinden EC reaktoriindeki akim ve voltageie ayarlanir ve dijital olarak
okunmaktadir. EC reaktorlerindeki iletken metalkalar ‘tikenen elektrotlar’ olarak
bilinmektedir. Anot elektrotlarin ¢ozinmesi veyakeéamesi anotun ¢6zinme
potansiyeli dgmekte ve sonugta katotun pasivizasyonunu minimilteaktadir.
Cozunen anot tipleri Fe, Al gibi gdi metallerden yapilabilir. Tek kutuplu
(monopolar) elektrotlarin  seri  panmasi ile Sekil 5.8de gosterilen
elektrokoagulasyon reaktoru ortaya ¢ikmaktagkekilden de gorilebile@e gibi her
bir tikenen veya c¢oOzinen anot elektrot ciftleribsine balanmaktadir. Dier

taraftan ise monopolar anot ve katot elektrotlar diic kayngina balidir. icteki
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¢cobzliinen anot elektrotlarin engi@ki monopolar anot veya katot elektrotlar ile bir
baglantisi bulunmamaktadir. Seri@aEC ‘da ortama verilecek akimin gegmesi igin
daha yuksek bir potansiyel fark uygulamak gerekewikt Cinku seri hgi EC
reaktorlerinde diren¢ daha yiksektir. Bu yluzderku@aicinde her yerde akim ayni
degerdedir. Bir dger EC reaktbrinde ise elektrotlar paralel cift kiu(bipolar)
olarak bglanmaktadir $ekil 3.8). Bir giic kayngina ba&l monopolar anot ve katot
elektrot arasina birbiri ile Ilgantisi olmayan ¢6zlinen anot elektrotlar
yerlestirilmi stir. Bu EC reaktogekli, prosesin kullanim veletim kolayligi amaciyla
dizenlenmgtir. EC reaktortiindeki sivi ¢Ozeltiye elektrik akimygulandginda,
ortadaki ¢Ozunen gamsiz anot elektrotlarin bir ylizeyi anogdr yuzeyi katot gibi
davranmaktadir. BoOylece elektrokimyasal aritim esrda elektrotlarin pozitif
tarafinda anotik negatif tarafinda ise katotik msainlar olgacaktir. Cozinen
elektrotlarin iyon olgturdusu sistemde demir ve aliminyum gibi ¢6ztinen metal
levhalar kullanilabilir. Ortama verilen bu iyonlayiiklenmg partikilleri nétralize
ederek koagulasyonsleminin bglamasini sglamaktadir. Elektrotlardan ¢6zinen
iyonlar; kimyasal reaksiyon ile coOktirme veya kalll maddelerle birlgp
elektroflotasyonla reaktor yuzeyine c¢ikan flokldusonaktadir. Ayrica, elektriksel
alandan dolay! sudaki kolloidal partikiller,dar veya dger bilesiklerin ayriimasi
da sglanmaktadir. EC'da anot ve katot reaksiyonlari viarada olgacak serbest
radikal turleri, reaktor icindeki su ve hbjlklerin fiziksel ve kimyasal 6zelliklerini
degistirebilir. Tum bu karmak EC Ekleminde Kkirleticiler atiksulardan
uzaklgtirlarak aritim yapilny olunur. EC reaktorlerinde gou akim (DC) veya
alternatif akim (AC) uygulanmaktadir. Ba akim EC (DC) teknolojisinde;
oksitlenmeden dolayl anot bozunmaktgeditaraftan ise katotta su gecirmeyen bir
oksit tabakasl okmasidir. Bu olay EC'da verim kaybina sebep olmaktadC
reaktorinde ¢ozunen paralel plagkektrotlar eklenerek dou akim kayiplari bir
Olctuide kucalttlar. Ancak bircok EGleminde alternatif akim tercih edilmektedir.

Icme ve kullanma sularindan EC ile arsenik giderim@rine elektrot bzanti
seklinin etkisi pH = 7, AY =2.5, 5, 7,5 A/fn 150 ug/L arsenik konsantrasyonu
kosullarinda gercekigirilmis olup, MP-P, MP-S ve BP-S elektrot ghantilari icin
elde edilen sonuclafablo 5.4 Tablo 5.8 ve Tablo 5.9da verilmistir. Arsenik
giderim verimi ve ¢ozeltide EC sonunda kalan #lstme slresine Igh olarak Sekil

5.9da gosterilmgtir.
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Tablo 5.8.Monopolar seri (MP-S) elektrot planti sekli ile arsenik giderimi

AY Parametre EC siresi, tc(dak.)
(A\m?) 0 2 4 6 8 10 15
Akim (A) - 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05
Voltaj (V) - 4,26 4,26 4,26 4,26 4,26 4,26
EC giris pH 7 7 7 7 7 7 7
EC ¢Ik pHos - 7,55 7,54 7,75 7,75 7,78 7,77
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,5 15 15 15 51 15 15
s EC ¢iks iletkenlik (mS/cm) - 1,7 1,69 1,77 1,74 1,74 1,7
' Giris arsenik konsantrasyonu@/L ) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonuug/L ) R 225 9,8 6,4 2.4 03 0.1
Yuzde arsenik giderinR. (%) 0 85,0 93,5 95,7 98,4 99,8 99,9
Faraday (F/r) - 0,1196 0,2392 0,3588 0,4784 0,5979 0,8969
Enerji tiiketimi (KWh/rm) - 0,0137 0,0273 0,0410 0,054p 0,0683 0,1024
Toplam ¢oziinen elektrot (g) - - - - - - 0,0032
Akim (A) - 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11
Voltaj (V) - 6,15 6,15 6,15 6,15 6,15 6,15
EC giris pH 7 7 7 7 7 7 7
EC ¢k pHoik - 7,48 7,62 7,56 7,67 7,65 7,68
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,53 1,53 1,53 53, 1,53 1,53 1,53
5 EC ciks iletkenlik (mS/cm) - 2,01 1,97 1,86 1,86 1,8
Girig arsenik konsantrasyontplg/L) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonupg/L ) R 3.1 11 06 0,4 03 0.1
Yuzde arsenik giderinRe (%) 0 97,9 99,3 99,6 99,7 99,8 99,9
Faraday (F/r) - 0,2631 0,5262 0,7893 1,0524 1,31%5 1,9732
Enerji tiketimi (kWh/r) - 0,0434| 0,0867| 0,1301 0,173p  0,2168  0,3252
Akim (A) - 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16
Voltaj (V) - 7,85 7,85 7,85 7,85 7,85 7,85
EC giris pH 7 7 7 7 7 7 7
EC ¢k pHoks - 7,53 7,52 7,38 7,38 7,41 7,42,
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,56 1,56 1,56 54, 1,56 1,56 1,56
7,5 EC ¢iks iletkenlik (mS/cm) - 1,57 1,54 1,54 1,59 1,57 151
Girig arsenik konsantrasyontplg/L) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonupg/L ) R 37 2.4 0.4 03 0,2 0.1
Yuzde arsenik giderinRe (%) - 97,5 98,4 99,7 99,8 99,9 99,9
Faraday (F/r) - 0,3827 | 0,7654| 11,1480 15307 19134 1,8701
Enerji tiketimi (kWh/r) - 0,0805| 0,1610] 0,2415 0,322  0,4026  0,6038




Tablo 5.9.Bipolar seri (BP-S) elektrot ikanti sekli ile arsenik giderimi
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AY Parametre EC suresi, tc (dak.)
(A\m?) 0 2 4 6 8 10 15
Akim (A) - 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05
Voltaj (V) - 4,46 4,46 4,46 4,46 4,46 4,46
EC giris pH 7 7 7 7 7 7 7
EC ciks pHai - 7,74 7,71 7,66 7,69 7,76 7,72
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,63 1,63 1,63 63, 1,63 1,63 1,63
s EC ciks iletkenlik (mS/cm) - 1,61 1,61 1,62 1,67 1,55 1,61
' Giris arsenik konsantrasyonug/L ) 150 150 150 150 150 150 150
Gikis arsenik konsantrasyonuugy/L ) } 63,7 20,09 10,07 6.65 4.45 32
Yiizde arsenik giderinR. (%) 0 57,5 86,6 93,3 95,6 97,03 97,87
Faraday (F/rf) - 0,1196 0,2392 0,3588 0,4784  0,5979  0,8969
Enerji tiiketimi (KWh/m) - 0,0143 0,0286 0,0429 0,0578 0,0716  0,1074
Toplam ¢ozlnen elektrot (g) - - - - - - 0,0081
Akim (A) - 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11 0,11
Voltaj (V) - 7,42 7,42 7,42 7,42 7,42 7,42
EC giris pH 7 7 7 7 7 7 7
EC ciks pHei - 7,52 7,44 7,54 7,65 7,81 7,87
Baslangi¢ cozelti iletkenlik (mS/cm) 1,61 1,61 1,61 61, 1,61 1,61 1,61
5 EC cik iletkenlik (mS/cm) - 1,64 1,7 1,62 1,6 1,6 1,57
Giris arsenik konsantrasyonmlg/L) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonqig/L ) _ 24.86 11,55 8,65 2.8 1,75 1,05
Yuzde arsenik giderinRe (%) 0 83,4 92,3 94,2 98,1 98,8 99,3
Faraday (F/rf) - 0,26309| 0,52619| 0,78928 1,05288 1,31%47 1,9Y32
Enerji tiketimi (kWh/m) - 0,0523 0,1046 0,1570 0,2098 0,2616  0,3924
Toplam ¢ozlnen elektrot (g) - - - - - - 0,0162
Akim (A) - 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16
Voltaj (V) - 9,7 9,7 9,7 9,7 9,7 9,7
EC giris pH 7 7 7 7 7 7 7
EC ciIks pHci - 7,58 7,74 7,84 8 7,98 8,1
Baslangi¢ ¢ozelti iletkenlik (mS/cm) 1,65 1,65 1,65 64, 1,65 1,65 1,65
EC c¢iks iletkenlik (mS/cm) - 1,73 1,71 15 1,65 1,66 1,67
75 Giris arsenik konsantrasyonmlg/L) 150 150 150 150 150 150 150
Cikis arsenik konsantrasyonqig/L ) _ 75 6,07 474 1,8 08 0,6
Yiizde arsenik giderinRe (%) - 95,0 95,9 96,8 98,8 99,5 99,6
Faraday (F/) - 0,3827 0,7654 1,1480 1,530F 19134 2,8701
Enerji tilketimi (kWh/m) - 0,0995 0,1990 0,2985 0,3979  0,4974  0,7462
Toplam ¢bzinen elektrot (g) - - - - - - 0,0166

Elektrot balanti sekillerine gore elde edilen sonuglafablo 5.10da

O0zetlenmgtir. Bu sonuclara baktimizda 15 dakikaliksletme siresinde tim planti
sekilleri ile arsengin etkili bir sekilde giderildgi gorulmektedir. MP-S hdanti

seklinin diger balanti sekillerine gére hem giderim hem degletme maliyeti

bakimindan daha iyi sonuglar ortaya kogdwsaptannstir.
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Tablo 5.10.Farkli elektrot bglanti sekilleri ile As giderimi sonuglari

Chas AY tec Ci Ce Re Cenerii Celekirot Weamur IM
(HglL) (A/m?) (dak.) | (ug/L) (no/L) (%) (KWh/n’) (kg/n?’) (kg/m’) (€/md)
25 15 150 6,5 95,7 0,0349 0,0187 0,0145 0,033
MP-P 5.0 15 150 3,5 97,7 0,0952 0,0127 0,0328 0,028
7.5 15 150 11 99,3 0,1769 0,0373 0,0506 0,074
2.5 15 150 0,1 99,3 0,1024 0,0048 0,0704 0,023
MP-S 5.0 15 150 0,1 99,3 0,3252 0,0336 0,173% 0,130
7.5 15 150 0,1 99,3 0,6038 0,0335 0,210 0,150
2.5 15 150 3,2 97,9 0,1074 0,0142 0,1367 0,053
BP-S 5.0 15 150 11 99,3 0,3924 0,0318 0,2488 0,129
7.5 15 150 0,6 99,6 0,6038 0,0329 0,3218 0,158

Sonuc ve Oneriler:

Arsenik konsantrasyonu 50-50Qg/L arasinda dgsen icme ve kullanma
sularindan EC prosesi ile arsenik gideriminin ¢déliedldugu sonucuna varilngtir.
Bu sulardan arsenik gideriminde kullanilan geti aritim prosesleri ile
karsilastirildiginda EC prosesi ile arsenik gideriminin bircok aafinblduzu acikca
gorulmektedir. Prosessletme ve kontroli kolay, aritma camuru oldukcasidki

olmasinin yani sirgletme maliyetinin de oldukca diik olduzu goéralmigtar.

EC ile arsenik gideriminde arsenik giderilecek suyth deseri onemli olup,
baslangic pH = 5-8 arasinda arsenik giderim verimlerinin otldgtce istenen 10

ug/L deserinin altina dgtigi saptanngtir. Bu pH aralginda 15 dakikaliksietme
suresi sonunda ¢garsenik konsantrasyonu 9.5-31§/L ve EC c¢ikg pH; = 6.9-8.9

arasinda dg@smektedir. EC prosesi esnasinda anotta ¢tziin&niysnlarinin ortam

kosullarina goére polimerkgne ve Al floklari Gzerine adsorpsiyon ve/veya yiizey

kompleks  olgumu (= Al -OAs(O),(OH),, = Al -OH, - As(0O),(OH) ),

|AI(OH), * AsOi‘J(S))ile arsenik gideriminde etkili rol oynaghdistntlmtr.

EC prosesi ile arsenik giderimi Uzerinde; arsenindantrasyonu, akim
yogunlugu (AY) ve isletme slresinin £&) cok etkili oldygu saptanngtir. Disik
arsenik konsantrasyonlarinda (4&/L gibi) disik akim ygunlugu ve kletme
surelerinin istenen 1Qg/L 'lik As degerini s&lamak icin yeterli oldgu (< AY =

2.5 AInf ve ¢ = 4 dakika); dier tarafdan yilksek arsenik konsantrasyonlarinda
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(=150 pg/L ) daha yilksek AY vesletme siiresi gerelgi (=AY = 2.5 A/nf ve 2tgc
= 10 dakika) belirlenngtir.

EC prosesi ile arsenik giderimi Uzerine etki edéged bir konuda elektrot
baglanti sekli olup, 6zellikle monopolar seri (MP-S) @anti seklinde diuk isletme
siiresi ve dfiik akim y@unluklarinda @c = 2.5 dakika ve AY = 2.5 A/f) etkili
oldugu sonucuna varilngtir. EC prosesi ile arsenik giderimindeghanti icin; As
giderim verimi ve gletme maliyeti bakimindan etkinlik sirasinin MP-SBN?>BP-S
seklinde oldgu bulunmytur. Arsenik konsantrasyonu 15@/L , AY =2.5 A/nf ve
tec = 2.5 dakika keullarinda §letme maliyeti sirasiyla 0.033, 0.023 ve 0.053%/m
olarak hesaplanmtir. Fakat =AY = 2.5 A/n? deserlerinde ise MP-P Iganti

seklinin daha ekonomik oldiw gorulmitar.

Sonug¢ olarak; Al elektrotlarin  kullaniigh EC prosesi ile 50-500

ug/L arasindaki icme ve kullanma sularindan arsebilangic pH = 5-8 aralgl,

AY = 2.5 AIn?, tec = 10 dakika, MP-S veya MP-P ganti sekilleriyle etkili bir
sekilde giderildgi ve istenen 1Qug/L degerini kolaylikla sgladigi bulunmuytur. Bu

kosullarda kletme maliyetinin ise 0.03-0.04 €/rarasinda olaga hesaplanmstir.

Dusuk arsenik icegine sahip icme ve kullanma sularindan EC prosesinee
yaptgimiz calsma ve literattr verileri ele alinginda EC prosesinin etkili bir proses
olarak arsenik gideriminde glintlmesi gerekgini ortaya koymugtur. Yapilan bu

calisma Ozellikle digik konsantrasyonlarda 50-5Q@/L EC prosesinin yapiimasi

bakimindan 6nemlidir (Literatirde daha cok yuksek kRonsantyonlarinda EC
sonuglart bulunmaktadir). Arsenik kirfiinin s6zkonusu oldgu gercek yeralti
sularinin  EC c¢agmalarinin yani sira, 0Olgcek buylutme (scale-up), yeasal

koagulasyon (alum gibi) ile katastirma, daha djilk akim ygunluklarinda prosesin
daha detayll analizi, prosesin optimizasyonu gibii ¢ok calgmalar yapilmasi

gerekmektedir.
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