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OZET

SULARDA BULUNAN ARSENIGIN DUSUK BASINGLA iSLETILEN
MEMBRANLARLA ARITILABILIRLIGININ ARASTIRILMASI

Harun ELCIK

Cevre Mihendisligi Anabilim Dali

Yuksek Lisans Tezi

Tez Danismani: Dog. Dr. Mehmet CAKMAKCI
Es Danisman: Dog. Dr. Erkan SAHINKAYA

Gunlmuzde, canh yasamini ve ekolojik dengeyi tehdit eden en 6nemli tehlikelerin
basinda cevre sorunlari gelmektedir. Artan diinya nifusu ve gelisen teknoloji ile dogal
kaynaklarin bilingsiz tiiketilmesi, bireylerin yasamsal faaliyetlerini idame ettirmeleri igin
gerekli ihtiyaglarini karsilayabilmesini kisitlamaktadir. Bu ihtiyaglarin basinda, icme
suyu gelmektedir. icme suyu kaynaklari, dogal ve insan kaynakl bircok faktér
tarafindan kirletilmektedir. icme suyu kaynaklarinda bulunabilen dnemli kirleticilerden
biri de arseniktir. Arsenik bir metaloid olup, periyodik tabloda V-A grubunda yer
almaktadir. Dogada; +V (arsenat), +lIl (arsenit), O (arsenik) ve —lII (arsin) tlrlerinde
bulunmaktadir. icme sularinda bulunabilen en tehlikeli kirleticilerden biri olan
arsenigin 20 farkh tiri oldugu bilinmektedir. Ulkemizin bazi bélgelerinde arsenikten
kaynaklanan icme suyu kirliliginin énemli boyutlarda oldugu belirlenmistir. Ulkemizde
icme suyu aritimi igin konvansiyonel aritma tesisleri yaygindir ve genellikle bu
tesislerdeki mevcut Uniteler arsenik giderimi dikkate alinarak planlanmamistir. Ayrica,
icme sularinda maksimum musaade edilebilen arsenik konsantrasyonunun 10 pg/L
seviyesine duslrilmesi, konvansiyonel sistemlerle standartlari saglayacak seviyede
arsenik giderimini daha glic hale getirmektedir. Hizli karistirma, yumaklastirma,
¢Oktirme ve filtrasyon gibi konvansiyonel aritma proseslerine ilaveten ileri aritma
proseslerinden iyon degisimi, demir oksitler ve aktif alimina lizerine adsorpsiyon ve
ters osmoz gibi aritma prosesleri icme sularindan arsenik giderimi icin kullanilmaktadir.
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Ozellikle As(Ill) gideriminde konvansiyonel aritma proseslerinin yeterli olmadigi ve
As(lll)’Gin As(V)'e oksidasyonu sonrasi bu proseslerle kismi bir aritiminin mimkin
oldugu bilinmektedir. As(lll)’iin As(V)’e oksitlenmesi amaciyla genellikle potasyum
permanganat, klor, ozon, hidrojen peroksit, manganoksit gibi oksidantlar
kullanilabilmektedir.

Bu galismada, mevcut konvansiyonel aritma tesislerine entegrasyonu kolay olan disik
basingla isletilebilen membran proseslerle arsenik giderimi arastirilmistir. Calismanin
ilk asamasinda, membran prosesler 0©ncesi arsenitin ozon ve hipoklorit ile
oksidasyonuna miteakiben Fe(lll) ilavesi ile koagiilasyonla giderimi incelenmistir.
Calismanin ikinci asamasinda ise arsenitin dogrudan, oksidasyon sonrasi, Fe(lll) ilaveli
ve Fe(ll) ile birlikte oksidasyonu sonrasi mikrofiltrasyon ve ultrafiltrasyon membranlari
ile aritilabilirligi arastirimistir. 100 pg/L ve 1000 pg/L baslangig arsenit konsantrasyon
degerleri, oksidasyon ve yiiksek koagiilant ilavesi sonrasinda 10 pg/L degerinin altina
duslrilmistur. Yiksek konsantrasyonda koagilant kullanilmasinin en o6nemli
dezavantajlari koagililantin maliyeti ve bertaraf edilmesi gereken énemli bir kimyasal
atik gamurun olusturmasidir. Hem kimyasal kullanim ve hem de olusmasi muhtemel
kimyasal atik ¢amurun bertaraf maliyetini minimuma indirgeyebilmek icin duslk
basinglarla isletilebilen mikrofiltrasyon ve ultrafiltrasyon membranlari ¢alisma
kapsaminda kullaniimistir. Membran prosesler 6ncesinde uygulanan 6n islemlerden en
iyi verimler yeralti suyunu simule etmek amaciyla hazirlanan As(lll)+Fe(ll) karisiminin
birlikte ozon ve hipoklorit ile oksidasyonu sonrasi elde edilmistir. Calisma sonucunda,
disik basingli membranlarla As(lll)+Fe(ll)’'nin hipoklorit ile oksidasyonu sonrasi
aritiminin ozonla oksidasyona goére daha verimli oldugu gorulmustir. Ayrica, disuk
basingli membran prosesler ile disik miktarda koagtlilant kullanilarak koaglilasyon
prosesinden daha verimli arsenik giderimi saglanmigtir. Arsenitin gideriminde,
Fe(I1)/As(Ill) orani, oksidasyonun tirld ve konsantrasyonu ile membran 6zelliklerinin
etkili parametreler oldugu belirlenmistir. Calisma sonuglari, su kaynaginda yeterli
konsantrasyonda Fe(ll) bulunmasi halinde hipokloritle oksidasyon ve sonrasinda diisik
basin¢cli membranlarla aritimi ile icme sularinda bulunmasina misaade edilen
maksimum arsenik konsantrasyonunun saglanabilecegini géstermektedir.

Anahtar Kelimeler: Arsenik giderimi, Membran, Oksidasyon, Ozon ve hipoklorit
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ABSTRACT

INVESTIGATION OF ARSENIC REMOVAL IN DRINKING WATER WITH LOW
PRESSURE MEMBRANE

Harun ELCIK

Department of Environmental Engineering

MSc. Thesis

Advisor: Assoc. Prof. Dr. Mehmet CAKMAKCI
Co-Advisor: Assoc. Prof. Dr. Erkan SAHINKAYA

Nowadays, one of the most important environmental hazards for life and ecological
balance are coming from environmental problems. With increasing world population
and developing technology, the unconscious consumption of natural sources restricts
the needs of individuals being required to maintain vital activity. Drinking water comes
at the beginning of these needs. Mostly drinking water sources have been
contaminated by many factors such as natural and anthropogenic. One of the
important drinking water pollution sources also is arsenic. Arsenic, which is V-a group
of the periodic table, is a metalloid. In nature; there are arsenic as +V (arsenate), +lI
(arsenite), 0 (arsenic) and —llIl (arsine). Arsenic, which is one of the most dangerous
pollutants in drinking water, is semi-metal element. It can be found everywhere,
and there are 20 different forms of its. In our country, as a result of the analysis made
in some areas, due to arsenic contamination of drinking water determined to
be significant dimension. In our country, conventional treatment plants is commonly
used for drinking water treatment and existing units in this facilities not suitable for
arsenic removal. Additionally, in drinking water, due to the fact that arsenic
concentration level was determined 10 pg/L need to develop better treatment
systems. Treatment technologies such as coagulation/flocculation, ion exchange, lime
softening, adsorption on activated alumina and iron oxide and reverse osmosis was
used for arsenic removal in drinking water. Most of these technologies not effective
for As(lll) removal. Therefore, As(lll) is converted As(V) with pre-oxidation process.
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Oxidation reagents such as potassium permanganate, chlorine, ozone, hydrogen
peroxide and manganese oxide can be used for arsenite oxidation.

In this study, chemical and membrane processes, which are easily integrated with the
conventional treatment systems, have been investigated. The study can be divided
into two separate steps. In the first step consisted of oxidation of arsenite with
hypochlorite and ozone and removal by coagulation. The second step consisted of
oxidation of arsenite, iron supplementation and removal by ultrafiltration and
microfiltration processes. In the study, 100 pg/L As and 1000 pg/L As(lll) could be
reduced to the concentrations accepted by drinking water regulation after oxidation
and coagulation. However, as the requirement of high iron supplementation especially
at high As(lll) concentration, membrane processes have been studied as an alternative
considering high sludge volume and operational expenses. In the membrane studies;
arsenite and Fe(ll) containing ground water was simulated and chemical oxidation and
membrane removal of both chemicals were investigated. Results revealed that the
As(lll) removal performance depended on the type and concentration of oxidants used,
concentration of Fe(lll and the type of membrane. In general,
hypochlorite+Fe(ll)J+membrane process gave much better performance than
ozone+Fe(ll)+membrane process. Additionally, the required Fe(ll) concentration in
hypochlorite+Fe(ll)+membrane process was much lower than the Fe(ll) concentration
required in hypochlorite+coagulation process. Therefore, it was concluded that
hypochlorite+Fe(ll)+membrane process can be successfully used for the removal of as
from drinking water. Moreover, results showed that all the membranes used in this
study were effective to decrease the As concentration to the target value if high
enough oxidant and Fe(ll) concentrations were supplemented. Hence, the flux values
of the membrane should be considered to decide the membrane to be used in the
treatment processes. In this study, low-pressures membranes were studied with the
aim of decreasing operational expenses.

Key words: Arsenic removal, Hypochloride oxidation, Membrane, Ozone
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BOLUM 1

GIRiS

1.1 Literatiir Ozeti

icme sularindaki arsenik konsantrasyonlari, lkemizin bazi bélgelerinde oldugu gibi
dinyanin pek cok tlilkesinde de kabul edilebilir degerlerin lizerindedir [1]. Dolayisiyla,
icme sularindaki arsenik kirliligi, kiiresel bir sorun olusturmaktadir [2]. Diinya Saglik
Orgiitiiniin 1993 yilinda yapmis oldugu diizenlemeyle arsenik icin icme sularindaki
kabul edilebilir sinir deger 50 pg/L’den 10 pg/L’ye disirilmistir [3, 4, 5]. Ulkemizde
ise 2005 yilinda “insani Tiketim Amach Sular Hakkinda Y®netmelik” kapsaminda
yapilan degisiklikle arsenik konsantrasyonu 50 pg/L’den 10 pg/L’ye dusuridlmustur [6, 7]
ve yonetmelik 2008 yilindan beri uygulamaktadir. Yapilan bu degisiklikle 6zellikle
tlkemizin batisindaki Kiitahya, Usak, izmir, Manisa gibi bazi sehirlerde su kaynaklarinin
kullanimi kisitlanmistir [8]. Arsenik dogal yollarla, kayacglarin ayrismasi ve jeotermal
aktiviteler ile suya gecmektedir. insan kaynakli olarak ise metal sanayi, cam ve seramik
endustrisi, petrol rafinerileri, organik ve inorganik kimya sektorlerinden
kaynaklanmaktadir [9]. Ek olarak, tarimsal faaliyetlerde kullanilan pestisit, herbisit gibi

kimyasallarin icerigindeki arsenigin de su kaynaklarini kirletmesi muhtemeldir [10].

icme sularindaki arsenik kirliligi, insan sagligina etkisi nedeniyle bircok iilkede calisma
konusu olmustur [11, 12]. Ozellikle Hindistan, Banglades, Pakistan, Sili, Cin, Arjantin,
Meksika, Tayvan, Vietnam gibi yeralti sularinda arsenik konsantrasyonu yiiksek olan
Ulkelerde [13], arsenigin saglik lzerine etkileri ve aritimi Uzerine yogun calismalar
yapilmistir [14]. Hizli karistirma, yumaklastirma, ¢oktlirme ve filtrasyon proseslerinden

mutesekkil bir aritma sistemi ile arsenik gideriminin gilic oldugu bilinmektedir. Bu



sebeple, konvansiyonel aritma proseslerine ilaveten ileri aritma proseslerine ihtiyag
duyulmaktadir. Adsorpsiyon, zenginlestirilmis koaglilasyon, iyon degisimi ve membran
prosesler gibi ileri aritma prosesleri bu amaclarla kullaniimaktadir. Son vyillarda
membran proseslerin arsenik gideriminde kullanimi artmistir. Membran proseslerin
isletme maliyetlerinin azaltilmasi amaciyla disik basingla isletilebilen membranlarin

kullanimi konusundaki ¢alismalarda artis oldugu gortlmektedir.

1.2 Tezin Amaci

Ulkemizdeki icme suyu aritma tesislerinin %97’si konvansiyonel proseslere sahiptir.
Konvansiyonel aritma prosesleri hizli karistirma, yumaklastirma, c¢oktirme, kum
filtrasyonu ve dezenfeksiyon Unitelerini icermektedir [8]. Ulkemizde icme sularindaki
arsenigin kabul edilebilir sinir degerinin 50 pg/L’den 10 pg/L’ye dusurilmesiyle, arsenik
kaynakh su kirliligi son zamanlarda glindeme gelmistir. Hali hazirda kullanilan
konvansiyonel sistemlerin mevcut Uniteleriyle arsenik giderimi olduk¢a glctiir. Bu
tesislerin ileri aritma prosesleriyle modifiye edilmesi gerekmektedir. Distk basinglarla
isletilebilen membran proseslerin konvansiyonel sistemlere ilave edilmesinin daha
kolay olabilecegi dustinilmektedir. Bu ¢alismanin amaci sularda bulunabilen arsenigin

dislik basingla isletilen membran proseslerle aritilabilirliginin arastiriimasidir.

1.3 Hipotez

Yapilan bazi ¢calismalarda yliksek basinglarla isletilen ters osmoz (RO) ve nanofiltrasyon
(NF) membranlari ile arsenigin standartlari saglayacak derecede giderildigi
belirtiimektedir. Yliksek basinglarda isletilen RO ve NF membran sistemlerinin yiksek
enerji tiketimi sebebiyle isletme maliyetleri de artmaktadir [15]. Duslk enerji ile
isletilebilen membran prosesler kullanilmasi halinde isletme maliyetleri de azalacaktir
[16]. Duslk basinglarda isletilebilen membranlarin gézenek caplari ters osmoz ve
nanofiltrasyon membranlarina gore daha biylik olmaktadir ve giderim verimlerinin de
daha duslik olmasi beklenmektedir. Arsenigin dogrudan ve farkli 6n aritim islemleri
sonrasi mikrofiltrasyon (MF) ve ultrafiltrasyon (UF) membranlari ile aritilabilirliginin

ortaya konmasi bu calismanin hipotezini olusturmaktadir.



BOLUM 2

LITERATUR ARASTIRMASI

2.1 Arsenigin Dogal ve Antropojenik Kaynaklar

Kayalarin asinmasi, volkanik kayaclar, biyolojik aktiviteler gibi dogal sirecler ile birlikte
insan kaynakl metalurji endustrisi, cam ve seramik endustrisi, boya ve pestisit imalat
endustrisi, petrol rafinerileri ve diger organik ve inorganik kimyasal endustrileri gibi
faaliyetler de arsenigin baslica kaynaklaridir. Arsenik ve bilesikleri cevrede degiskenlik
gosterirler. Kayalarin ayrismasi ile arsenik silfitler arsenik trioksitlere déniserek
yagmurlarla nehirlere, yeralti sularina ve topraga gecerek arsenik dongisiine katilirlar.
Topraktan ve kayalardan arsenigin ayrilmasi ile suda, toprakta ve havada sekil 2.1’deki
arsenik dongiist meydana gelmektedir. Arsenigin ucucu formu atmosfere topraktan ve

sudan ge¢cmektedir ve yagislarla yerylziine geri donmektedir [17].

Gaz Atmosfer Toz
=
Toz *
/‘ i Toz Endistriyel atik ve
Madenci"k Bi‘y"DIDiik :‘E'l.kti'u"ite tarimsal kullanim
Y
i Biyosfer ( insanlar,
bitkiler, hayvanlar ve
v mikroorganizmalar)
Hidrosfer v
x Biyolojik Aktivite . Litosfer

Sekil 2. 1 Arsenigin dogadaki dongiisi



2.1.1 Arsenigin Dogal Kaynaklari

Yaygin bir dagilima sahip olan arsenik, yer kabugunda 20., deniz suyunda 14. ve insan
viicudunda 12. en fazla bulunan elementtir [18, 19, 20]. Arsenik, yaklasik 245 den fazla
mineralin bilesiminde yer almaktadir [21]. Bu mineraller genellikle silfir, bakir, nikel,
kursun, kobalt ve diger mineralleri iceren madenlerdir [22]. Orpiment (As,S3), Realgar
(AsS), Mispikel (FeAsS), Lolenjit (FeAs;), Nikolit (NiAs), Kobaltit (CoAsS), Tenantit

(CuqAs4S13) ve Enarjit (CusAsS,) arsenigin en 6nemli mineral yataklaridir [21, 23].

Kayalar arsenigin baslica birikim yerleridir ve kayalarin asinmasi, jeotermal ve volkanik
faaliyetler arsenigin birincil dogal kaynaklaridir. Magmatik ve tortul kayaglarda
arsenigin ortalama konsantrasyonu 2 mg/kg’'dir ve bircok kayagta 0.5-2.5 mg/kg
arasinda degismektedir [23]. Arsenigin diger dogal kaynaklari ise toprak ve
okyanuslardir [20]. Yerkabugunda bulunan arsenigin ortalama olarak 6 mg/kg olmak
Uzere toplam miktarinin 4.01x10° kg oldugu tahmin edilmektedir. Deniz suyundaki
arsenik konsantrasyonu 0.09-24 ug/L arasinda degismektedir, yuzeysel sularda ise bu

deger 0.15 — 0.45 pg/L arasindadir [21, 17].

2.1.2 Arsenigin Antropojenik Kaynaklari

Kayalarin asinmasi, volkanik kayaglar, biyolojik aktiviteler gibi dogal siireglerin disinda
insan kaynakl faaliyetler de arsenik emisyonuna sebep olmaktadir. Metalurji endistrisi,
cam ve seramik enddstrisi, boya ve pestisit imalat enddstrisi, petrol rafinerileri ve diger
organik ve inorganik kimyasal endustrileri arsenigin baslica antropojenik kaynaklaridir
[17]. Tarimsal faaliyetlerde kullanilan pestisit ve herbisit gibi kimyasallarin icerigindeki
arsenigin de su kaynaklarini kirletmesi muhtemeldir [10]. Arsenik icerikli bircok
kimyasalin tarimsal uygulamasi Amerikada yasaklanmistir. Ancak metilarsonik asit
pamuk tarlalarinda herbisit olarak kullanilmaktadir [24]. Ahsap koruyucular, fosfat

iceren deterjan Uretimi ve bircok glibre icerisinde de arsenik bulunmaktadir [9].

Bir baska 6nemli antropojenik arsenik kaynagi da elektrik santrallerinde ve evlerde fosil
yakitlarin yakilmasidir. Termik santrallerde ve evlerde kullanilan kémdriin yakilmasi ile
bacada yogunlasan As;O¢ nin ugmasi ortamda arsenik yayilimi meydana getirmektedir.
Ayrica termik elektrik santrallerinden ugan killer toprak kirliligine sebep olabilmektedir

[21].



2.2 Arsenigin insan Saghgi Uzerine Etkileri

Arsenik eser miktarlarda canh binyesinde bulunmasi gereken bir element olarak
bilinmekle birlikte bircok arsenik bilesigi canlilar lizerinde toksik etkiler gostermektedir
[21, 17]. insanlar, arsenigin bircok organik ve inorganik tiirlerine havadan, topraktan ve
sudan maruz kalmaktadir [18]. Ancak en 6nemlisi tiketilen icme sulari ile arsenige
maruz kalmadir. icme sularinda yiiksek arsenik konsantrasyonlari, jeokimyasal sartlarin
arsenigin suda ¢ozlinmesine izin verdigi yeralti sularinda olmaktadir. Yetigkin bireyler
icin arsenigin oldurtci dozu 1-4 mg/kg vicut agirhgidir [17]. Hindistan’in alti
bolgesinde arsenigin jeolojik kaynakli oldugu yeralti sularinda, arsenik konsantrasyonu
maksimum izin verilebilir seviyenin (50 pg/L) lizerinde bulunmustur. Halifax (Nova
Scotia, Kanada) vilayetinin su teminini saglayan yeralti suyunda yapilan bir arastirmada,
arsenigin alinan numunelerin en az % 10’unda 500 pg/L’den fazla ve % 23’Unde 250

ug/L’ den fazla oldugu tespit edilmistir [25, 17, 20].

Arsenigin her bir turl farkli fizikokimyasal 6zellige sahiptir [18]. Arsenitin 3 degerli
inorganik tlrlerinin zehirliligi, arsenatin bes degerli tirlerinin zehirliliginden daha
yuksektir [20]. Arsenigin zehirlilik derecesi azalig sirasina gore sirasiyla arsin> inorganik
As (lll) > organik As (lll) > inorganik As (V) > organik As (V) >arsonyum bilesikleri ve
elementel arsenik sekilde gosterilebilmektedir. Arsenigin oksidasyon kademesine ve
kimyasal tirine ilaveten biyolojik ortamlardaki ¢ozulebilirligi de arsenigin zehirliligini

etkilemektedir [25, 17, 20].

Asya, Gliney Amerika ve Meksika’da icme suyunda yilksek konsantrasyonlarda arsenige
maruz kalan insanlarda deri, mesane ve akciger kanseri riskinin arttigi rapor edilmistir
[26, 22]. igme suyundaki arsenik ile deri kanseri arasindaki iliski ilk olarak Tayvanl
insanlarda arsenigin etkileri konusunda yapilan arastirmalarda belirlenmistir [22].
Tayvan’da yapilan ¢alisma, 37 koyde ikamet eden 40.421 Kkisilik nifus Uzerinde
yapilmistir. Deri kanserinin yayginligi, keratoz ve derinin beklenmedik kararmasi ile
arastirilmis, sonuclar etkilenen insanlar arasinda derinin beklenmedik kararmasinin en
genel rahatsizlik oldugunu (183.5/1000), bunu keratoz (71/1000) ve deri kanseri
(10.6/1000)’nin takip ettigini gostermistir. Bununla birlikte sonuglar deri kanserinde
yiksek bir tekerriir oraninin yashlar (60 yas Ustii) arasinda izlendigini gbstermistir [22].

Tayvan’da yapilan arastirma verilerine baglh olarak, EPA gelisen deri kanseri vakalarina
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gore hayat riskinin, igme suyunda litre basina bulunan her mikrogram inorganik arsenik
miktar artisina gére 1000’de 1 yada 2 kisi olarak hesaplamistir [22]. Son zamanlarda,
Ulusal Arastirma Konseyi 50 pg/L arsenik iceren icme suyu tiiketiminin 1/100 kombine
kanser etkisine neden olabilecegini ortaya koymustur [27, 22]. Arsenikle kirlenmis icme
suyu tlketiminin kansere neden olacagl hakkinda c¢ok glicli kanitlar Sili'de de
bulunmustur. Sili'de yapilan arastirmalarda incelenen kisi sayisi Tayvan’da yapilan
arastirmalarda incelenen kisi sayisinin 10 katindan fazladir. Kuzey Sili'de, 30 yas ve
Uzerindeki oluamlerin yaklasik olarak %7.3’G arsenik ile kirlenmis igme sularinin
tiketiminden kaynaklanan dahili kanserlerden (mesane ve akciger) kaynaklanmaktadir
[26, 22]. Tayvan ve Sili'de yapilan calismalarin her ikisi de igme suyunda yliksek
konsantrasyonda arsenige (> 500 pg/L) maruz kalan insanlar Gzerinde yapilmistir.
Arjantin’de ortalama 170 ug/L arsenik konsantrasyonuna maruz kalan erkekler ve

kadinlar arasinda mesane ve akciger kanseri risk artisi dikkat cekmistir [26, 22].

Arsenige maruz kalmanin burun boslugu, nefes borusu, brons, akciger, karaciger,
mesane, kolon, bdbrek, prostat, beyin, lenf, hematolojik doku, sinir sistemi
kanserlerine neden oldugu hakkinda belgeler mevcuttur [28, 29]. Kanser riskinde
arsenik tlUketimi ile sigara igilmesi arasinda gergeklesmesi miumkiin olan bir siner;ji
oldugu belirtilmektedir. Gorlinlse gore arsenikten kaynaklanan kanser riski erkeklerde
kadinlara gore daha yulksektir [29] ve ¢ocuklar igin henliz gelismis bir hassasiyet

gosterilememistir [29].

inorganik arsenikle kirlenmis icme suyu kullanimina maruz kalan insanlarda bazi
kanserojen olmayan etkiler de belirlenmistir. icme suyunda bulunan inorganik arsenik
bircok organi etkileyebilir: kardiyovaskiiler, gastrointestinal, solunum sistemi, merkezi
ve cevresel sinir sistemi bunlardan bazilaridir. En 6nemli genel hastaliklardan, 6rnegin
keratoz ve derinin beklenmedik kararmasi gibi, 70 kg agirligindaki bir yetiskin birey igin
700 pg/glin esdegerinde arsenige 5 - 15 yil boyunca maruz kalmasi sonucunda ortaya
¢ikabilmektedir [27, 22]. Derinin beklenmedik kararmasi, Tayvan’da etkilenen insanlar
arasindaki en genel hastaliktir (183.5 / 1000) [30, 22]. Ayrica, Tayvan’da icme suyunda
yliksek konsantrasyonda inorganik arsenik tliketimine uzun sireli olarak maruz
kalinmasi sonucunda siyah ayak hastaligi gortlmistir [22]. Siyah ayak hastaligi

insanlarin icme sularinda 0.17-1.8 mg/L arsenige maruz kaldiklari Tayvan’in bir
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bolgesinde yaygin olarak gorilmektedir [29]. Siyah ayak hastaligi ellere ve ayaklara
dolasimin yapilamamasi sonucunda, dolasim sisteminin zarar gormesi ile birlikte ortaya
cikmaktadir. ilk belirtisi 6zellikle ayak uclarindaki uyusmalardir. Sonug olarak yetersiz
dolasim kangrene, (lsere, kendiliginden yada cerrahi yontemlerle bir organin

kesilmesine yol agmaktadir [29].

Arsenigin sebep oldugu diger bazi kanserojen olmayan hastaliklar ise koroner kalp
hastaligl, kardiyovaskuler hastaliklar [28, 31, 29], ylksek tansiyon [31, 32, 29] ve damar
hastaliklaridir [33, 29].

2.3 Arsenik Kimyasi

Arsenik periyodik tabloda 5A grubunda fosfor ile antimon arasinda yer almaktadir [34,
35]. Atom numarasi 33 olup, atom agirligi 74.91'dir. Arsenik kimyasi olduk¢a kapsamli
bir konudur [35]. Arsenik yari metal olarak nitelendirilip birgok formu ve oksidasyon

derecesi vardir [17].

Arsenik dogada hem organik hem de inorganik formda bulunmaktadir. Arsenigin
organik tirleri yayginlkla kabuklu deniz Grilnleri gibi besin maddelerinde monometil
arsenik asit, dimetil arsenik asit olarak bulunmaktadir [36]. Organik arsenik tirleri yer
alti sularindan cok ylzey sularinda tespit edilmektedir [17]. Bircok dogal suda bulunan
arsenigin inorganik formu daha fazla toksik 6zellik gésterir [36]. icme sularinda yaygin
olarak As(lll) ve As(V) bulunmaktadir [17]. Arsenik c¢ozeltilerde ¢okelme/adsorpsiyon
reaksiyonlari, yikseltgenme/indirgenme reaksiyonlar degisimler (transformasyonlar)
gecirmektedir [37]. Yiksek redoks potansiyeli altinda (> +0.5V) bes degerlikli arsenik
turleri baskin olup, -0.25 V ile +0.25 V arasindaki redoks degerlerinde g degerlikli
arsenik turleri olusmaya baslamaktadir ve disiik redoks degerlerinde (< -0.25V)
elemental arsenik ve arsenik hidrid olusmaktadir [37]. Yizey sularinda yaygin olarak
bulunan bes degerlikli arsenik tirleri H,AsOy, HAsO, %ve AsO,> olarak bilinir. Yeralti
sulari gibi indirgeyici kosullar altinda ¢ degerlikli baskin arsenik tiirleri H3AsO3, H,AsOg3/,
HAsO5 bulunmaktadir [37].

Uc ve bes degerlikli arsenik bilesiklerinin sulu ¢ozeltilerde denge denklemleri ve denge

sabitleri asagidaki gibidir [37].



Bes degerlikli arsenik asit:

H3AsO4+ H,0 ¢>H,As0,-+ H30" pKa1= 2.20 (2.1)
H,AsO4 + H,0 €>HAsO42-+ H30" pKao= 6.97 (2.2)
HAsO4 %+ H,0 ¢<>As0, >+ H;0" pKas= 11.53 (2.3)

Ug degerlikli arsenik asit :

H3A503+ Hzo HH2A503-+ H+ pKal= 9.22 (24)
H,AsO3+ H,0 ¢>HAsO; %+ H* pKap= 12.13 (2.5)
HAsO;3 2+ H,0 ¢>As05 7+ H' pKas= 13.40 (2.6)

Sekil 2.2’de goruldagu lzere pH 6-9 arasinda bes degerlikli arsenat bilesiklerinden
H,AsO, ve HAsO4'2 turleri baskindir. pH 6.7'de H,AsQ, ve HAsO4'2 dagilimlari birbirine
esittir ve pH 7.4 degerinde arsenat bilesiklerinin sudaki dagilimlari H,AsO4 %20 iken
HAsO4'2 miktari %80 oranindadir.

Sekil 2.3’de goruldigi Gzere pH 6 ile 9 arasinda lg¢ degerlikli arsenit bilesikleri arasinda
H3AsOs ve H,AsOs; hakimdir. pH 6'da ortamda sadece HsAsOs; bulunmaktadir. pH

degerinin artmasiyla H,AsO3 tlirli olusmakta ve baskin hale gelmektedir.
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Sekil 2. 2 As(V) icin pH’nin bir fonksiyonu olarak dagilim diyagrami [38]
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Sekil 2. 3 As(lll) igin pH’nin bir fonksiyonu olarak dagilim diyagrami [38]

Sekil 2.4’de sulu ortamda arsenik tirleri tGzerinde pH ve redoks potansiyelinin etkisi
gorilmektedir. Arsenik tlrlerinin kontroliinde redoks potansiyeli ve pH ¢ok énemli

parametrelerdir [39]. Oksitleyici sartlarda disiik pH degerinde H,AsO,4 baskin olurken
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yuksek pH degerinde HAsO,? baskin durumdadir. indirgeyici sartlarda pH 9.2'den
disik durumlarda yiliksliz H3AsOgs tlrleri baskindir [39]. Yiksek redoks degerlerinde bes
degerlikli arsenat kararl halde bulunabilir iken disiik redoks degerlerinde ¢ degerlikli
arsenit tirleri kararhdir. Yiizey ve yeralti sularindan alinan numunelere goére yeralti
sularinda ¢ degerlikli arsenik tirlerinin hakim oldugu, ylzey sularinda ise bes
degerlikli arsenik tdrlerinin hakim oldugu tespit edilmistir [40]. Arsenit ve arsenatin
asit-baz reaksiyonlarinin hizl bir sekilde gergeklestigi kabul edilmektedir. Ancak dogal
sularda oksidasyon dereceleri arasindaki zaman periyodu belirsizdir. Ornegin, arsenitin
arseneta oksijen varliginda termodinamik olarak donlisimi tercih edilmektedir. Ancak
bu doénisim o6zel kosullara bagh olarak glinler, haftalar hatta aylar strebilir. Mangan
oksit, klor, permanganat ve diger oksidantlarin varliginda ortamda oksijen olmadigi

durumda bile arsenit arsenata dogrudan yikseltgenebilir [17].
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Sekil 2. 4 Arsenigin su ortaminda Eh- pH diyagrami [41]
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2.4 Yonetmelik ve Kanunlar

icme sularindaki arsenik konsantrasyonlari llkemizin bazi bélgelerinde oldugu gibi
diinyanin pek ¢ok llkesinde de kabul edilebilir degerlerin (izerindedir [1]. Bu degerler
arsenigin insanlar tGzerinde zehirlilik etkisi olusturmasi, uzun sireli maruz kalinmasinda
meydana gelebilecek kanser riskinin tahmin edilmesi, aritma teknolojilerinin uygunlugu,
arsenigin en duslik seviyelerini olgebilecek analitik yontemlerin mevcudiyeti gibi birgcok

faktor dikkate alinarak belirlenmektedir [17].

1958 yilinda Diinya Saglk Orgiitii (WHO) miisaade edilebilir sinir degerini 0.2 mg/L
olarak belirlemistir. 1963 vyilinda vyapilan revizyonla bu deger 0.05 mg/L'ye
diistriilmustir. ABD Kamu Saghgi idaresi 1962 yilinda su temini saglayan yerler igin
misaade edilebilir maksimum limit degerini 0.05 mg/L olarak yayinlamistir [17]. Kamu
Saglig idaresi tarafindan 1942 yilinda yapilan diizenlemelere bagh olarak, EPA 1975
yilinda igme sularindaki maksimum arsenik seviyesini 50 pg/L olarak belirlemistir. 1984
yilinda Diinya Saglik Orgiitii (WHO) 50 pg/L degerini kabul etmesine ragmen arsenigin
uzun slreli saghk etkileri ve kanserojen etkileri tizerinde yapilan calismalar ile tekrar

revize edilmesini istemistir.

Diinya Saglik Orgiiti'niin 1993 yilinda yapmis oldugu diizenlemeyle arsenik icin icme
sularindaki kabul edilebilir sinir deger 50 pug/L'den 10 ug/L'ye dustrilmastar [42, 4, 5].
WHO’niin yapmis oldugu bu diizenleme Japonya, Laos, Mogolistan, Namibya, Suriye,
Amerika Birlesik Devletleri (ABD), AB llkeleri tarafindan kabul edilmistir [8]. Saghkli
icme suyu temin edemeyen Hindistan ve Banglades gibi llkelerde 10 pg/L sinir
degerinin uygulanmasinin mimkiin olamayacag! ifade edilmektedir [8]. 2002 yilinda
EPA yapmis oldugu duzenleme ile arsenik icin maksimum sinir degerini 10 pg/L olarak
aciklamistir [17]. Ulkemizde 2005 yilina kadar arsenik ile ilgili uygulanan diizenlemeler
Tirk Standartlari Enstitlistiniin igme ve kullanma sularina iliskin standartlari (TS 266)"dir
[8]. TS 266’da maksimum arsenik konsantrasyonu 50 pg/L olarak belirtiimektedir. 17
Subat 2005 tarihinde 25730 sayili “insani Tiiketim Amacl Sular Hakkinda Yénetmelik”
kapsaminda vyapilan degisiklikle 50 pg/L’den 10 pg/L'ye dustrilmustar [6, 7].
Yonetmelik ile yapilan degisiklik 2008 yilindan beri uygulanmaktadir.
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2.5 Arsenik Giderim Metotlar

icme sularindan arsenik giderimi icin gelistirilmis bircok yéntem vardir. Bu yéntemlerin
se¢iminde suyun kalitesi, aritimin amaci, aritimin maliyeti ve kolay uygulanabilirligi gibi
faktorler dikkate alinmaktadir [43]. Arsenik, sularda pH ve redoks potansiyeline bagli
olarak bircok formda bulunmaktadir. Dogal sularin tipik pH degerleri olan 5 ile 8
arasinda As(lll) H3AsOs halinde yiiksliz, As(V) anyon halinde H;AsO,4 ve HAsO,” gibi
tirleri ile ¢c6ziinmUis halde bulunmaktadir. Bu nedenle pH degeri arsenik gideriminde
etkili bir parametre olup baskin tirlerin varligini belirlemektedir [44]. USEPA tarafindan
1999 yilinda yayinlanan rapora gore arsenik giderimi icin uygun metotlar asagidaki gibi

Ozetlenebilir :

e (Coktirme prosesleri olarak, koagilasyon/filtrasyon (C/F), demir-mangan
oksidasyonu, kiregle yumusatma islemleridir,

e Adsorpsiyon prosesleri icerisinde aktif alimina ve graniler demir hidroksit
yontemlerine yer verilmistir,

e iyon degisimi 6zellikle anyon degisimi,

e Mikrofiltrasyon (MF), ultrafiltrasyon (UF), nanofiltrasyon (NF), ters osmoz (RO)
proseslerini iceren membran filtrasyon,

e Biyolojik prosesler, yesil kum filtrasyon gibi alternatif aritim prosesleridir.

Cizelge 2.1 Farkli aritma teknolojilerinin arsenik giderim verimlerinin

kiyaslanmasi
Aritma Teknolojileri Maksimum % Giderim *
i . 95
Koagtilasyon/Filtrasyon (C/F)
. 90
Kirecle Yumusatma (pH>10.5)
) ) 95
Aktif Alumina
: e 95
lyon Degisimi (Sulfat < 50 mg/L)
>95
Ters Osmoz
o 85
Ters Elektrodiyaliz
80

Oksidasyon/Filtrasyon
* 9% Arsenik giderim verimleri As (V) i¢indir. Bu yiizden As (Ill)' den
As (V)" e déniisiim icin 6n oksidasyon gerekli olabilir.
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2.5.1 Koagiilasyon/Filtrasyon (C/F)

icme sularindan arsenik gideriminde en sik kullanilan teknoloji ¢dktiirme prosesi
sonrasi filtrasyondur. Proses genellikle koagtilasyon-flokulasyon-filtrasyon olarak ifade
edilir. Genis aralikh arsenik konsantrasyonlari ihtiva eden sularin maksimum miusaade
edilebilir degerlere revize edilmesinde etkili bir yontemdir [36]. Bu aritim ile arsenik
haricinde askida ve ¢6zlinmis maddeler, dnemli derecede bulaniklik, demir, mangan,
fosfat ve floriirde giderilebilir. Koku, renk ve trihalometan olusma potansiyelinde de
azalma mimkin olabilmektedir. Arsenik gideriminde koaglilant madde olarak metal
tuzlarinin kullanimi 1934 yilindan beri devam etmektedir [45]. En yaygin olarak
kullanilan koaglilantlar demir ve aliminyum tuzlaridir. Koagilant madde olarak
kullanilan kimyasallarin en 6nemli avantaji ucuz, zararsiz ve kullaniminin kolay

olmasidir [46, 17].

Koaglilasyon/filtrasyon prosesi geleneksel olarak icme suyu amach kullanilan sulardan
kati maddelerin giderimde kullaniimaktadir. Ancak demir kloriir, demir sulfat gibi metal
tuzlarinin eklenmesi ile olusan metal hidroksit partikilleri Gzerine ¢6ziinmus tirler de
adsorplanabilir [47]. Yapilan calismalar alum, demir klorir ve demir silfat ile
koagtlasyon islemlerinde As(lll) giderim verimi As(V)'e gore daha disliik oldugunu
gostermistir [36]. Suda sadece As(lll) bulunuyorsa koagiilasyon isleminden oOnce
As(lll)'G  As(V)'e  donustirmek  igin  oksidasyon  islemi  uygulanmahdir.
Koaglilasyon/filtrasyon prosesinin ana bilesenleri kimyasal besleme sistemi, karistirma
ekipmanlari, flokiilasyon, ¢oktiirme, filtre ekipmani ve geri yikama tesisati olarak
siralanabilir. Giris konsantrasyonunun distk oldugu durumlarda c¢oktlirme islemi
gerekli olmayabilir. Coktlirme islemi uygulanmaksizin ¢alisan aritma sistemleri direkt

filtrasyon olarak bilinir [47].

Koaglilasyon/filtrasyon islemi ile arsenik gideriminde c¢okeltme, birlikte ¢oktirme ve
adsorpsiyon olmak lizere ¢ esas mekanizma s6z konusudur. Cokeltme islemi Al(AsQ,)
veya Fe(AsQ,) c¢ozinmez bilesiklerinin ¢okelmesi ile gerceklesmektedir. Birlikte
¢Oktirme isleminde ¢ozlinebilir arsenik tirleri metal hidroksit fazi icerisinde birlesip
¢Okelmesi ile olusmaktadir. Adsorpsiyon ile ¢ozlniir arsenik ¢oziinmeyen metal
hidroksitlerin dis ylizeyinde elektrostatik baglar ile tutunmaktadir. Bu lic mekanizma

birbirinden bagimsiz olarak kirletici giderimine katkida bulunmaktadir [45]. Arsenik
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gideriminde tek basina c¢oktlirme prosesi etkili degildir. Birlikte ¢oktiirme ve
adsorpsiyon prosesleri ile beraber aktif arsenik giderimi saglanmaktadir. Yapilan bircok
calisma arsenik giderim verimliliginin saglanmasinda filtrasyon isleminin 6nemini
gostermistir [45]. Hering vd. [48] tarafindan yapilan c¢alismada filtrasyon prosesi
olmaksizin koagilasyon ve coktirme ile arsenik gideriminde %30 oraninda, ayni
calismada 1 mikronluk filtre ile %96'nin Uzerinde verim elde edilmistir. Saha
calismalarinda bazi isletmeler iki asamali filtrasyon ile arsenik giderimini gelistirmistir
[45]. Wickramasinghe vd. [49] tarafindan yapilan calismada koagulasyon/filtrasyon
yontemini kullanarak Colorado’nun gilineyindeki bir sehirden ve Sonargaon’dan
aldiklari yeralti suyu numuneleri ile arsenik giderimi incelemistir. Yapilan deneylerde
ferrik iyonlar ile yapilan koagtilasyon sonrasi filtrasyonun arsenik gideriminde etkili
oldugu ve ayrica giderim veriminde ham su kalitesinin dnemli oldugu gorilmustir.
Longsdon vd. [50] 0.3 mg/L giris arsenik konsantrasyonu icin demir silfat ile
koagtilasyon sonucunda %40-60 arasinda, alum ile %5-15 arasinda giderim verimleri
elde etmislerdir. Demir silfat kullanarak pH 5-8.5 arasinda, alum kullanarak pH 5-7
arasinda yuiksek As(lll) giderimi elde edilmistir. Ayrica, %95'in (izerinde okside edilmis
As(l11) alum ile koagiilasyonla %83-90 arasinda giderim verimi elde edilmistir. Ghurye
vd. [51] tarafindan gerceklestirilen laboratuar ve pilot Olcekli ¢alismalarda demir ile
koagiilasyon sonrasi mikrofiltrasyon yontemini kullanarak isletme farkhliklar
karsilastirilmistir. Arsenik gideriminde pH ve kullanilan demir miktarinin onemli
parametreler oldugu belirtilmistir. Baslangi¢c arsenat konsantrasyonu 40 pg/L icin pH
7.3'de 7 mg/L Fe koagulanti eklenerek ve pH 6.4'te 1.9 Fe koagilanti kullanarak 2
pg/L'nin altinda giderim elde edilmistir.

2.5.2 Kiregle Yumusatma

Yumusatma islemi, As(V) icin %90'in Gzerinde giderim saglandigi basarili bir teknolojidir.
Bes degerlikli arsenat g degerlikli arsenite gore daha kolay giderilmektedir.
Yumusatma isleminde As(V) giderimi icin optimum pH yaklasik olarak 10.5, As(lll)
giderimi icin yaklasik 11 olarak belirlenmistir [52, 36]. Sertlik agirlikh olarak kalsiyum ve
magnezyum bilesiklerinden kaynaklanmaktadir. Eklenen kireg ile suyun pH'si artmakta,

bikarbonat karbonata donlismekte ve kalsiyum ile birleserek kalsiyum karbonat olarak
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¢cokelmektedir. Eger su igerisinde sertligi gidermek igin yeterli bikarbonat yok ise
sodyum karbonat eklenir. Kiregle yumusatma yontemi ile arsenik giderimi pH'ya
baghdir. Eger suda As(lll) hakim ise kiregle yumusatma isleminden once As(lll)
oksidasyon ile As(V)'e donustirilirse giderim etkinligi artacaktir. Arsenat giderimi
yumusatma sirasinda olusan kalsiyum karbonat, magnezyum hidroksit ve demir
hidroksit katilari ile gerceklesmektedir [47]. Kalsiyum karbonat ve magnezyum
hidroksit sertlik giderme sirasinda kireg, kostik soda eklendikten sonra olusan
reaksiyonlarla meydana gelir. Demir hidroksit, suda bulunan demirin ¢cokmesi ile veya
yumusatma sirasinda koagilant olarak eklenen demirden olusabilmektedir [47].
Yumusatma isleminde 6nemli miktarda camur olusmaktadir ve bu ¢amurun bertarafi
maliyet olusturmaktadir. Blylk kapasiteli sistemlerde tekrar kiregcleme ekipmanlari
kurarak kire¢ camurunu tekrar kullanmak olusacak atik miktarini azaltabilir ve

ekonomik agidan fayda saglayabilir [53].

Sorg ve Logsdon [52] As(lll) ve As(V) giderimi icin pilot 6lcekli bircok calisma yapmistir.
pH 9.5 ve pH 11.3 degerlerinde, sirasiyla 0.34 mg/L As(lll) baslangic
konsantrasyonunda %71 giderim elde edilirken, 0.58 mg/L As(V) igin %99 giderim
verimi elde edilmistir. Logsdon vd. [50] tarafindan gerceklestirilen calismada 300 mg/L
CaCO; sertliginde 0.4 mg/L As(V) iceren kuyu suyu kullanilmistir. pH 10.5 ve
Uzerinde %100'e yakin giderim verimi elde edilmistir. Optimum pH degerinin altina

inildikce giderim verimi de azalmaktadir [47].

2.5.3 Fe-Mn Oksidasyonu

Demir-Mangan oksidasyonu icme sularini yeralti sularindan temin eden tesislerde
yaygin olarak kullanilmaktadir. Demir ve mangani gidermek maksadiyla yapilan
oksidasyon isleminde olusan hidrokistler, ¢coktiirme veya adsorpsiyon reaksiyonlari ile
¢O6zinmis arsenigi de gidermektedir [47]. Arsenik, demir ve mangan hidroksitleri
Uzerine adsorpsiyon ile tutunabilir veya demir ve manganin ¢éziinir halde bulunmalari
ile serbest halde bulunabilir [54, 17]. Jiang [54] tarafindan Fe(lll) ile arsenik gideriminde
optimum pH degeri 7 olarak belirlenmistir. Bircok calisma sonucunda pH 8'den yiksek
degerlerde arsenik gideriminin distigia gorilmustir [46]. Fe(ll) tuzlarinin su aritma

prosesleri ile Fe(lll)'e okside edilmesi arsenik gideriminde de kullanilmaktadir [46, 17].
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Bu yontem vyeralti sularinda Fe(ll) konsantrasyonunun baskin oldugu durumlarda
arsenik giderimi icin tercih edilen bir teknolojidir. 1 mg/L Fe(ll) ile 22 pg/L arsenat %83
oraninda giderilmektedir [17]. 2 mg/L Fe(ll) ile oksidasyon ve ¢oktiirme proseslerini
uygulayarak baslangic konsantrasyonu 188 pg/L olan arsenat %60 oraninda
giderilmektedir [55, 17]. Arsenik giderim etkinligi sadece pH ve demir igerigine bagh
olmayip ayni zamanda 6rnegin ortofosfatlarin varhigi gibi su icerisindeki bilesenlere,
bulaniklik gibi parametrelere de baghdir [46]. Hering vd. [48] tarafindan yapilan
calismada pH 7'de 4.9 mg/L Fe(lll)ile 50 pg/L As(V) igin %90'in lizerinde As(lll) igin %20-
30 arasinda giderim elde edilmistir. Tipping, sudaki dogal organik maddelerin varliginda

Fe(OH)s ile pH 4-9 arasinda As(lll) gideriminde azalma gozlemlemistir [46].

Arsenat gideriminde demir oksit ile mangan oksit kiyaslandiginda demir oksitlerin daha
etkin oldugu belirlenmistir. Esit konsantrasyonda demir ve mangan ile arsenik giderim
verimleri mukayese edildiginde mangan ile giderim verimi ihmal edilebilir seviyede
oldugu belirtilmektedir [17]. McNeill ve Edwards [56] tarafindan arsenat giderim
etkinliginin Fe-Mn oksidasyonu boyunca Fe(ll) oksidasyonuna ve Fe(OH); ¢okelmesine
bagh oldugunu ifade edilmistir. Mn(ll) oksidasyon/coktirme prosesi boyunca arsenik
giderim verimi dusuk olurken Fe(ll) (>1.5 mg/L) ile %80-95 arsenik giderimi saglanmistir
[17]. Demir cevherleri, sulu demir oksitlerin yliksek adsorptif 6zelliginden 6tiri arsenik
ile birlikte zenginlesirken mangan cevherlerinde arsenik bulunmamaktadir [17]. Pozitif
ylzey yukiine sahip demir oksitler tercihen anyonlari adsorbe ederken negatif ylizey
yukli mangan oksitler katyonlari adsorbe etmesi arsenik dagiliminin agiklamasi olarak
ifade edilebilmektedir [41, 17]. Yeralti sularinda ¢6ziinmis demir ve manganin tipik
degerleri sirasiyla yaklasitk 10 mg/L ve 2 mg/L kadardir. Fe ve Mn igme sularinda
metalik tat, renk degisikligi, koku, bulaniklik, giysilerde leke birakma, su tesisatlarina
verdigi zarardan 6tlirl misade edilen sinir degerleri sirasiyla 0.2 ve 0.05 mg/L olarak

belirlenmistir [57, 17].

2.5.4 Aktif Aliminyum Oksit (AAO)

Aktif aliminyum oksit 200-300 m?/g 6zgul yizey alanina sahip olup [43], su
kaynaklarindan arsenik, selenyum gibi inorganik kirleticilerin giderilmesi icin

kullanilabilmektedir [36]. Arsenik, aktif aliminyum oksit iceren dolgulu kolondan
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gecerken AAO taneciklerinin ylzeyine adsorplanmaktadir. Zamanla kolon doygunluk
seviyesine ulagsmaktadir. Doygunluga ulasmis AAO kolonuna %4’lik kostik soda ile
yenileme islemi uygulanmaktadir. islemden sonra kalan kostik sodanin giderilmesi
icin %2’lik stlfirik asit ile notralize edilmektedir [58]. Cok sayida yapilan galismanin
sonuglari dikkate alindiginda AAO ile arsenik gideriminin etkili bir yéntem oldugu
gorlilmektedir [47]. Arsenik oksidasyon derecesi, pH, girisim yapan iyonlar, partikiller
arasindaki temasin ne kadar oldugu, aktif aliminyum oksit ile rejenerasyon arsenik
gideriminde énemli parametrelerdir. Adsorpsiyon kapasitesi daha ¢cok pH'ya baghdir ve
7.3'ln Uzerinde 6nemli 6lglide azalmaktadir. Optimum adsorpsiyon kapasitesi pH 5.5

ile 6.5 arasindadir [43].

2.5.5 iyon Degisimi

lyon degisimi kati faz Uzerindeki iyonlar ile sudaki iyonlarin yer degistirdigi
fiziksel/kimyasal bir prosestir [47]. Bu kati faz tercihen partikiiler kontaminantlari
adsorplayabilen sentetik recinelerden secilmektedir. iyon degisiminin gerceklesmesi
icin besleme suyu recine yatagindan ge¢mektedir. Arsenik giderimi maksadiyla iyon
degisimi yonteminin kullanilmasinda regine tipi, pH, girisim olusturan iyonlar, alkalinite

ve arsenik konsantrasyonu énemli rol oynar [36].

2.5.6 Membran Prosesler

Membran, bazi bilesenlerin gegisine izin verip bazilarinin da gegisini engelleyen segici,
yari gegirgen yaplya sahip bir sistemdir. Membrandan gecisin gerceklesmesi, yani
potansiyel farkin olusmasi icin stirici kuvvetlere ihtiya¢ vardir. Membran prosesler;
basing, konsantrasyon, elektriksel potansiyel, sicaklik gibi strlici kuvvetlerin etkisi

altinda isletilebilmektedir [47].

Basing surlclili membran prosesler gozenek boyutlarina goére mikrofiltrasyon,
ultrafiltrasyon, nanofiltrasyon ve ters osmoz olmak ({zere dort grupta
siniflandiriimaktadir. Cizelge 2.2’de membran proseslerin isletme basinglar
gosterilmistir. Yiiksek basingla isletilen membran sistemler disik basinclilara goére
daha kiiclik gozenek boyutuna sahiptir. Yiksek basingla isletilen prosesler daha genis

giderim araligina sahip olmasina ragmen enerji sarfiyatlari yliksektir [47].
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Cizelge 2.2 Membran prosesler igin isletme basinglari [47]

Membran Proses isletme Basinci, (psi)

MF 5-45
UF 7-100
NF 50-150
TO 100-150

(1 bar = 14.50326 psi)

Membran teknolojisi su ve atiksu aritiminda 6nemli rol oynamaya baslamistir. Su
kalitesi yonetmeliklerindeki yeni kisitlar konvansiyonel sistemlerle ¢6ziilemedigi igin
disik isletme maliyetli, ylksek giderim verimli membran sistemler yaygin kullanim

alani bulmaktadir [17].

Basing slrlicili membranlarin  bircok konfiglirasyonu ve (retim materyali
bulunmaktadir. Membran materyalinin kimyasi, 6zellikle ylzey yiki ve hidrofobikligi
kirliligin  tutulmasinda ©6nemli rol oynamaktadir. Ayni zamanda membran
konfiglirasyonu, molekiler agirhk ayirma sinirt (MWCO), gdzenek boyutunun yani sira
isletme sartlari da 6nemlidir. Bu sartlar kullanilacak suyun karakteristigine ve giderim

ihtiyaclarina bagl olarak secilmektedir [47].

Yiksek giderim verimi ve dlsiuk enerji ihtiyaglari sebebiyle mikrofiltrasyon
membranlari yaygin bir sekilde su aritiminda kullanilmaktadir. MF membranlari 0.1-10
um arasinda degisen gozenek boyutlarina sahiptir. Dead-end prensibi ile ¢calisan MF
membranlari periyodik geri yikamalarla birlikte partikillerin, bulanikligin, protozoa ve
bakterilerin gideriminde enerji ihtiyaglarinin disikligiu ve giderim veriminin yiksek
olmasi sebebiyle tercih edilmektedir. Caniyilmaz [17], MF membrani ile yeralti
sularindan arsenik giderimi lzerine yaptigl ¢alismada yiksek giderim verimleri elde
etmistir. Konvansiyonel sistemlere gére MF prosesinin daha az kimyasal sarfiyati
gerektirdigi ve isletiimesinin daha kolay oldugunu ifade etmistir. Ultrafiltrasyon
membranlari  disik basingla isletilen kirleticilerin fiziksel olarak tutulmasinda
kullanilmaktadir. 500 pm’nin altinda partikil boyutuna sahip kirleticilerin
giderilmesinde UF membranlari dncesinde 6n aritima gerek bulunmamaktadir. UF
membranlari da yiksek basingla isletilen membran proseslere gore enerji gereksinimi
acisindan avantajlidir.  Ancak biriken materyallerin  membran vyiizeyinde ve

gozeneklerde tikanmaya sebep olmasi bu uygulamalarin dezavantajlarindandir [17].
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Topal [59], UF membranlari ile arsenik giderimi tGzerine yaptigi ¢alismada %90 oraninda
giderim verimi elde etmistir. Calismasinda oksidasyon ve membran o6zelliklerinin
giderim verimi lizerinde etkili oldugunu ifade etmistir. Tikanma; membran prosesler ile
aritim uygulamalarinda en ¢ok karsilasilan problemlerdendir. Partikiiller ve membran
arasindaki spesifik fiziksel ve kimyasal etkilesimler tikanmaya sebep olmaktadir. Kek
tabakasinin olusmasi, porlarin tikanmasi ve adsorpsiyon olmak lzere U¢ temel tikanma

tipi ile ifade edilmektedir [17].
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BOLUM 3

DENEYSEL YAKLASIM

3.1 Ham Suyun Hazirlanmasi ve Kullanilan Kimyasallar

Bu calismada musluk suyu ham su kaynagi olarak kullanilmistir. Musluk suyunun
ozellikleri Cizelge 3.1’de gorilmektedir. Mevcut musluk suyuna Sodyum Arsenit

(NaAsO,) ¢ozeltisi ilave edilerek arsenik icerikli ham su hazirlanmistir.

Gizelge 3.1 Musluk suyunun karakterizasyonu

Parametreler Degerler
SO47, (mg/L) 120
PO, (mg/L) 0.16
NO3’, (mg/L) 1.5

Cl, (mg/L) 97

Br,, (mg/L) 0.15

F, (mg/L) 0.14

pH 7.5
Sicaklik, (°C) 21.7

Merck ilag Ecza ve Kimya Tic. A.S.”den temin edilen 0.05 mol/L yani 0.1 N’lik NaAsO,
¢ozeltisinin 1 L’si 1.005 kg agirliga sahip olup icerisinde 6.5 g/L NaAsO, bulunmaktadir.
Bu bilesim 20 °C’'de c6ziinebilmekte ve bu sicaklikta pH degeri 9.3’tiir. Ham su
icerisinde 100 pg/L ve 1000 pg/L arsenit konsantrasyonu bulunacak sekilde numuneler

hazirlanmistir. Calismalarda ayrica Merck ilag Ecza ve Kimya Tic. A.S.’den temin edilen
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iceriginde 0.5 mol/L HNO3 bulunduran 1 L'si 1.013 kg olan standart H3AsO, ¢Ozeltisi
kullanilmistir. H3AsO,4 standart ¢ozeltisi 1000 mg/L arsenat icermektedir. Inorganic
Ventures firmasindan temin edilmis Magnezyum Nitrat (Mg(NOs),) ve Paladyum Matrix
Modifier olarak arsenigin grafit firinli atomik absorpsiyon (GF-AA) cihazinda analizi igin

kullanilmistir.

Cahismalarda Fe(ll) ve Fe(lll) koagiilant olarak kullaniimistir. Fe(ll) ve Fe(lll) stok ¢ozeltisi
Merck ilag Ecza ve Kimya Tic. A.S.’den temin edilmistir. Fe(ll) 278.02 g/mol olan
FeS04-7H,0 kimyasalindan hazirlanmistir. Fe(lll) 270.30 g/mol FeCls-6H,0 olan
kimyasalindan hazirlanmistir. Fe(ll) ve Fe(lll) stok ¢ozeltileri 2.5, 5, 10, 50 mg/L’lik farkh

konsantrasyonlarda hazirlanarak galismalarda kullaniimistir.

Bu c¢alismada arsenit iceren sularin ozonla ve hipokloritle oksidasyonu da incelenmistir.
Bu sebeple, Merck ilag Ecza ve Kimya Tic. A.S."den temin edilen %6-14 aktif klor iceren
Sodyum Hipoklorit (NaOCl’) ¢ozeltisi oksidant olarak kullaniimistir. Sodyum Hipoklorit
¢ozeltisi 0.25, 0.5, 1, 2, 3, 5 mg/L’lik fakli konsantrasyonlarda hazirlanarak calismalarda
kullanilmistir. Kimyasal oksidasyon amaciyla kullanilan ozon ise Sanders Marka
ozonator diizeneginde Uretilmistir. Ozon sarfiyatinin hesaplanmasinda 2350E Standart
Metot kullaniimistir. Yénteme gére Merck ilag Ecza ve Kimya Tic. A.S.”den temin edilen
Na,S,03:5H,0, H,S04, Kl ve nisasta indikatéri kullaniimistir. 0.1 N Sodyum tiyosilfat 25
g tartiip 1 L suda cozindurilerek hazirlanmistir. Potasyum iyodir %2’lik 20 g/L,

sulfirik asit 2 N konsantrasyonlarda hazirlanmustir.

Arsenat analizleri Funing ve Daren [60] tarafindan gelistirilen yonteme goére UV-VIS
spektrofotometre kullanilarak yapilmistir. Calismada Merck ila¢ Ecza ve Kimya Tic.
A.S. den temin edilen %95-97 saflikta H.SO4,  Ky(SbO),CsH4010-3H,0,
(NH4)sMo070,4:4H,0 ve Carlo Erba firmasindan temin edilen L(+) Askorbik Asit

kullanilmistir.,

3.2 Deney Diizenekleri

Calisma kapsaminda membran, Jar test ve ozon deney dizenekleri kullanilmistir. Bu

diizeneklere ait bilgiler asagida verilmistir.
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3.2.1 Membran Deney Diizenegi

Cahsmada laboratuar olgekli STERLITECH marka karistiricili membran dizenegi
kullanilmistir. Membran sistemi 14.6 cm?lik aktif membran alanina sahip olup 300 mL’
lik isletme hacmine sahiptir. Sistem, maksimum 69 bar basinca dayanikh olup 55 bar
basingta maksimum 121 °C‘lik sicakliga kadar dayaniklidir. pH araligi kullanilacak
membran tird ile iliskilidir. Membran sistemi dead-end prensibine gore ¢alismaktadir.
Membran ylizeyinde slrict kuvvetin (basincin) olusmasi amaciyla azot gaz
kullanilmigtir.  Ayrica 300 ml'den daha fazla hacimlerde de ¢alismalarin
gerceklestirilebilmesi i¢cin 2.5 L’'lik hacme sahip ilave besleme tanki kullaniimistir.
Membran akisinin hesaplanabilmesi amaciyla stizliintller dijital bir terazi Uzerindeki
beherde toplanmis ve 30 saniyelik zaman araliklariyla stziinti miktarindaki degisim
bilgisayar sistemine aktarilmistir. Membran moduli manyetik karistici (izerine
yerlestirilmis ve c¢alisma sirasinda modiil icerisindeki magnetin numuneyi karistimasi
saglanmistir. Membran diizeneginde basing ayari azot tlpilnin Gzerindeki regllator
yardimi ile yapiimistir. Calismada kullanilan membran deney dizenegi Sekil 3.1‘de ve

sematik gériinimi ise sekil 3.2’de gortlmektedir.

Sekil 3.1 Membran deney dizenegi
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(1. Azot tiipi, 2. Besleme tanki, 3. Manyetik karistirici, 4. Membran modiilii, 5. Dijital terazi, 6. Bilgisayar)

Sekil 3.2 Membran deney diizeneginin sematik gérinimi

3.2.2 Jar Test Deney Diizenegi

Calismada VELP marka 6 pedalli Jar test diizenegi kullanilmistir. Sistem 0-300 rpm

araliginda ayarlanabilen karistirma hizina sahip olup zaman ayarhdir (Sekil 3.3).

Sekil 3.3 Jar test deney diizenegi

Jar test diizenegi ile yirGtilen koaglilasyon calismasinda koagiilant olarak kullanilan 6
farkl Fe(lll) konsantrasyonu icin 1 dakika 100 rpm’de hizli karistirma ve 20 dakika 20
rom’de yavas karistirma islemi uygulanmistir. Daha sonra ¢oktirmenin 30., 60. ve 90.

dakikalarinda tst fazdan numuneler alinmistir. Fe(ll)’'nin farkli konsantrasyonlarinda
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yapilan koagllasyon ¢alismalarinda ise 1 dakika 100 rpom’de hizl karistirma, 20 dakika
20 rpm’de yavas karistirma islemi uygulanmistir ve 30 dakika ¢oktiirme sonrasi Ust
fazdan analizler igin numuneler alinmistir. 0.45 um filtreden stziilen numunelerde

arsenik analizi gerceklestirilmistir.

3.2.3 Ozon Deney Diizenegi

Arsenit iceren ham suyun ozonlanmasi amaciyla laboratuar 6lgekli Sander marka ozon
jeneratori ve ozon temasinin gerceklesecegi camdan imal edilmis reaktor ile yikama
siselerinden ibaret deney dizenegi kullanilmistir. Ozon jeneratorii; 1 ampermetre, 1
manometre 0-2.5 bar (abs.), 1 igne vanali rotametre, 1 saat metre, 1 ana salter, 1
degisken transformator, 2 sinyal lambalari, 1 sigorta ile gaz giris ve ¢ikis igin 2 baglanti
parcasindan ibarettir. Ozon jeneratorinin teknik ozellikleri Cizelge 3.2’de
gorilmektedir. Ozon deney dizenegi Sekil 3.4’de akim semasi ise Sekil 3.5'de

gorilmektedir.

Cizelge 3.2 Ozon jenaratoriiniin ozellikleri

Kuru Hava Oksijen
Ozon Miktari 2 g/saat 4 g/saat
Maksimum ozon konsantrasyonu 20 g/m’ 80 g/m’
Calisma gerilimi : 230 Volt 50 Hz
Orta gerilim 16 kV
Guc gereksinimleri : 60 Watt
Boyutlar : 510 mm genislik,

250 mm yiikseklik,
380 mm derinlik
Agirhik : 25 kg

24



<

o e
y
/ J
Sander
Labor - Ozonisator
| 3
y
y

Sekil 3.4 Sander marka ozon cihazi

Kullamlmavan Ozon

—

n

000

—l

o s zeltisi
/o2 KICoz %02 KT Cozeltisi
Cam
Reaktir *Uzun‘-

~

Ozon Jenaratori
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3.3 Calismada Kullanilan Membranlarin Ozellikleri

Bu calisma kapsaminda mikrofiltrasyon ve ultrafiltrasyon membranlari kullanilimis olup,
membranlar Microdyn-Nadir firmasindan temin edilmistir. Membranlarin teknik

ozellikleri Cizelge 3.3’de verilmistir.

Cizelge 3.3 Membranlarin 6zellikleri

Membran UPO05 UP020 UHO50 us100 UP150 MVv020
Tipi UF UF UF UF UF MF
Malzeme PES PES PESH PSU PES PVDF
Maksimum isletme
Sicakhgi (°C) 95 95 95 95 95 95
pH Araligi 1-14 1-14 1-14 1-14 1-14 2-11
isletme Basinci (Bar) 3 3 3 3 0.7 0.7
Molekiler Agirlik Ayirma 5 kDa 20 kDa 50 kDa 100 kDa 150 kDa -
Sinir
(MWCO)
GoOzenek Boyutu - - - - - 0.20 pm
Aki >30 >200 >250 >300 >200 >500
(L/m*saat)

(PES: Polietersiilfon, PESH: Hidrofilik polietersiilfon, PSU: Polisiilfon, PVDF: Polivinilidin flortir)

3.4 Analizler

Cahsma kapsaminda toplam arsenik, arsenat ve demir parametreleri analiz edilmistir.
Ayrica oksidasyon amaciyla Uretilen ozon miktari da hesaplanmistir. Membran
morfolojisindeki degisiklikler ise temas acisi Olger ile incelenmistir. Deneylerde

kullanilan yontemler ile makine-techizat Cizelge 3.4’de sunulmustur.
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Cizelge 3.4 Deneylerde yontemler ile makine-techizat

Parametre Yontem Ekipman/Cihaz/Enstriiman
pH Standart Metotlar, 2005 pH elektrodu
Sicaklik Standart Metotlar, 2005 Sicaklik elektrodu
Ozon Standart Metotlar, 2005 Ozon analiz seti
Agir metaller Standart Metotlar, 2005 AAS cihazi
Arsenat Funing ve Daren (1982) UV-VIS spektrofotometresi
F, CI, Br, NO3, SO42, PO, Standart Metotlar, 2005 iyon kromotografi cihazi
Membran karakterizasyonu Sessile Drop metodu Temas agisi dlger

3.4.1 Arsenik Analizi

Calismada toplam arsenik analizleri Perkin Elmer AAnaliyst 400 grafit firin atomik
absorbsiyon cihazi ile arsenat analizleri ise WTW Photolab 6600 UV-VIS

Spektrofotometresi kullanilarak yapilmistir.

3.4.1.1 GF-AA Cihazi ile Toplam Arsenik Analizi

GF-AA cihazinin (Sekil 3.6) Grafit Firin teknigine gore gerceklestirilen As analizleri 193.7
nm dalga boyunda 2.7 nm yarik genisligi kullanilarak okunmustur. Analizde kullanilan
elektrotsuz bosalim lambasi (EDL), 400 mA akimda isletilmistir. Siirlikleyici gaz olarak
argon kullanilmistir. Grafit firin tekniginde analizler genellikle 4 temel adimda
gerceklesmektedir. Kurutma adimi olan ilk adimda kalinti ¢6ziicliler kaynama noktalari
Uzerinde sicakliga getirilerek giderimi gerceklesmektedir. Kurutma isleminden sonra
gelen killestirme adiminda organik bilesenler yakilarak girisimler azaltilmaktadir ve
kalibrasyon egrisinin lineerligi saglanmaktadir. Daha sonraki atomizasyon adiminda ise
firmin  sicakhig  ¢ok hizli  bir sekilde artmaktadir, analiz edilen element
atomlastirilmaktadir ve olusan atomik buhar bulutu kiglik grafit tlp icerisinde
tutulmaktadir. Bu adimda, dogru absorbans degerleri kullanilan lamba yardimi ile
Olclilmektedir. En son adim olan temizleme adiminda kalinti numuneler yakilarak

temizlenir. Cizelge 3.5’de analizlerde kullanilan sicaklik-zaman programi gosterilmistir.
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Gizelge 3.5 Arsenik analizi igin kullanilan GF-AA sicaklik programi

Adim Sicaklik, (°C) Ulasma Siresi, (s) Tutma Suresi, (s) Gaz Akisi, (ml/dak) Gaz Tipi
1 100 5 20 250 Normal
2 130 15 15 250 Normal
3 1000 10 20 250 Normal
4 2010 0 5 0 Normal
5 2450 1 5 250 Normal

Sekil 3.6 GF-AA cihazi

GF-AA cihazi ile hassas analizlerin yapilabilmesi icin 0-50 pg/L araliginda hazirlanan
standart ¢ozeltilerle toplam arsenik kalibrasyon egrisi olusturulmustur. Sekil 3.7’de

ylksek r? degerine (0.9964) sahip bir kalibrasyon egrisi elde edildigi goriilmektedir.
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Sekil 3.7 GF-AA cihazinda elde edilen As kalibrasyon egrisi

3.4.1.2 UV-VIS Spektrofotometresi ile Arsenat Analizi

WTW Photolab 6600 UV-VIS Spektrofotometresi cihazi (Sekil 3.8) ile arsenat
formundaki arsenik analizleri yapilmistir. Funing ve Daren [60] yontemine gore yapilan
calismada Cizelge 3.6°daki kimyasallar belirlenen oranlarda karistirilimistir. Calismada
karisim hazirlanirken sirasiyla askorbik asit, amonyum molibdat, potasyum antimon
tartarat ve silfiirik asit ilave edilmistir. ilk ic kimyasal ilavesi sonrasinda bulaniklik
olusmamasi icin sulfiirik asit hizlica eklenmelidir. Analiz edilen numunenin %16’si
olacak sekilde hazirlanan karisim ilave edilmektedir. Karisim eklendikten sonra numune

30 dakika bekletilmektedir. Analizler 880 nm dalga boyunda gerceklestirilmistir.

Cizelge 3.6 Arsenat analizi igin hazirlanan karisimin igerigi [61]

Kimyasal Konsantrasyon % Miktar
L(+) Askorbik asit 2.5 % 30
Amonyum molibdat 5* 15
Potasyum antimon tartarat 0.45 * 5
Sulfirik asit 25M 50

* (9/100 ml)
Arsenat konsantrasyonuna bagli olarak c¢oOzeltilerin rengi mavi rengin tonlarini
almaktadir. Konsantrasyon arttik¢a renk koyulasmaktadir. Merck ilag Ecza ve Kimya Tic.

A.S.den iceriginde 0.5 mol/L HNOs bulunan 1 L’si 1.013 kg olan standart H3AsO,
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¢ozeltisi kullanilarak 5, 10, 20, 50, 100 pg/L (Sekil 3.9) ve 50, 100, 250, 500, 1000
ug/L’lik (Sekil 3.10) konsantrasyonlar icin iki ayri kalibrasyon egrisi olusturulmustur. Bu
kalibrasyon egrileri 100 pg/L ve 1000 pg/L arsenat konsantrasyonlari analizi icin

kullanilmistir.

Sekil 3.8 WTW PhotolLab 6600 UV-VIS Spektrofotometresi cihazi
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Sekil 3.9 Arsenat kalibrasyon egrisi, 0-100 pg/L
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3.4.2 Fe Analizi

Fe analizleri igin Perkin EImer AAnaliyst 400 Atomik absorbsiyon spektrofotometresi
kullanilmis ve analizler Standart Metot icerisindeki Metot 3111B’ye gbre yapiimistir.
Perkin Elmer AAnaliyst 400 AAS cihazi hem Alevli hem de Grafit Firinli teknigine gore
calistirilabilmektedir (Sekil 3.6). AAS cihazinin Alevli teknigine gore gerceklestirilen Fe
analizleri 248.33 nm dalga boyunda 1.8 nm vyarik genisligi kullanilarak
gerceklestirilmistir. Analizde, yakici gaz olarak asetilen 2.50 L/dakika oraninda,
oksidasyon gazi olarak hava ise 10 L/dakika oraninda kullaniimistir. Analizde kullanilan
HCL lamba, 30 mA akimda isletilmistir. Fe konsantrasyonuna bagh olarak olusturulan

kalibrasyon egrisi Sekil 3.11’de gortlmektedir.
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3.4.3 Ozon Sarfiyatinin Hesaplanmasi

Ozon sarfiyati Standart Metot 2350E kullanilarak hesaplanmistir. Metot iyodirin
ozonla iyodata oksidasyonu ve asidik ortamda tiyosilfat ile titrasyonu esasina
dayanmaktadir. Potasyum iyodiir ozon dozunu ve reaksiyona girmeden reaktérden
cikan ozon miktarini belirlemek icin kullanilmaktadir. icerisinden ozon gegirilen %2’lik
KI siseleri bir behere alinip tzerine 25 ml 2 N sulfurik asit eklenmektedir. Daha sonra
nisasta indikatori egliginde 0.1 N tiyosilfat ile titre edilerek sarfiyat hesaplanmaktadir.

Sarfiyat formilde yerine koyularak mg/dak biriminden ozon sarfiyati bulunmaktadir.

mg )_ AxN=x24

dakika’ ~— (3.1

0 fiyat
zon sarfiyati ( "

A : Tiyosulfat sarfiyati (bos sarfiyat-kullanilan sarfiyat)
N : Tiyostlfat Normalitesi

t : Zaman (dakika)

3.4.4 Temas Agisi Tayini

Temas acisi Olcimi, calisamada kullanilan UF ve MF membranlarinin ylizey
hidrofilikliginin membran performansina etkisini belirlemek amaciyla yapilmistir. Cihaz

(Theta Lite, TL100) 0-180 derece 6l¢lim arahgina sahiptir. Calismada temas agisi 6l¢iim
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metodu olarak Sessile damla metodu uygulanmistir. Temas agisi 6lgiim cihazi Sekil 3.12’

de gorilmektedir.

I e —

Sekil 3.12 Temas acisi 6lcer, Theta Lite (TL100)

3.5 Deneysel Calisma Sistematigi

Calisma 4 asamali ve bu asamalara bagh alt kademeden olusmaktadir (Cizelge 3.7). ilk
asamada arsenit oksidasyon calismalari yer almaktadir. Oksidan olarak sodyum
hipoklorit ve ozon kullanilmistir. ikinci asamada arsenigin Fe(ll) ve Fe(lll) kullanilarak
koagtlasyon ile aritilabilirligi arastirilmistir. Daha sonra 6 farkl membran kullanilarak
dislik isletme basinglarinda arsenit ve arsenatin giderim verimleri incelenmistir. En son
adimda ise calismada kullanilan UF ve MF membranlarinin temas acilarindaki

degisimler incelenmistir.

Cizelge 3.7 Deneysel ¢calisma sistematigi

Arsenit Oksidasyonu
4.1.1 4.1.2

Arsenitin Koagtilasyonla Aritilabilirligi
4.2.1 4.2.2 4.2.3

Arsenit ve Arsenatin Diisiik Basincla isletilen Membran Proseslerle Aritilabilirligi

43.1 4.3.2 4.3.3 434 4.3.5 4.3.6 4.3.7 4.3.8

Membranlarin Temas Acilarinin incelenmesi
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BOLUM 4

DENEYSEL CALISMA SONUGLARI VE DEGERLENDIRMELER

icme sularindaki arsenik konsantrasyonlari, iilkemizin bazi bélgelerinde oldugu gibi
dinyanin pek cok tlilkesinde de kabul edilebilir degerlerin Gizerindedir [1]. Dolayisiyla,
icme sularindaki arsenik kirliligi, kiiresel bir sorun olusturmaktadir [2]. Diinya Saglik
Orgiitiiniin 1993 yilinda yapmis oldugu diizenlemeyle arsenik icin icme sularindaki
kabul edilebilir sinir deger 50 ug/L’den 10 pg/L’ye disiiriilmustir [42, 4, 5]. Ulkemizde
ise 2005 yilinda “insani Tiketim Amach Sular Hakkinda Y®netmelik” kapsaminda
yapilan degisiklikle 50 pg/L’den 10 pg/L'ye disurtlmuis [6, 7] ve yonetmelik 2008
yilindan beri uygulamaktadir. Yapilan bu degisiklikle 6zellikle UGlkemizin batisindaki
Kitahya, Usak, izmir, Manisa gibi bazi sehirlerde su kaynaklarinin kullanimi
kisitlanmistir [8]. Ulkemizde icme suyu aritimi icin konvansiyonel aritma tesisleri
yaygindir ve bu tesislerdeki mevcut Unitelerle arsenik giderimi istenilen seviyelerde
degildir. Ayrica, icme sularinda arsenik konsantrasyonunun 10 pg/L seviyesine
disurilmesi sebebiyle daha iyi aritma sistemlerinin gelistirilmesi gereklidir. Mevcut
calismada, arsenigin demir ile koagtilasyonu ve diislik basingli membranlar ile giderimi

ayrintili olarak arastirilmistir.

4.1 Arsenit Oksidasyonu

Arsenigin organik formu insan saghg tizerinde olumsuz etkiler birakmadigi icin yapilan
aritim calismalari arsenigin inorganik formu Uzerinedir [8]. Arsenigin inorganik
bilesikleri, yiizey sularinda arsenat (As®), vyeralti sularinda ise arsenit (As")
formundadir [38, 62, 63, 64]. Arsenat (As+5) tirleri sularda AsO,>, HAsO, 2, H,AsO, ve

H3AsQ4 seklinde arsenit (As+3) tarleri ise AsO3’3, HA503‘2, H,AsO3 ve H3AsOs seklindedir
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[65, 66, 67]. Mevcut teknolojilerin cogu, As(lll) gideriminde etkili olmayip, dncelikle 6n
oksidasyon prosesiyle As(lll), As(V)'e donustirilmektedir. Bu oksidasyon isleminde
potasyum permanganat, klor, ozon, hidrojen peroksit, manganoksit gibi oksidantlar

kullanilabilmektedir.

Arsenigin kuvvetli oksitleyicilerle oksidasyon verimi; pH, kullanilan oksidan cinsi ve
konsantrasyonu, siire ve suyun fizikokimyasal ve biyolojik 6zelliklerine bagh olarak
degisiklik gosterebilmektedir. Bu nedenle yapilan g¢alismada ilk olarak arsenigin farkli

oksitleyicilerle oksidasyonu ayrintili olarak arastiriimistir.

4.1.1 Arsenitin Ozonla Oksidasyonu

Arsenigin gerek hava ve gerek saf oksijenle oksidasyonu oldukca yavas bir proses olup,
daha glicli oksidanlarin kullaniimasi gerekmektedir. Kim ve Nriagu [68] tarafindan
yapilan calismada; As(lll)’Gn yari-omri ozon varliginda 4 dakika, oksijen ve hava
varliginda ise Fe konsatrasyonuna bagl olarak sirasiyla 2-5 gin ve 4-9 glin arasinda
oldugu belirlenmistir. Dolayisiyla, basit olarak ozon ile As(lll) oksidasyon hizi saf oksijen
veya hava ile oksidasyonuna kiyasla 1000-10000 kat arasinda daha hizlidir. Bu nedenle

As(lll) oksidasyonunda kullanilabilir.

Ozellikle yeralti sularinin aritiimasinda genellikle én ozonlama yapilarak Fe ve Mn
oksidasyonu saglanmakta ve konvansiyonel aritma sistemleri ile giderilmektedir. Bu
uygulama esnasinda suda bulunan As(lll)’de oksitlenerek, As(V)'e donlsebilir ve
oksidasyona ugrayan demirin de katkisi ile sonraki aritim proseslerinde giderimi

kolaylasabilir.

Cahsmanin bu asamasinda As(lll)’iin ozon ile oksidasyonu ayrintili olarak ¢ahsiimistir.

Arsenigin ozon ile oksidasyon reaksiyonu denklem 4.1’de gorilmektedir;

H3AsO3;+ O3 —» HyAsO, + H + 0, (4.1)

iki farkli baslangi¢ As(lll) konsantrasyonu icin (100 pg/L ve 1000 ug/L) As(lll) oksidasyon
verimi ve ozon tiketim verimi ¢calisiimistir. Zamanla numuneler alinarak oksidasyon hizi
denklem 3.1'e gore elde edilmistir. Ozon miktarinin belirlenmesi icin kullanilan
tiyosulfatin normalitesi 0.1 N’dir. Sekil 3.4’de gorilen ozon temas kolonu bos iken gaz

yikama siselerindeki KI’'Uin tiyosdilfatla titrasyonu sonucu harcanan tiyositilfat miktari 8.5
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ml/5 dakika olarak belirlenmistir. 100 pg/L ve 1000 pg/L As(lll) igeren gozeltilerin ozon
temas kolonuna doldurulmasi sonrasinda gaz yikama siselerindeki harcanan tiyosilfat
miktari sirasiyla 5 ml/5 dakika ve 2 ml/5 dakika olarak analiz edilmistir. Denklem 3.1’e

gore arsenit konsantrasyonuna bagh olarak ozon tiiketim hizlari asagida hesaplanmistir;

100 pg/L As(lll) icin ozon sarfiyati:

mg ) _ (85-5)ml«0.1x*24 mg

dakika/ — = 1.68

fiyat
Ozon Sarfiyati ( 5 dak * 1000 ml numune

1000 pg/L As(lll) icin ozon sarfiyati:

mg ) _(85=2)ml«01x24 mg

Ozon Sarfiyati (dakika = =3.12

5 """ dak * 1000 ml numune

Yukaridaki hesaplamalardan da gorilecegi lizere; 100 pg/L As(lll) varhiginda ozon
tiketim hizi 1.68 mg/(L. dak.) iken, konsantrasyonun 1000 ug/L’ye cikarilmasiyla ozon
tiketim hizi 3.12 mg/(L. dak.)’ya ulagsmistir. Denklem 4.1’e gore stokiyometrik olarak
ihtiyac duyulan ozon miktari her mg arsenit icin 0.64 mg’dir. Yapilan ¢calismada 100
ug/L As(lll) igin 27 sn sliresince 0.75 mg/L ozon ve 1000 pg/L As(lll) oksidasyonu igin 5

dakika suresince 15.6 mg/L ozon kullaniimistir.

Cizelge 4.1’de ozon ile As(lll) oksidasyonu sirasinda zamanla alinan numunelerde As(V)
konsantrasyonlari verilmistir. Cizelgeden gorildigl lzere, oksidasyon prosesi oldukca
hizh olup, 3 dakika icerisinde 100 pg/L As(Ill) oksidasyonu tamamlanmistir. As(lll)
baslangic konsantrasyonunun 1000 pg/L’ye cikarilmasi durumunda ise; oksidasyon 5
dakika icerinde tamamlanmistir. Benzer olarak Kim ve Nriagu [68] tarafindan As(lll) ve
As(V) iceren gergek yeralti sularinda As(lll) oksidasyonu ozon ile galisilmigtir. Baslangi¢
toplam As(lll) konsantrasyonu 46-62 pg/L olup, 20 dakika icerisinde oksidasyon
tamamlanmistir. Ayrica, 10 dak igerisinde As(lll)’tn %96’sinin oksitlendigini ve As(lll)
konsantrasyonunun exponansiyel olarak azaldigi vurgulanmistir. Sekil 4.1’den de
gorilecegi Uzere bu calismada da benzer As(lll) oksidasyonu hizli bir sekilde
eksponansiyel olarak gerceklesmistir. Exponansiyel denklemin verilere uydurulmasiyla
elde edilen egri ayrica Sekil 4.1'de gosterilmis olup, elde edilen exponansiyel giderim
denklemine ait kinetik katsayilar da Cizelge 4.2’de sunulmustur. Cizelgeden de

gorilecegi tizere ozon ile arsenik oksidasyonu %99 ve daha iyi bir r’ ile eksponansiyel
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azalim denklemine uyum gostermektedir. Cizelge 4.2’deki veriler kullanilarak 100 pg/L
ve 1000 pg/L As(lll)’lin ozonla oksidasyonu igin yari-omiirler, sirasiyla, 0.17 dakika ve
0.44 dakika olarak hesaplanmistir. Bu veriler; 6n ozonlama sitemi olan klasik bir igme
suyu aritma tesisinde As(lll)’lin olduk¢a kolay bir sekilde As(V)'e oksitlenebilecegini

gostermektedir.

Cizelge 4.1 UV 6l¢im yontemi ile 100 ve 1000 pg/L As(l11)’iin ozon ile oksidasyonu
sirasinda As(V) konsantrasyonlarinin degisimi

Ozonlama suresi, (dak.) 100 pg/L As 1000 pg/L As
0.5 87.50 539.57
1 93.75 797.20
3 100 913.10
5 100 998
1200 120
1000 100
~ 800 80 —o— As(V)
¥ 600 AS(Y) 60 o As(lll)
< 400 o As(lll) 40 — Fit edilen egri
200 — Fit edilen egri 20
0 o.. 0 .
0 1 2 3 4 5 6 0 1 2 3 4 5 6
Dakika Dakika

Sekil 4.1 Ozon ile oksidasyon sirasinda zamana bagli olarak As(lll) ve As(V)
konsantrasyonlarinin degisimi ve As(lll) konsantrasyon degisimine uydurulan
exponansiyel bozunma modeli egrisi
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Cizelge 4.2 Ozon ile 100 pg/L As(l11) ve 1000 pg/L As(lll)’Gn oksidasyonunun
exponansiyel denkleme fit edilmesi durumunda elde edilen kinetik denkleme ait
katsayilar

Denklem y = a.exp(-b.x) a=baslangi¢ konsantrasyon

(exponansiyel decay) b= decay (azalim) katsayisi
(dak.™)

x=zaman (dak.)

100 pg/L As(lll)’Gn oksidasyonu neticesinde elde edilen denkleme ait katsayilar

a=99.92+2.6 b=3.97+0.37 R’= 0.996

1000 pg/L As(Ill)’in oksidasyonu neticesinde elde edilen denkleme ait katsayilar

a=998.39+44.4 b=1.546+0.158 R%= 0.987

4.1.2 Arsenitin Hipoklorit ile Oksidasyonu

icme sularinin aritilmasinda klorlama islemi yogun olarak kullanilan bir prosestir. Klor;
ham suyun tesise alinimi, filtreler 6ncesinde ve filtreler sonrasinda olmak lizere aritma
prosesinin bircok noktasinda suya eklenebilmektedir. On dezenfeksiyon veya
oksidasyon amaciyla klor kullanilmasi halinde yeralti sularinda bulunan As(lll), As(V)'e
oksitlenebilmektedir. Oksitlenen arsenigin sudan giderilme verimi, koagilantlarin
katkisi ile de artabilmektedir. Klor kullaniminin As(lll) oksidasyonuna etkisinin
belirlenebilmesi amaciyla ¢alismanin bu asamasinda musluk suyuna eklenen As(lll)’Gn

farkli NaOCI konsantrasyonlarinda oksidasyonu arastiriimistir.
As(lll)’Gn hipoklorit ile oksidasyonu denklem 4.2’de gorilmektedir [69];

H3AsO3; + NaCIO —— H,AsO4 +Na' +Cl + H' (4.2)

Teorik olarak 1 mg As(lIl) oksidasyonu icin 1 mg NaClQO’e ihtiya¢ duyulmaktadir. Cizelge
4.3 ve 4.4'da baslangic As(lll) konsantrasyonunun 100 pg/L ve 1000 pg/L olmasi
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durumunda, farkli NaClO konsantrasyonlari varliginda oksidasyon performanslari

Ozetlenmigstir.

Cizelge 4.3 100 pg/L As(l11)’tin NaClO ile oksidasyonu sirasinda As(V)
konsantrasyonunun degisimi
Hip. kons., pg/L 50 100 250 500 1000
As(V), pg/L 11.32 18.86 69.81 94.33 100

Cizelge 4.4 1000 pg/L As(ll)’Gn NaClO ile oksidasyonu sirasinda As(V)
konsantrasyonunun degisimi

Hip. kons., pug/L 500 1000 5000 10000

As(V), mg/L 175.15 382.1 974.5 1000

Her iki tablodan da gorilecegi Uzere stokiyometrik olarak ihtiya¢ duyulan oksidant
ilavesi durumunda oksidasyon performansi oldukg¢a duslktir. Stokiyometrik olarak
ihtiyac duyulan oksidant ilavesi durumunda 100 pg/L As(lll) ve 1000 pg/L As(lll)
varliginda oksidasyon performanslari sirasiyla sadece %19 ve %38 civarinda kalmistir.
Her iki As(lIl) seviyesinde de stokiyometrik ihtiyacin 10 katinin ilavesi durumunda tam

oksidasyon gerceklesmistir.

Benzer bulgular Sorlini ve Gialdini [69] tarafindan da rapor edilmistir. Sorlini ve Gialdini
[69] tarafindan yapilan ¢alismada As oksidasyonu; saf suda ve gercek su da calisiimis
olup, saf suda NaOCI/As oraninin stokiyometrik seviyede tutulmasi durumunda pH’nin
5’den 8’e artmasiyla oksidasyon veriminin kismen arttigini ve performansin %80-90
arasinda kaldigi belirtilmistir. Saf su ile yapilan ¢alismada, eklenen NaOCI
konsantrasyonu stokiyometrik oranin 3 kati olmasi durumunda ise; pH'dan bagimsiz
olarak tam oksidasyon gozlenmis olup, 1 dakika icerisinde reaksiyon tamamlanmistir.
Gergek yer alti suyu ile yapilan calismada ise; 14.6 pg/L As(lll) iceren yeralti suyu NaOClI
ilave edilerek oksitlenmeye calisiimis ve ilave edilen oksidant konsantrasyonunun
stokiyometrik ihtiyacin 200 kati olmasi durumunda oksidasyon isleminin 1 dakika
icerisinde tamamlandigl vurgulanmistir. Yeralti suyuna disaridan As(lll) ilave
edilmesiyle As(lll) konsantrasyonun 50 pg/L cikarilmasi ve oksidant konsantrasyonun
stokiyometrik ihtiyacin 70 kati olmasi durumunda oksidasyon performansinin ve hizinin

dustligl ve 5 dakika sonra %95’e varan performanslarin elde edildigi vurgulanmistir.
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Dolayisiyla, gergek sularda As(lll) disinda baska organik ve inorganik maddelerde
oksidani  kullanmakta olup, tam arsenik oksidasyonu igin gerekli oksidant
konsantrasyonu stokiyometrik degerden cok daha yliksek olabilmektedir. Her dogal
suyun kimyasal icerigi ve konsantrasyonlari farkli olacagindan gerekli oksidant

konsantrasyonu her su icin spesifik olarak belirlenmelidir.

4.2 Arsenitin Koagiilasyonla Antilabilirligi

icme sularindan arsenigin klasik koagiilasyon-flokiilasyon-¢ékelme-filtrasyon prosesleri
ile 6nemli 6lgiide giderilebildigi bilinmektedir [70, 47, 49]. Ozellikle koagiilant olarak
demir oksitler kullanilmasi halinde olusan demir hidroksit ¢okelekleriyle birlikte arsenik
cokelerek sudan ayrilmaktadir. Yeralti sularinda arsenik, genellikle As(lll) formundadir
[69, 68]. As(lll) pH 9.2'nin altinda yliksiz olup demir partikiilleriyle giderim verimi
disuktar. As(V) ise, pH 2.2’nin lzerinde negatif yUkli olup, pozitif yukli demir
hidroksitler tarafindan c¢ekilebilmekte ve sudan c¢ok daha kolay bir sekilde
giderilebilmektedir [70].

Yeralti suyunu aritan bir igme suyu aritma tesisi girisinde KMnQO,4, NaOCI ve ozon gibi
kuvvetli oksitleyicilerle oksidasyon yapilmadan sadece basit bir havalandirma yapilirsa
demir ve mangan oksitlenebilirken arsenigin oksidasyonu gergeklesemez [68]. Bu
durumda Fe(OH); partikilleri olusacaktir. Dolayisiyla koagiilasyon ile arsenik
gideriminde ilk adim olarak As(lll)’in Fe(OH); ile giderimi irdelenmis ve daha sonra
kuvvetli oksitleyicilerle (ozon ve NaOCl) arsenit As(V)'e oksitlenerek, Fe(OH)s

partikilleriyle As(V) giderimi de calisilarak elde edilen sonuglar kiyaslanmistir.

4.2.1 Arsenitin Fe(lll) Koagiilasyonu ile Giderimi

Calismanin bu asamasinda 100 pg/L ve 1000 pg/L As(ll1) iceren musluk suyuna 2.5-100
mg-Fe/L olacak sekilde FeCls eklenerek bir icme suyu aritma tesisinde koagllasyon-
flokilasyon ve ¢cokelme prosesleri simiile edilmis ve ¢cokme basamaginin 30., 60. ve 90.
dakikalarinda alinan numunelerde toplam arsenik ve demir olclilerek sistem
performansi test edilmistir. Koaglilasyon ve flokilasyon sirasinda pH ayarlanmamis
olup, 50 ve 100 mg/L demir ilave edilmesi durumunda pH 5 ve 5’in altina dusmustir.

Bu nedenle de demirin 50 ve 100 mg/L oldugu adimlarda ¢oktlirme sonrasi alinan su
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numunelerinde demir oldugu belirlenmistir (Cizelge 4.5 ve Cizelge 4.6). Diger demir
konsantrasyonlarinda ise, pH 7-8 arasinda olup ¢okelme isleminden sonra su fazinda

kalan demir konsantrasyonlari 6lgim sinirinin (0.25 mg/L) altinda kalmistir.

Cizelge 4.5 100 pg/L As(lll) iceren suda koagllasyon sonrasi Fe(lll) miktarlari, mg/L,
(30, 60, 90 dakika ¢cokelme)

Fe kons., mg/L 30. dak., mg/L 60. dak., mg/L 90. dak., mg/L
2.5 LA LA LA
5 LA LA LA
10 LA LA LA
20 LA LA LA
50 3.55 3.45 1.66
100 47.68 31.04 7.72

L.A. : Deteksiyon limiti altinda

Cizelge 4.6 1000 pg/L As(lll) iceren suda koagilasyon sonrasi Fe(lll) miktarlari, mg/L,
(30, 60, 90 dakika ¢cokelme)

Fe kons., mg/L 30. dak., mg/L 60. dak., mg/L 90. dak., mg/L
2.5 LA LA LA
5 LA LA LA
10 LA LA LA
20 LA LA LA
50 1.83 0.39 2.37
100 33.92 24.98 12.36

L.A. : Deteksiyon limiti altinda

Her bir Fe(lll) konsantrasyonu icin koagilasyon sonrasinda su fazinda kalan toplam
arsenik konsantrasyonlart 100 pg/L As(lll) ve 1000 pg/L As(lll) baslangic
konsantrasyonlari icin Cizelge 4.7 ve 4.8’de sunulmustur. Cizelgelerden de gorildigi
gibi arsenik giderim performansi oldukga dusik olup genellikle %20-80 arasindadir.
Ayrica, demir konsantrasyonlarinin 50 mg/L ve 100 mg/L oldugu denemelerde arsenik
giderim performansi onemli 6l¢iide diasmdistir. Bunun nedeni ise, yliksek demir
konsantrasyonlarinda pH'nin  dismesi ve koagllasyonun istenen verimde

gerceklesmemis olmasidir.

Bu bolimdeki sonuclar gostermektedir ki; demir ile koaglilasyon neticesinde As(lll)
giderimi oldukga zayiftir. Yeralti sularinda arsenik genellikle As(lll) formunda olup, basit
bir 6n havalandirma ile sadece demir oksitlenirken As(lll) oksitlenmemekte ve
koagiilasyon basamaginda dnemli derecede arsenik giderimi elde edilememektedir. Bu
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nedenle, aritma tesisi girisinde suyun kuvvetli oksitleyicilerle oksitlenmesi ve As(ll1)’iin

oksitlenmesi gerekmektedir.

Cizelge 4.7 100 pg/L As(Ill) igeren ham suyun Fe(lll) koaglilasyon sonrasinda su fazinda
kalan As konsantrasyonlari, pg/L, (30, 60, 90 dakika ¢okelme)

Fe kons., mg/L 30. dak., pg/L 60. dak., pg/L 90. dak., pg/L
2.5 30.89 28.79 33.69
5 26.14 25.73 23.74
10 24.46 17.89 18.51
20 19.29 14.48 14.67
50 39.58 39.75 35.49
100 58.40 68.96 33.41

Cizelge 4.8 1000 pg/L As(lll) igeren ham suyun Fe(lll) koagllasyon sonrasinda su
fazinda kalan As konsantrasyonlari, pg/L, (30, 60, 90 dakika cokelme)

Fe kons., mg/L 30. dak., pg/L 60. dak., pg/L 90. dak., pg/L
2.5 837.0 801.4 833.6
5 500.0 564.2 536.8
10 4134 490.2 451.6
20 235.6 236.4 218.6
50 489.0 496.4 561.4
100 810.4 975.6 941.0

4.2.2 Arsenit+Fe(ll)'nin Ozonla Oksidasyonu Sonrasi Koagiilasyonla Giderimi

As(lI1)’Gn Fe(lll) ile koaglilasyon veriminin diisiik olmasi sebebiyle bu calismada hem
As(lll) hem de Fe(ll)’nin birlikte oksidasyonu ve giderimi arastirilmistir. Bahsedildigi
Uzere, bircok yeralti suyu Fe(ll) ve As(lll) formunda demir ve arsenik icermektedir. Bir
on oksidasyon adimiyla her iki kirletici oksitlenebilir ve Fe(lll)'in koagllasyon
etkisinden yararlanilarak demir ve arsenigin birlikte giderimi gerceklesebilir. Calismada
hem disik hem de yiksek demir konsantrasyonlari calisiimis olup, yeralti suyunda

bulunan demirin As(lll) giderimi icin yeterli olmamasi durumunda disaridan ilavesi

durumu duslintlerek calisma gergeklestirilmistir.

2 Fe™+ 03+ 5 H,0 — 2 Fe(OHy3 (g + O, + 4H" (4.3)

Denklem 4.3’e gore terorik olarak her mg Fe icin 0.42 mg ozon gereklidir. Calismada
100 pg/L As(l11) ve 1000 pg/L As(lll)’tn ayri ayri sadece arsenit iceren ve demir ilaveli

karisimlarinda sirasiyla 27 sn suresince 0.75 mg/L ve 5 dakika slresince 15.6 mg/L ozon
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kullanilmistir. Cizelge 4.9 ve 4.10’da 100 pg/L As(Ill) ve 1000 pg/L As(lll) iceren musluk
suyunun farkli Fe(ll) konsantrasyonlarinda oksidasyonunu takiben koagiilasyon ve
cokelme verimleri gorilmektedir. Fe(ll) kaynagi olarak FeSO,4-7H,0 kullaniimistir. Fe(lll)
varliginda As(lll) gideriminin ¢ok dusik olmasina ragmen, ozon ile oksidasyon
neticesinde demir ve arsenik birlikte ¢ok yiiksek oranlarda giderilebilmistir. 2.5 mg-Fe/L
varhginda 100 pg/L As(lll) ozonlama olmadan 30.89 ug/L As'ye dustrilmusken,
ozonlama sonrasinda As(lll)’tin oksidasyonu neticesinde cikis As konsantrasyonu 5.38
ug/L'ye kadar dusmistir. Giris Fe(ll) konsantrasyonu arttik¢a giderim verimleri artmis
ve 10 mg/L Fe(ll) varliginda ¢ikis As konsantrasyonu 0.4 pg/L As’ye kadar diismustar.
Fe(Il) konsantrasyonunun 50 mg/L’ye cikarilmasiyla birlikte toplam As konsantrasyonu
2 pg/L'ye ulasmis olup, 10 mg/L’ye gore daha diisik giderim veriminin gézlenmesinin
nedeni kismen disen pH’nin oldugu distnilmektedir. Cizelge 4.9’da goruldugu Uzere
100 pg/L As(lll) giderim ¢alismalarinda 10 mg/L Fe varliginda pH 6.60 iken, 50 mg/L
Fe(ll) varhginda pH 6.35’e dismdstr.

Cizelge 4.9 100 pg/L As (lll) ve farkh konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 0.15
mg/dak. ozon ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve

pH degerleri
Fe (mg/L) As (ug/L) pH Sicaklik (°C)
2.5 5.38 7.01 21.2
5 3.84 6.82 213
10 0.41 6.60 214
50 2.10 6.35 21.2

Cizelge 4.10 1000 pg/L As (1) ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 3.12
mg/dak. ozon ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve
pH degerleri

Fe (mg/L) As (ug/L) pH Sicaklik (°C)
2.5 195.52 7.16 21.1
5 73.76 6.77 21.0
10 20.90 6.47 21.0
50 1.17 4.11 21.2

Benzer sonuglar 1000 pg/L As(lll) varhginda da elde edilmis olup, sonuclar Cizelge
4.10'da 0Ozetlenmistir. Fe(ll) konsantrasyonun arttirilmasiyla cikista toplam As

konsantrasyonu dismis ve 10 mg/L ve 50 mg/L Fe(ll) varhginda c¢ikis As
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konsantrasyonlari sirasiyla yaklasik 20 ve 1 pg/L degerlerine diismustir. Bu degerlere
karsilik gelen giderim verimleri ise %98 ve %99.9'dur. 10 mg/L Fe(ll) varliginda oldukga
yuksek As giderim verimleri elde edilse de, igme suyu standart degeri olan 10 pg/L As

konsantrasyon degerinin altina ancak 50 mg/L olduk¢a ylksek Fe(ll)

konsantrasyonlarinda ulasilabilmistir. Fe(ll) ile As(lll) giderim galismalari genel olarak
gostermistir ki, suda As(lll) konsantrasyonu arttikca birim Fe(ll) basina adsorplanan
As(lll)de artmistir. Bu bulgudan hareketle Fe(ll) ile As gideriminin klasik Langmuir
adsorpsiyonu ile ifade edilip edilemeyecegi arastiriimistir. Cizelge 4.11’de hem 100

ug/L As(lll) hem de 1000 pg/L As(lll) varliginda elde edilen sonuglar 6zetlenmistir.

Cizelge 4.11 Demir(ll) ve arsenitin ozon ile adsorpsiyonu ve birlikte ¢okturilmesi
deneylerinde elde edilen sonuglarin Langmuir izotermi ile ifade edilebilmesi igin
hesaplanan veriler

Baslangligtzrr;sga/rll_';rasyonu As (ug/L) | Giderilen As (ug/L) A(sua\gdzz;ris;y:er;u

100 pg/L As varliginda elde edilen sonuglar

2.50 5.38 94.62 37.85

5.00 3.84 96.16 19.23

10.00 0.41 99.59 9.96

50.00 2.11 97.90 1.96
1000 pg/L As varliginda elde edilen sonuglar

2.50 195.00 805.00 322.00

5.00 73.76 926.24 185.25

10.00 20.90 979.10 97.91

50.00 1.17 998.83 19.98

Cizelge 4.11'de verilen sonuglar ve bu sonuclar dikkate alinarak elde edilen Langmuir

modeli Sekil 4.2’de gorilmektedir.

Qo'kL'Ce

Langmuir Denklemi —» gqge = 1+k—LCe

(4.4)

ge = Adsorpsiyon kapasitesi (ug As/mg Fe)
Qp = Maksimum adsorpsiyon kapasitesi (ug As/mg Fe)
Ce = Aritim sonrasi sudaki As konsantrasyonu (ug/L)

k. = Langmuir sabiti
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Sekil 4.2 Fe ile As gideriminin Langmuir izotermi ile ifadesi

Sekil 4.2'den de gorildagu gibi Fe(ll) ile As(lll) giderimi Langmuir izotermi ile ifade
edilebilmektedir. Elde edilen verilere Langmuir izotermi uygulanmasi sonucunda r?
degeri 0.99, maksimum adsorpsiyon kapasitesi 478 ug As(lll)/mg Fe(ll) ve langmuir
sabiti 0.01 olarak belirlenmistir. Kesikli calismalarda As adsorpsiyonu 1.96 ug As(lll)/mg
Fe(ll) ile 185 pg As(l11)/mg Fe(ll) arasinda gozlenmistir (Cizelge 4.11).

4.2.3 Arsenit+Fe(ll)'nin Hipokloritle Oksidasyonu Sonrasi Koagiilasyonla Giderimi

Cahsmanin bu asamasinda As(lll) ve Fe(ll) oksidasyonu icin farkli konsantrasyonlarda
hipoklorit kullanilmistir. Calisma kapsaminda 100 pg/L As(Ill) ve 1000 ug/L As(ll1) farkli
Fe(ll) (2.5-50 mg/L) konsantrasyonu iceren musluk suyundaki Fe(ll) ve As(lll)
oksidasyonu icin farkli konsantrasyonlarda hipoklorit kullaniimis ve birlikte ¢cékelme ile
giderim arastirilmistir. Fe(ll) kaynagi olarak FeSO4:7H,0 kullaniimigtir. Cizelge 4.12-
4.15’de 1000 pg/L As(lll) icin Cizelge 4.16-4.19'da ise 100 pg/L As(lll) icin elde edilen

sonuclar 6zetlenmistir.

Fe® (s)+ NaOCl (3q) — Fe203 () + Na'(aq) + Cl'(aq.) (4.5)

Denklem 4.4’e gore her mg Fe icin 1.26 mg hipoklorit gerekmektedir. Stokiyometrik
olarak hesaplanan miktarlar oldukga ylksektir. Calismada arsenit ile birlikte optimum

giderimi saglayacak konsantrasyonlar hesaplanmistir.
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1000 pg/L As(lll) varhginda sudaki Fe(ll) konsantrasyonu arttikca giderim verimi de
onemli dl¢lide artmistir. Cizelge 4.12’de 0.25 mg/L hipoklorit ilavesi durumunda 2.5
mg/L demir varliginda As konsantrasyonu 1000 pg/L’den 593 pg/L’ye dismusken, Fe(ll)
konsantrasyonunun 50 mg/L’ye arttirilmasiyla ¢ikis As(lll) konsantrasyonu 8.5 pg/L’ye
dismustlr. Dolayisiyla, yiksek arsenit konsantrasyonlarinda suya ilave edilmesi

gereken demir konsantrasyonu da beklendigi sekilde artmaktadir.

Cizelge 4.12 1000 pg/L As (Ill) ve farkl konsantrasyonlarda Fe(ll) igeren suyun 0.25
mg/L Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve
pH degerleri

Fe (mg/L) As (ug/L) pH Sicakhk (°C)
2.5 592.80 7.05 20.7
5 423.60 6.92 20.7
10 206.40 6.77 20.7
50 8.50 6.50 20.7

Cizelge 4.13 1000 pg/L As (1) ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 0.5 mg/L
Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve pH

degerleri
Fe (mg/L) As (ug/L) pH Sicaklik (°C)
2.5 556.60 7.01 21.7
5 349.00 6.85 21.7
10 206.40 6.68 20.6
50 9.48 6.44 21.7

Cizelge 4.14 1000 pg/L As (1) ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 1 mg/L
Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve pH

degerleri
Fe (mg/L) As (pg/L) pH Sicakhk (°C)
2.5 439.60 7.00 21.6
5 370.40 6.83 21.6
10 183.60 6.67 21.5
50 5.27 6.25 21.6
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Cizelge 4.15 1000 pg/L As (IIl) ve farkh konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 5 mg/L
Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve pH

degerleri
Fe (mg/L) As (ug/L) pH Sicaklik (°C)
2.5 171.60 7.02 21.8
5 61.60 6.82 21.7
10 79.58 6.68 21.6
50 2.52 6.40 21.6

Cizelge 4.12-4.15 kiyaslanmasi  neticesinde  hipoklorit  konsantrasyonunun
arttirlmasiyla As(l11) giderim performansinin 1 mg/L hipoklorit konsantrasyonuna kadar
onemli derecede etkilenmedigi fakat hipoklorit konsantrasyonunun 5 mg/L’ye
cikarilmasiyla As(lll) giderim performansinin 6nemli derecede arttig tespit edilmistir.
10 mg/L Fe(ll) varliginda 0.25-1 mg/L hipoklorit konsatrasyonlarinda As(lll) aritim
verimi %79-81 arasinda iken, hipoklorit konsatrasyonunun 5 mg/L’ye arttiriimasiyla

birlikte giderim verimi %92’ye ¢ikmistir.

Benzer sonuclar 100 pg/L As(lll) varliginda da elde edilmistir. Baslangic Fe(ll)
konsantrasyonu arttikca As(l1l) giderimi 6nemli dél¢iide artmistir. Ornek olarak 2.5 mg/L
Fe(ll) varliginda As konsantrasyonu 100 pg/L’den 31.80 ug/L’ye dusurilmisken, 50

mg/L Fe(ll) ilavesi neticesinde As konsantrasyonu 4.14 pg/L’ye diismustar.

Cizelge 4.16 100 pg/L As (1) ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 0.25 mg/L
Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve pH

degerleri
Fe (mg/L) As (pg/L) pH Sicakhk (°C)
2.5 31.80 6.96 21.5
5 18.92 6.76 21.4
10 7.57 6.61 21.4
50 4.14 6.22 21.3
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Cizelge 4.17 100 pg/L As (1) ve farkl konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 0.5 mg/L
Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve pH

degerleri
Fe (mg/L) As (ug/L) pH Sicaklik (°C)
2.5 26.88 7.05 21.4
5 14.56 6.92 21.4
10 6.55 6.80 21.4
50 1.07 6.50 21.4

Cizelge 4.18 100 pg/L As (1ll) ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 1 mg/L
Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve pH

degerleri
Fe (mg/L) As (pg/L) pH Sicakhk (°C)
2.5 13.00 7.05 21.5
5 8.59 6.87 21.4
10 6.30 6.78 214
50 1.44 6.48 214

Cizelge 4.19 100 pg/L As (Ill) ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) iceren suyun 5 mg/L
Hipoklorit ile oksidasyonu neticesinde suda kalan toplam As konsantrasyonlari ve pH

degerleri
Fe (mg/L) As (ug/L) pH Sicakhk (°C)
2.5 2.21 7.00 21.4
5 1.54 6.85 21.4
10 3.41 6.75 21.3
50 1.25 6.43 21.2

Hipoklorit konsantrasyonunun 0.25 mg/L’den 0.5 mg/L’ye kadar arttirilmasiyla As(lIl)
giderim veriminde o6nemli bir degisiklik olmamasina ragmen, hipoklorit
konsantrasyonunun 1 mg/L ve 5 mg/L degerlerine yukseltilmesi giderim verimini

arttirmistir.

ilave edilen her mg Fe(ll) basina giderilen As(lll) miktari HOCI konsantrasyonuna bagl
olarak degismekle birlikte genel olarak 5 mg/L degerine kadar degisiklik az olmusken 5
mg/L degerinde ciddi bir artis s6z konusudur. Aritilmis suda kalan As konsantrasyonu
ise birim mg Fe basina adsopsiyon ve birlikte c¢okelme ile giderilen As
konsantrasyonunun degisimi Sekil 4.3’de verilmistir. Benzer olarak elde edilen verilere
Langmuir izoterm denklemi uygulanmis ve sonug olarak r? degeri 0.87, maksimum

adsorpsiyon kapasitesi 263 pg As/mg Fe ve langmuir sabiti 0.003 elde edilmistir.
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Sekil 4.3. Farkh Fe ve As konsantrasyonlarinda hipoklorit kullanilarak Fe ve As
oksidasyonu neticesinde As giderim verilerinin Langmuir izotermi ile ifadesi

Sekil 4.3’den goruldigu gibi egrinin uydurulmasinda iki nokta dikkate alinmamistir. Bu
noktalar 5 mg/L hipoklorit ilavesinde elde edilmis olup, diger noktalara kiyasla oldukca

ylksek kapasite elde edilmistir.

Langmuir izoterm egrilerinde de gorildugl gibi sudaki As(lll) konsantrasyonuna bagli
olarak mg Fe(ll) basina giderilen As(lll) konsantrasyonu degisiklik gostermektedir. As(lll)
giderimi icin gerekli Fe(ll) hesabinda sudaki As’nin 10 ug/L veya daha dislik seviyeye
indirilebildigi degerlerin baz alinmasi daha dogru olacaktir. Bu durumda 100 pg/L As(lIl)
ile yapilan calismalarda adsorpsiyon kapasiesi ozon ile oksidasyon sirasinda 2-38 pg
As/mg Fe arasinda degismekte, benzer olarak hipoklorit ile oksidasyon sirasinda ise bu

deger 2-39 ug As/mg Fe arasinda degismektedir.

Kim ve Nriagu [68] tarafindan benzer olarak her g Fe(OH)s; ¢okelegi icin giderilen As
15.3 mg olarak belirlenmis olup bu deger 29 ug As/mg Fe’e tekabiil etmekte olup bu
calismada elde edilen degere yakindir. Baskan ve Pala (2009) tarafindan yapilan
calismada ise 500 pg/L As ve 1000 pg/L As’nin limitlerin altina indirilmesi igin gerekli Fe
konsantrasyonu yaklasik 30 mg/L olarak verilmis olup, her mg Fe basina giderilen
sirasiyla 16 pg As/mg Fe ve 33 ug As/mg Fe olarak hesaplanmis olup, bu ¢alismada elde

edilen sonuclarla bezerlik géstermektedir.
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Sonug¢ olarak kuvvetli bir oksitleyici ile Fe(ll) ve As(lll) oksidasyonu
gerceklesebilmektedir ve oksidasyon sonrasi her iki kirletici birlikte ¢oktiirme ile sudan
uzaklastirilabilmektedir. Fakat yliksek As(l1l) konsantrasyonlari icin genel olarak oldukca
yiiksek Fe(ll) ilavelerine ihtiya¢ duyulmaktadir. Ornek olarak 1000 pg/L As(ll)’in 10
ug/L ve daha alt bir konsantrasyona dustrilmesi icin gerekli Fe(ll) konsantrasyonu 50
mg/L gibi oldukca yuksek bir degerdir. Bu nedenle mevcut calismada, ilave edilmesi
gereken demir miktarini didsirmek amaciyla membran prosesler kullaniimistir.
Membran proseslerin isletme maliyetlerinin minimum olabilmesi igin diisiik basingli ve
yuksek akili ultrafiltrasyon ve mikrofiltrasyon membranlari bu ¢alisma kapsaminda

kullanilmistir.

4.3 Arsenit ve Arsenatin Diisiik Basingla isletilen Membran Proseslerle Aritilabilirligi

Calismanin bu asamasinda ilk asamalarda gerceklestirilen koagilasyon calismalarinin
sonuglari dikkate alinarak distk basinglarla isletilen membran proseslerle arsenit ve
arsenatin aritilabilirligi arastirilmistir. Oncelikle arsenigin genellikle yeralti sularinda
bulunan formu olan arseniti dogrudan membran proseslerden gegirerek giderim
verimleri incelenmistir. Sonraki kademede, arseniti okside ederek insan sagilig
Uzerinde arsenitten daha az zararli olan arsenat formuna donustirip distk basingla
isletilen membran sistemi ile aritilabilirligi arastirilmistir. Bir sonraki kademede ise
sonra suya Fe(ll) ve Fe(lll) ekleyip disuk basingla isletilen membran sistemi ile arsenit
giderim verimleri incelenmistir. Son kademede ise farkh oksidantlar kullanarak farkh
Fe(ll) ve Fe(lll) konsantrasyonlarinda arsenitin membran sistemi ile aritilabilirligi

arastirilmistir.

4.3.1 Arsenitin Diigiik Basingl Membranlarla Aritilabilirligi

Arsenit’in dogrudan dustk basingh membranlarla aritilabilirligi calismalari bu asamada
gerceklestirilmistir. Bu amacla farkli gozenek boyutu ve molekiler agirlik ayrimina
(MWCO) sahip membranlar (UP005, UP020, UH050, US100, UP150 ve MWO020)
kullanilmistir. Membran goézenek boyutu ile MWCO degerleri dikkate alinarak
membranlar farkh transmebran basinglari (TMP) altinda isletilmistir. UPO05 ve UP020
membranlariicin 3 ve 5 bar TMP ve UH050, US100, UP150 ve MW020 membranlari icin
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ise 0.7 ve 3 bar TMP degerlerinde galismalar gergeklestirilmistir. UPO05 ve UP020
membranlari ile aritim sonucu arsenit konsantrasyonlari Cizelge 4.20’de gortlmektedir.
Benzer sekilde UH050, US100, UP150 ve MW020 membranlari ile aritim sonrasi arsenit

konsantrasyonlari Cizelge 4.21’'de gorilmektedir.

Cizelge 4.20 Dogrudan UP005 ve UP020 membranlari ile arsenit giderim sonuglari, pug/L

Giris 1000 pg/L As Giris 100 pg/L As
Membranlar
5 bar 3 bar 5 bar 3 bar
UP005 =1000 ~1000 =100 =100
UP020 =1000 =1000 89.81 =100

Cizelge 4.21 Dogrudan UHO50, US100, UP150 ve MV020 membranlari ile arsenit
giderim sonuglari, ug/L

Giris 1000 pg/L As Giris 100 ug/L As
Membranlar 0.7 bar 3 bar 0.7 bar 3 bar
UHO050 =1000 =1000 =100 =100
Us100 =1000 =1000 =100 =100
UP150 =1000 =1000 =100 =100
MV020 =1000 =1000 =100 =100

Cizelge 4.20 ve 4.21'de dusik basingla isletilen farkli 6zelliklerdeki membranlarla
dogrudan arsenit gideriminin saglanamagi gorilmektedir. Arsenitin iyon yaricapinin
kullanilan membranlarin goézenek boyutu ve MWCO degerlerinden kiglik oldugu

anlasiimaktadir.

UP005, UP020, UH050, US100, UP150 ve MWO020 membranlari ile arsenit gideriminde
zamana bagli olarak aki degisimleri Sekil 4.4-4.9'da gortlmektedir. Sekil 4.5 ve 4.6'da
TMP artisi ile akinin arttigi gorilmektedir. Yuksek MWCO degerine sahip UP020
membrani ile UP0O05 membranindan daha fazla aki elde edilmistir. Cizelge 4.4’e gore
UP020 ve UPOO5 membranlari ile arsenit giderimi saglanamaz iken artan arsenit
konsantrasyonun her iki membraninda akisinda azalmaya sebep olmustur. Aki

degerlerinde zamanla 6nemli bir degisim olmadigI gérilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.4 100 pg/L arsenitin 3 ve 5 bar TMP altinda UP0O5 ve UP020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.5 1000 pg/L arsenitin 3 ve 5 bar TMP altinda UP005 ve UP020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.6 ve 4.7'de TMP artisi ile akinin arttigi gérilmektedir. Farkli malzemelerden imal
edilmis US100 (PSU) membrani ile UHO50 (PESH) membraninda disiik MWCQO’ya sahip
UHO50 membraninda daha fazla aki elde edilmistir. Membran malzemesinin aki
Gzerinde etkili oldugu anlasiimaktadir. Cizelge 4.21'e goére US100 ve UHO050
membranlari ile arsenit giderimi saglanamaz iken artan arsenit konsantrasyonunun her
iki membraninda akisinda azalmaya sebep oldugu goriilmektedir. Sekil 4.6 ve 4.7'de 3
bar TMP altinda UHO50 membraninin aki degerleri zamanla azalmaktadir. US100

membranin ise aki degerinde zamanla degisim olmadigi gorilmektedir.
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Sekil 4.6 100 pg/L arsenitin 0.7 ve 3 bar TMP altinda UH050 ve US100 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Sekil 4.7 1000 pg/L arsenitin 0.7 ve 3 bar TMP altinda UH050 ve US100 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.8 100 pg/L arsenitin 0.7 ve 3 bar TMP altinda UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisgimi
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Sekil 4.8'de UP150 ve MV020 membranlarinin farkli transmembran basinglari (TMP)
altindaki aki degerleri verilmistir. MV020 membraninda 0.7 ve 3 bar basing altindaki aki
degeri arasindaki farkin zamanla azaldigi goriilmektedir. UP150 membraninda ise 0.7

ve 3 bar basinglar altinda aki degerlerinde buyik farkhihklar bulunmamaktadir.

200
—o— UP1500.7 Bar —#— UP150 3 Bar
MV020 0.7 Bar —¢— MV020 3 Bar
150
-
©
3
§ 100 -
= 4 ">
<
50 -
0 T T T T T
0 20 40 60 80 100 120

Zaman, dakika

Sekil 4.9 1000 pg/L arsenitin 0.7 ve 3 bar TMP altinda UP150 ve MV020 membranlari
ile aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.9’da UP150 ve MV020 membranlarinin 1000 pg/L arsenit iceren suda 0.7 ve 3
bar basing altinda aki degerleri verilmistir. Yaklasik 120 dakika sliren bu galismada aki

degerlerinin sabit degere ulastigi gérilmektedir.

4.3.2 Arsenitin Hipokloritle Oksidasyonu Sonrasi Diigiik Basingli Membranlarla

Aritilabilirligi

Bu bolimde arsenitin farkh hipoklorit konsantrasyonlarinda UP020 membrani ile
aritilabilirligi arastinlmistir.  Farkh hipoklorit konsantrasyonlarinda arsenit giderim
verimleri membran girisi ile stzlintl sularindan numuneler alinarak incelenmistir.
Cizelge 4.22'de oksidant konsantrasyonunun artmasiyla cikis arsenik degerlerinde

azalma gorilmektedir.
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Cizelge 4.22 As(lll)’Gn farkli konsantrasyonlarda hipokloritle oksidasyonu sonrasi 3 bar
TMP altinda UP020 membrani ile aritimi

Hipoklorit kons., Oksidasyon sonrasi membran giris, Membran cikisi,
mg/L ug/L pe/L
0.25 61.00 61.72
0.5 79.34 72.56
1 78.98 68.98
2 70.48 42.70
3 60.40 55.86
5 80.82 30.90

Cizelge 4.23’de yiksek arsenit konsantrasyonlarinda disik basingla isletilen UP020
membraninda arsenik giderimlerinin ¢ok dustik oldugu gorulmektedir. Ayrica 100 pg/L
arsenit, 0.5 mg/L hipoklorit ile 3 bar basing altinda diger membranlarla (UP005, UHO50,
US100, UP150, MV020) yapilan galismalarda arsenit giderimi gerceklesmemistir. 1000
ug/L arsenit, 5 mg/L hipoklorit konsantrasyonlarinda UP005, UH050, US100, UP150,
MV020 membralari ile 3 bar basing altinda yapilan c¢alismalarda sadece UP005

membrani ile %18.94’lik giderim verimi elde edilmistir.

Cizelge 4.23 Yuksek konsantrasyonlardaki As(l11)’Gn farkh konsantrasyonlarda
hipokloritle oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP020 membrani ile aritimi

Hipoklorit kons., Oksidasyon sonrasi membran Membran cikisl,
mg/L giris, pug/L ug/L
0.25 647.00 607.40
0.5 704.40 697.20
1 697.80 593.40
2 633.80 583.80
3 593.20 597.20
5 713.60 566.20
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Sekil 4.10 ve Sekil 4.11’de sirasiyla 100 pg/L As(Ill) ve 1000 pg/L As(lll) iceren sularin 3
bar transmembran basinci altinda UP020 membrani kullanilarak farkh hipoklorit
konsantrasyonlarinda aki degerleri verilmistir. Sekil 4.10 ve 4.11’den goérildGgu lzere,

degisen hipoklorit konsantrasyonlarinin aki degerleri izerinde belirgin etkisi olmamistir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.10 100 pg/L arsenitin farkli konsantrasyonlarda hipokloritle oksidasyonu sonrasi
3 bar TMP altinda UP020 membrani ile aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.11 1000 pg/L arsenitin farkli konsantrasyonlarda hipokloritle oksidasyonu
sonrasi 3 bar TMP altinda UP020 membrani ile aritiminda akinin zamanla degisimi

4.3.3 Arsenitin Farkh Konsantrasyonlardaki Fe(lll) ile UP020 Membrani ile

Artilabilirligi

Bu asamada UP020 membrani kullanilarak 3 bar TMP altinda 100 pg/L ve 1000 pg/L

arsenit konsantrasyonlarinda farkh miktarlarda Fe(lll) ilavesi ile aritilabilirligi
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arastinilmistir. Cizelge 4.24’de artan Fe(lll) konsantrasyonlarinin 1000 pg/L arsenit ile
yapilan calismada giderim verimi Uzerinde etkin oldugu gorilmektedir. 100 pg/L
arsenit ile yapilan calismada ise 10 mg/L Fe(lll) konsantrasyonuna kadar arsenit
giderimi artarken 20 mg/L Fe konsantrasyonu ile yapilan ¢alismada giderim verimi
dismdistir. Artan Fe(lll) kosantrasyonlari ile pH’da meydana gelen dislisin bu verim

disukligline sebep oldugu disinilmektedir.

Cizelge 4.24 100 pg/L As(Ill) ve 1000 pg/L As(l11)’Gn farkh konsantrasyonlarda Fe(lll)
karisiminin 3 bar TMP altinda dogrudan UP020 membrani ile aritimi

Fe kons., mg/L 100 pg/L As 1000 pg/L As
2.5 47.35 915.80
5 35.07 905.80
10 32.32 792.60
20 48.45 773.20

Arsenik giderimi icin ¢ozeltiye ilave edilen farkl Fe(lll) konsantrasyonlarinin membran

akisina etkisi Sekil 4.12 ve Sekil 4.13’de gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.12 100 pg/L arsenitin farkli konsantrasyonlarda Fe(lll) ile karisimi sonrasi 3 bar
TMP altinda UP020 membrani ile aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.12’de UP020 membrani kullanilarak 100 pg/L arsenit iceren suyun 3 bar basing
altinda farkli Fe(lll) miktarlarinda zamana bagli olarak degisen aki degerleri verilmistir.
2.5 ve 10 mg/L Fe(lll) iceren sularin aki degerleri karsilastirildiginda Fe(lll)

konsantrasyonunun artmasi ile akida azalma oldugu goriilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.13 1000 pg/L arsenitin farkli konsantrasyonlarda Fe(lll) ile karisimi sonrasi 3 bar
TMP altinda UP020 membrani ile aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.13’de UP020 membrani kullanilarak 1000 pg/L arsenit iceren suyun 3 bar basing
altinda farkli Fe(lll) miktarlarinda zamana bagli olarak degisen aki degerleri verilmistir.
Grafikte Fe(lll) miktarinin aki degerleri ile iliskili oldugu gorilmektedir. 2.5 mg/L Fe(lll)
iceren suyun akisi yaklasik olarak 250 L/m?-saat degerinde sabitlenirken 20 mg/L Fe(lll)

iceren suyun akisi yaklasik olarak 55 L/m?-saat degerinde devam etmektedir.

4.3.4 Arsenitin Fe(lll) ile Farkl Diisiik Basingli Membranlarla Anitilabilirligi

Bu asamada arsenitin okside edilmeden sadece Fe(lll) ilavesi ile dogrudan disiik
basingla isletilen membranlardan gecirilerek aritilabilirligi  arastirilmistir.  Onceki
koagiilasyon calismasi ile Cizelge 4.25’deki membran cikis arsenit degerleri
karsilastirildiginda 5 mg/L Fe(lll) konsantrasyonlarinda giderim verimleri agisindan fark
gorulmemektedir. Cizelge 4.25'de hem 100 pg/L hem de 1000 pg/L arsenit
konsantrasyonlari icin UPO05 membraninin giderim verimlerinin ylksek oldugu
gorilmektedir. Diger membranlar da giderim elde edilmis olmasina ragmen butin

membranlar igin istenilen sinir degerlere ulasilamamistir.

58



Cizelge 4.25 100 pg/L ve 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin 3 bar TMP
altinda UF ve MF membranlariile aritimi

Membran 100 pg/L As 1000 pg/L As
UPOO05 22.92 425.20
UP020 38.07 905.80
UHO050 25.36 638.80
uUsi100 22.00 507.00
UP150 25.84 940.40
MV020 45.68 506.00

Membranla As(lll) giderimini artirmak icin ¢ozeltiye ilave edilen 5 mg/L Fe(lll)'Gin

zamanla aki degerine etkileri Sekil 4.14 ile Sekil 4.15’de gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.14 100 pg/L arsenitin 5 mg/L Fe(lll) ile karisimi sonrasi 3 bar TMP altinda UPQO05,
UHO050, US100, UP150, MV020 membranlari ile aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.14’de UP005, UH050, US100, UP150, MV020 membranlarinin 100 pg/L arsenit,
5 mg/L Fe(lll) konsantrasyonunda aki grafikleri verilmistir. En yliksek aki degerine sahip
MV020 membraninin Cizelge 4.25’e gore As(lll) giderim verimi diger membranlara gore

disik iken aki degeri diisiik olan UPOO5 membraninin As(lIl) giderimi daha yuksektir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.15 1000 pg/L arsenitin 5 mg/L Fe(lll) ile karisimi sonrasi 3 bar TMP altinda
UPO005, UHO050, US100, UP150, MV020 membranlari ile aritiminda akinin zamanla
degisimi
Sekil 4.15’de UP005, UH050, US100, UP150, MV020 membranlarinin 1000 pg/L arsenit,
5 mg/L Fe(lll) konsantrasyonunda aki grafikleri verilmistir. En yiksek aki degerine sahip
MV020 membraninin Cizelge 4.25’e gore As(lll) giderimi diger membranlar ile

karsilastirildiginda en ylksek ikinci membrandir. 1000 pg/L arsenit icin en yiksek

arsenit giderimi UPO0O5 membrani ile gergeklestirilmistir.

4.3.5 Arsenit ile Fe(ll) Karisiminin Ozonla Oksidasyon Sonrasi Diigiik Basingh

Membranlarla Aritilabilirligi

Calismanin bu boéliminde, 100 pg/L ve 1000 pg/L arsenit iceren sulara farkh
konsantrasyonlarda Fe(ll) eklenip optimum ozon miktari ile okside edilerek UP0O5,
UP020, UHO050, US100, UP150, MV020 membranlarinin As(lll)’Gn aritilabilirligi
incelenmistir. Okidasyon ve miteakiben uygulanan membran proseslerle aritim sonrasi
Cizelge 4.26’da 100 pg/L ve 1000 pg/L As(lll) giderim verimleri gorilmektedir. 100 pg/L
As(Ill) ile 0.5 mg/L Fe karisimi 0.150 mg/dakika ozon dozunda okside edilmistir. 100
pg/L arsenit icin membran giderim verimleri incelendiginde en iyi giderimin gézenek
boyutu en kiiciik membran olan UPO05 membrani ile gerceklestigi gorilmektedir. 100
ug/L As(Ill) icin en dislik giderim ise MV020 membrani ile gerceklesmistir. 1000 pg/L
arsenit ile 5 mg/L Fe(ll) karisimi ise 3.12 mg/dakika ozon miktari ile okside edilmistir.
Oksidasyon islemine muiteakiben uygulanan membran proseslerle aritim sonrasi 1000

pg/L arsenitin giderim verimi incelendiginde en yliksek giderimin yine UPO005
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membrani ile gergeklestigi gorilmektedir (Cizelge 4.26). En disiik giderim ise MV020

membrani ile gergceklesmistir.

Cizelge 4.26 100 pg/L As(Ill) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.150 mg/dak. ozon (pH: 7.54,
Sicaklik: 20.8 °C) ve 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin 3.12 mg/dak. ozonla
(pH: 7.21, Sicakhk: 21 °C) oksidasyonu sonrasi, 3 bar TMP altinda membranlarla aritimi,

Membran 100 pg/L As 1000 pg/L As
UPOO5 20.27 45.070
UP020 27.07 153.84
UHO050 38.31 208.26
uUsi100 41.10 234.65
UP150 44.27 248.85
MV020 65.70 268.30

Sekil 4.16 ve Sekil 4.17’de 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisimh ¢ozelti 0.150
mg/dakika ozon ile okside edildikten sonra 3 bar TMP altinda UF ve MF membranlariyla
aritilmasi sonucu olusan aki degerleri gérilmektedir. Membranlar arasinda en duisuk
gozenek boyutuna sahip UPO05 membraninin aki degerleri diger membranlara goére
dustktir. Sekil 4.16 ve Sekil 4.17°"de UH050, US100 ve UP150 membranlarinin aki
degerleri birbirlerine yakin oldugu gorilmektedir. MV020 membrani en yiksek aki

degerine sahiptir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.16 100 pg/L As(111)+0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.150 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlariyla
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.17 100 pg/L As(111)+0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.150 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlariyla
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.18 ve Sekil 4.19’da 1000 pg/L As(lll) ve 5 mg/L Fe(ll) igeren karisiminin 3.12
mg/dakika ozon ile okside edildikten sonra UF ve MF membranlariyla aritiminda

zamanla aki degisim degerleri goriilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.18 1000 pg/L As(I11)+5 mg/L Fe(ll) karisiminin 3.12 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlariyla
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.19 1000 pg/L As(II1)+5 mg/L Fe(ll) karisiminin 3.12 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlariyla
aritiminda akinin zamanla degisimi

Cizelge 4.26’da 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(ll) kanisimli ¢ozelti kullanilarak
gerceklestirilen ¢alismanin sonuclari incelendiginde istenilen arsenik standartlarinin
saglanamadigl gorilmektedir. Bu sebeple 1 mg/L Fe(ll) ve 2.5 mg/L Fe(ll)
konsantrasyonlarinda calismalar vyapilarak giderim  veriminin  ylkseltilmesi
amaclanmistir. Cizelge 4.27°de 100 upg/L As(lll) ile 1 mg/L ve 2.5 mg/L Fe(ll)
karisimindan olusan ¢o6zeltinin 0.15 mg/dak. ozonla oksidasyonu sonrasinda As(lIl)
giderimleri gorilmektedir. Cizelge 4.26 ve Cizelge 4.27’deki As(lll) giderme verimleri
100 pg/L As(Ill) icin karsilastirildiginda Fe(ll) konsantrasyonunun artmasi ile arsenik
gideriminin arttig1 gorilmektedir. 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin ozonla
oksidasyon sonrasi UP020, UHO050, US100, UP150 membranlari ile aritimindan elde
edilen slzuntilerde arsenik konsantrasyonunun 10 pg/L'nin altina dustldGgi
gorilmektedir. Membran sizlntilerinde en disik arsenik konsantrasyonu UHO050
membrani ile 6.10 pg/L olarak analiz edilmistir. Buna mukabil, Cizelge 4.27'de 2.5 mg/L
Fe(ll) iceren ile yapilan ¢alismalar incelendiginde membran siziintilerindeki arsenik

konsantrasyonlarinin birbirine ¢ok yakin oldugu gorilmektedir.
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Cizelge 4.27 100 pg/L As(Ill) ile 1 mg/L Fe(ll) (pH: 7.49, Sicakhk: 19.7 °C) ve 2.5 mg/L
Fe(ll) (pH: 7.47, Sicaklik: 19.8) karisimlarinin 0.15 mg/dak. ozon ile oksidasyonlari
sonrasi 3 bar TMP altinda membranlarla aritimi

Membran 100 pg/L As, 1 mg/L Fe 100 pg/L As, 2.5 mg/L Fe
UPOO05 12.88 18.62
UP020 11.86 9.76
UHO050 14.94 6.10
USs100 17.85 6.12
UP150 14.23 8.04
MV020 20.31 11.72

Sekil 4.20, 4.21, 4.22 ve 4.23’de 100 pg/L As(lll) ile 1 mg/L Fe(ll) ve 2.5 mg/L Fe(ll)
karisimlarinin ozonla oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlari aritiminda akilarin

zamanla degisimi gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.20 100 pg/L As(lll) ile 1 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.15 mg/dak. ozon ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.21 100 pg/L As(lll) ile 1 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.15 mg/dak. ozon ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150, MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.20 ve 4.21’de gorildiglu Uzere membranlarin akilari arasinda farkliliklar
bulunmaktadir. Bu degisimlerin membranlarin gézenek boyutlari ve imal ediligi
malzeme farklihklarindan kaynaklandigi disiiniilmektedir. Ayni malzemeden yapilmis
UP0OO5 ve UP020 membranlarinin aki degerlerine baktigimizda 5 kDa MWCQ’ya sahip
UP005 membrani yaklasik 35 L/m?-saat iken 20 kda MWCQ’ya sahip UP020 membrani
yaklasik 225 L/m%saat olarak elde edilmistir. Bu iki membran akisi arasindaki farkin
membranlarin goézenek caplarinin farkli olmasindan kaynaklandigi dislinilmektedir.
Sekil 4.21’de en yiiksek aki degerine sahip MV020 membraninda 30. dakikaya kadar
akida hizli bir azalma gozlenmis ve daha sonra aki azalmasi azalan bir hizla devam
etmistir. MV020 membranindaki baslangi¢ hizli aki azalmasi US100 ve UP150
membranlarinda gorilmemis ve bu membranlarda akinin zamanla degisimi daha dislik

olmustur.
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Zaman, dakika

Sekil 4.22 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.15 mg/dak. ozon ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.23 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.15 mg/dak. ozon ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150, MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.22 ve Sekil 4.23’de 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisimi 0.15 mg/dakika

degerleri gorilmektedir. Sekil 4.20 ve Sekil 4.22’deki UP020 membranlarinin aki
degerleri incelendiginde Fe(ll) konsantrasyonunun artmasi ile akida azalma oldugu
gorilmektedir. 1 mg/L Fe(ll) ile gergeklestirilen ¢alismada UP020 membraninin aki
degeri yaklasik 220 L/m?saat iken 2.5 mg/L Fe(ll) konsantrasyonu ile aki degeri yaklasik
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olarak 190 L/m?-saat’e diismustir. Cizelge 4.28’de 1000 pg/L As(1ll) ile 10 mg/L Fe(ll) ve
20 mg/L Fe(ll) karisimlarinda hazirlanan ¢ozeltiler ozonla okside edildikten sonra UF ve
MF membranlari ile aritilmistir. Cizelge 4.28’de goruldigu Gzere Fe(ll) konsantrasyonu
arttikca membran slzlntlsindeki arsenik konsantrasyonu da artmaktadir. Sadece
MV020 membraninda azalma meydana gelmistir. Cizelge 4.26’'da 5 mg/L Fe(ll)
konsantrasyonunda UP005 membrani ile en dislik arsenik konsantrasyonu 45.07 pg/L,
Cizelge 4.28’de 10 mg/L Fe(ll) konsantrasyonunda US100 membrani ile 8.41 pug/L iken
Fe(ll) konsantrasyonunun 20 mg/L’ye cikariimasi ile US100 membraninda en dusik

arsenik konsantrasyonu 5.55 pg/L olarak analiz edilmistir.

Cizelge 4.28 1000 pg/L As(ll1) ile 10 mg/L Fe(ll) (pH: 7.37, Sicaklik: 19.7 °C) ve 20 mg/L
Fe(ll) (pH: 7.29, Sicaklik: 19.5 °C) karisimlarinin 3.12 mg/dak. ozon ile oksidasyonlari
sonrasl 3 bar TMP altinda membranlarla aritimi

Membran 1000 pg/L As, 10 mg/LFe 1000 pg/L As, 20 mg/L Fe
UPOO05 23.33 17.78
UP020 14.90 14.79
UHO50 18.22 9.49
uUs100 8.40 5.54
UP150 12.03 9.52
MVO020 29.26 41.93

Sekil 4.24, 4.25, 4.26 ve 4.27’de 1000 pg/L As(l11) ile 10 mg/L Fe(ll) ve 20 mg/L Fe(ll)
karisimlarinin ozonla oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlari aritiminda akilarin

zamanla degisimi gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.24 1000 pg/L As(Ill) ile 10 mg/L Fe(ll) karisiminin 3.12 mg/dak. ozon ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020, UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.25 1000 pg/L As(lll) ile 10 mg/L Fe(ll) karisiminin 3.12 mg/dak. ozon ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150, MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.24 ve 4.25’de 1000 pg/L As(lll) ile 10 mg/L Fe(ll) karisimindan olusan ¢ozeltinin
ozonla oksidasyon sonrasi 3 bar TMP altinda UF ve MF membranlari akilarindaki
zamanla degisim gorlUlmektedir. Sekil 4.18’'de 5 mg/L Fe(ll) konsantrasyonlarinda
UH050 membraninin aki degeri yaklasik 600 L/m?*saat degerinde iken Sekil 4.24’de 10
mg/L Fe(ll) ile yaklasik 350 L/m?-saat degerindedir.
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Zaman, dakika
Sekil 4.26 1000 pg/L As(lIll) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin 3.12 mg/dak. ozon ile

oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020, UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degigimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.27 1000 pg/L As(ll1) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin 3.12 mg/dak. ozon ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150, MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.26 ve 4.27’de 1000 pg/L As(lll) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin ozonla oksidasyon
sonrasi 3 bar TMP altinda UF ve MF membranlarinin akilarindaki zamanla degisim
gorulmektedir. 10 mg/L Fe(ll) ile 20 mg/L Fe(ll) konsantrasyonlarinda membran akilari

karsilastirildiginda belirgin fark gérilmemektedir.

4.3.6 Arsenit ile Fe(ll) Karisiminin Hipokloritle Oksidasyon Sonrasi Diisiik Basingl

Membranlarla Aritilabilirligi

Bu calismada 100 pg/L ve 1000 pg/L As(lll) ile farkh konsantrasyonlarda Fe(ll)
karisimlari birlikte hipokloritle okside edildikten sonra UF ve MF membranlariyla
aritilmistir. Bolim 4.3.5’de oksidant olarak ozon kullanilirken bu kademede hipoklorit
oksidant olarak kullaniimistir. Boylece arsenit gideriminde farkli oksidantlarin
performansi da karsilastirilmistir. 100 pg/L ve 1000 pg/L arsenit sirasiyla 0.5 mg/L Fe(ll)
ve 5 mg/L Fe(ll) ile birlikte hipokloritle okside edildikten sonra membran
stzlntlsindeki arsenik konsantrasyonlari analiz edilmis ve sonuclar Cizelge 4.29'da
gorulmektedir. 100 pg/L arsenit ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin membranlarla aritiminda
en dusuk arsenik konsantrasyonu 18.25 pg/L olarak UP020 ile elde edilmistir. MV020
membrani haricinde diger membranlarin sizintilerindeki arsenik konsantrasyonlari
birbirine oldukca yakindir. Ayni As(lll) ve Fe(ll) konsantrasyonlarinda ozon ile yapilan

¢alismada stziintlilerde en dustik arsenik konsantrasyonu UPO05 membrani ile 20.27
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ug/L olarak analiz edilmistir. Ozon ile yapilan ¢alismada UP020 membrani kullaniimasi
durumunda siziintideki arsenik konsantrasyonu 27.07 ug/L iken hipoklorit ile 18.25
ug/L olarak o6lgulmusttr. 1000 pg/L arsenit icin en iyi giderim UPO05 membrani ile
gerceklesmis olup arsenik konsantrasyonu 8.87 ug/L olarak analiz edilmistir. Arsenik
konsantrasyonu 100 pg/L olmasi durumunda, tim membranlarin giderim verimleri
birbirine yakin iken, 1000 pg/L asenik konsantrasyonunda membranlarin performansi
degismekle beraber UPOO5 ile en dislik arsenik konsantrasyonu elde edilmistir. 1000
ug/L arsenit ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin hipoklorit ve ozonla oksidasyon performanslari
kiyaslanirsa, ozon ile oksidasyon sonrasi membran suziintilerinde en dustk arsenik
konsantrasyonu 45 pg/L ile UPOO5 membraninda gerceklesmistir (Cizelge 4.26). Ozonla
oksidasyon sonrasi membranlarin siizlintlisiindeki arsenik konsantrasyonlari hipoklorit
ile oksidasyona kiyasla yaklasik 10 kat daha yliksektir (Cizelge 4.26 ve 4.29). Hipoklorit
ile 1000 pg/L arsenit ve 5 mg/L Fe(ll) karisiminin oksidayonu sonrasi stizintilerdeki
arsenik konsantrasyonu daha dusuktir. Hipoklorit ile oksidasyon sonrasi UP005
membran ile aritimin slzlntislndeki arsenik konsantrasyonu yonetmeliklerde sinir
deger olarak kabul edilen 10 pg/L'nin altina dusmustir. Ancak kullanilan diger
membranlarin stizintisindeki arsenik konsantrasyonu 10 pg/L’nin Gzerindedir. Sonug
olarak; hipokloritle oksidasyon sonrasi disik basingli membralarin stzintisindeki
arsenik konsantrasyonlari ozon ile oksidasyona gore cok daha disik degerlerdedir ve

hipoklorit ile oksidasyonun yliksek performans gosterdigi belirlenmistir.

Cizelge 4.29 100 pg/L As(Ill) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle
(pH: 7.41, Sicaklik: 20.8 °C) ve 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L
hipokloritle (pH: 7.17, Sicaklik: 20.9 °C) oksidasyonu sonrasi, 3 bar TMP altinda
membranlarla aritimi

Membran 100 pg/L As 1000 pg/L As
UPOO05 19.59 8.87
UP020 18.25 26.24
UHO050 18.40 22.31
us100 19.60 17.10
UP150 19.23 16.86
MV020 26.27 68.60

Sekil 4.28, 4.29, 4.30 ve 4.31’de 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.50 mg/L
hipokloritle ve 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L hipokloritle

70



oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda membranlarla aritiminda akinin zamanla

degisimi goriilmektedir.

800
—eo— UPOO5 —@— UP020
700 -
UHO050
600 -
®
® 500
§ 400 -
£ 300 -
<
200 &
100 -
m
0 T T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120 140

Zaman, dakika

Sekil 4.28 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.29 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.28 ve 4.29'da 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasinda 3 bar TMP altinda UF ve MF membranlarinin akilarindaki
zamana bagh degisimleri gortlmektedir. Sekil 4.28’de UP0O05 ve UP020 membranlarinin
akilari zamanla fazla degismezken UHO50 membraninin akisi yaklasik 700 L/m?-saat ile

baslayip 120. dakikalarda yaklaisik 400 L/m?%saat degerinde kadar azalmistir. Sekil
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4.29'da MV020 membrani yaklasik 2000 L/m%saat aki degerlerinde baslayip 130

dakikalik ¢alisma sonunda yaklasik 750 L/m?-saat degerine kadar azalmistir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.30 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L hipokloritle oksidasyonu
sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile aritiminda akinin
zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.31 1000 pg/L As(Ill) ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L hipokloritle oksidasyonu
sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile aritiminda akinin
zamanla degisimi

Sekil 4.30 ve 4.31’de 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin hipokloritle
oksidasyonu sonrasinda 3 bar TMP altinda UF ve MF membranlarinin akilarindaki
zamanla degisim gorilmektedir. 1000 pg/L As(Ill) ile 5 mg/L Fe(ll) karisiminin ozonla
oksidasyonu sonrasi UHO50 membraniyla aritiminin aki degerleri ile hipoklorit
oksidasyonu sonrasi aki degerleri kiyaslandiginda ozonla oksidasyon sonrasi
membranin aki degeri yaklasik 600 L/m?saat iken hipoklorit sonrasi bu deger 220
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L/m?-saat degerindedir. Sonug olarak, hipoklorit oksidanti kullanilarak olusan Fe(lll)
floklarinin yapisinin ozon oksidanti kullanilarak olusandan daha biyik oldugu

duslinulebilir.

Cizelge 4.30°da 100 pg/L As(lll) ile sirasiyla 1 mg/L Fe(ll) ve 2.5 mg/L Fe (Il) karisimlari
0.5 mg/L hipokloritle okside edildikten sonra farkh UF ve MF membranlari ile
antilmistir. 1 mg/L Fe(ll) iceren karisimin membranlarla aritiminda elde edilen
suzlntllerindeki arsenik konsantrasyonlari birbirlerine oldukga yakindir. Benzer sekilde
2.5 mg/L Fe(ll) iceren karisimin da membranlarla aritiminda elde edilen
stzlntulerindeki arsenik konsantrasyonlari birbirlerine oldukga yakindir. 1 mg/L Fe(ll)
ile 2.5 mg/L Fe(ll) igeren ¢ozletilerle yapilan galismalar karsilastirdiginda 2.5 mg/L Fe(ll)
iceren ¢ozeltilerin oksidasyon sonrasi membranlarla aritiminda elde edilen siizlinttdeki

arsenik konsantrasyonlari daha duslktur.

Cizelge 4.30 100 pg/L As(lll) ile 1 mg/L Fe(ll) (pH: 7.38, Sicaklik: 21.4 °C) ve 2.5 mg/L
Fe(ll) (pH: 7.33, Sicaklik: 20.5 °C) karisimlarinin 0.5 mg/L hipokloritle oksidasyonlari
sonrasi 3 bar TMP altinda membranlarla aritimi

Membran 100 pg/L As, 1 mg/L Fe 100 pg/L As, 2.5 mg/L Fe
UPOO05 30.25 28.94
UP020 33.29 32.42
UHO50 34.62 33.01
uUsS100 32.04 33.16
UP150 33.01 29.60
MV020 32.82 32.12

Sekil 4.32, 4.33, 4.34 ve 4.35’de 100 pg/L As(lll) ile 1 mg/L Fe(ll) ve 2.5 mg/L Fe(ll)
karisimlarinin ozonla oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlari aritiminda akilarin
zamanla degisimi gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.32 100 pg/L As(lll) ile 1 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda dusik basingli membranlar ile aritiminda akinin

zamanla degisimi

Sekil 4.32’de 100 pg/L As(lll) ile 1 mg/L Fe(ll) karisiminin hipokloritle oksidasyon sonrasi
UF ve MF membranlariyla aritimindaki aki degerlerinin zamanla degisimi gortilmektedir.
Sekil 4.29’da 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(ll) karisiminin hipokloritle oksidasyon
sonrasi UP150 membranindaki aki degerleri ile Sekil 4.32’den 1 mg/L Fe(ll) ilaveli

120

140

karisimin  aki degerleri sirasiyla 560 L/m%saat ve 510 L/m’saat’dir.

konsantrasyonu iki kat artmasina ragmen aki degerinde yaklasik %10 oraninda bir

azalma gorilmustir.

2500
=g |JPO05 == JP020
s | JHO50 ey JS100
2000
i |JP150 =@ MV020
L =d
©
% 1500 -
]
£
)
= 1000 -
=
<

0 20 40 60 80 100
Zaman, dakika

Sekil 4.33 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda diisiik basingh membranlar ile aritiminda akinin

zamanla degisimi
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Sekil 4.33’de 100 pg/L As(lIll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin hipokloritle oksidasyonu
sonrasi UF ve MF membranlarindaki aki degerlerinin zamanla degisimi gorilmektedir.
Sekil 4.32’deki aki degerleri ile Sekil 4.33’deki aki degerleri kiyaslandiginda aralarinda
belirgin fark olmadigi gorilmektedir. MV020 membranin akisinda baslagigta hizli bir
azalma oldugu ve zamanla bu azalmanin hizinin azaldigi goérilmektedir. Kullanilan diger

membranlarin aki degerlerinde zamanla énemli bir degisim olmamistir.

Cizelge 4.31 1000 pg/L As(ll1) ile 10 mg/L Fe(ll) (pH: 7.37, Sicaklik: 22.0 °C) ve 20 mg/L
Fe(ll) (pH: 6.93, Sicaklik: 20.3 °C) karisimlarinin 5 mg/L hipokloritle oksidasyonlari
sonrasi 3 bar TMP altinda membranlarla aritimi

Membran 1000 pg/L As, 10 mg/LFe 1000 pg/L As, 20 mg/L Fe
UPOO5 71.81 36.04
UP020 84.14 42.85
UHO50 76.56 41.80
uUs100 67.23 36.71
UP150 63.29 38.32
MV020 61.75 54.29

Cizelge 4.31’de 1000 pg/L As(Ill) ile 10 mg/L Fe(ll) ve 20 mg/L Fe(ll) karisimlarinin
hipokloritle oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlari ile artiminin stiziinttstindeki
arsenik konsantrasyonlari goriilmektedir. 10 mg/L Fe(ll) ve hipoklorit oksidasyonu
sonrasi membranlarla aritiminda en dusik arsenik konsantrasyonu 61.75 pg/L ile
MV020 siiziintiisinde analiz edilmistir. 20 mg/L Fe(ll) ve hipoklorit oksidasyonu sonrasi
ise en dusuk arsenik konsantrasyonu 36.04 pg/L ile UPOO5 sizlintlstinde dl¢tlmastir.
Artan Fe(ll) konsantrasyonu ile membran stzintilerindeki arsenik
konsantrasyonlarinda da azalma oldugu Cizelge 4.31'de go6rilmektedir. Ozon ve
hipoklorit ile oksidasyon mukayese edildiginde Cizelge 4.28’de goruldugi Gzere en
duslk arsenik konsantrasyonlari ozonla oksidasyon neticesinde 10 mg/L Fe(ll) ile 8.41
ug/L ve 20 mg/L Fe(ll) igin ise 5.55 pg/L olarak olgilmustir. Sonug olarak ozon ile
yapilan ¢alismalarda daha dusiik arsenik konsantrasyonlari elde edilmistir. Ayrica, artan
hipoklorit konsantrasyonu ile membran sizlntistndeki arsenik konsantrasyonunun

azaldig1 gorilmektedir.
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Sekil 4.34, 4.35, 4.36 ve 4.37'de 1000 pg/L As(lll) ile 10 mg/L Fe(ll) ve 20 mg/L Fe(ll)
karisimlarinin hipokloritle oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlari aritiminda

akilarin zamanla degisimi gérilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.34 1000 pg/L As(lll) ile 10 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.35 1000 pg/L As(Ill) ile 10 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degigimi

Sekil 4.30'da 5 mg/L Fe(ll) varliginda gergeklestirilen ¢alismada UP020 membraninin
aki degeri 60 L/m”saat iken Sekil 4.34’de 10 mg/L Fe(ll) varliginda aki degerinin 50

L/m?*saat’e kadar azaldigi goriilmektedir. Fe(ll) konsantrasyonu iki kat artmasina
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ragmen aki degerinde ise %15’lik bir azalma goézlenmistir. Sekil 4.35'de MV020
membranin akisinda zamanla belirgin bir dislis gozlenirken diger membranlarin
akilarinda zamanla 6nemli bir degisim gozlenmemistir. Sekil 4.35’de 10 mg/L Fe(ll) ile
gerceklestirilen ¢alismada UP150 membraninin akisi yaklasik 460 L/m?-saat iken Sekil
437" de 20 mg/L Fe(ll) ile yapilan calismada aki 340 L/m”saat’dir. Artan Fe(ll)
konsantrasyonunun akiyr 6nemli 6lglide etkiledigi gorilmektedir. Sekil 4.36’da UH050
membrani ile yliksek aki degeri elde edilirken bu membranda zamanla aki azalmasi da

gozlenmistir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.36 1000 pg/L As(Ill) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

2500
e=p==S100  ==l==UP150

2000 + MV020
o)
©
& 1500 -
£
~
-
= 1000 -
3
<

500 F

0 T T T T T T

0 20 40 60 80 100 120 140
Zaman, dakika

Sekil 4.37 1000 pg/L As(Ill) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin 5 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150, MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Cizelge 4.32’de 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) ve 1000 pg/L As(lll) ile 20 mg/L Fe(ll)
karisimlarinin  hipokloritle oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlariyla
aritimlarindan elde edilen suziintilerdeki arsenik konsantrasyonlari gorilmektedir.
Calismada 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karnisimi icin 2.5 mg/L hipoklorit ve 1000
ug/L As(Ill) ile 20 mg/L Fe(ll) igin 20 mg/L hipoklorit kullaniimistir. 100 pug/L As(lll) ile
2.5 mg/L Fe(ll) karisimi icin en duslik arsenik konsantrasyonu 3.81 ug/L ile UP150
suzlntlsinde elde edilmistir. Bu arsenik konsantrasyonu igme suyu yonetmeliklerinde
belirtilen 10 pg/L'nin altindadir. Cizelge 4.30 ile Cizelge 4.32 mukayase edildiginde 0.5
mg/L hipoklorit ile oksidasyon sonrasi membran suzlntusindeki arsenik
konsantrasyonu 30 pg/L’lerde iken 2.5 mg/L hipoklorit ile oksidasyonu sonrasi ise
membran slzuntlstndeki arsenik konsantrasyonu 5 pg/L seviyelerine kadar azalmistir.
Bu sonug¢ artan hipoklorit konsantrasyonu ile membran siiziintlisiindeki arsenik
konsantrasyonunda azaldigini gostermektedir. Cizelge 4.31 ve Cizelge 4.32 mukayese
edildiginde de artan hipoklorit konsantrasyonu ile membran slizlintlistindeki arsenik
konsantrasyonun azaldigi gérilmektedir. Cizelge 4.31’de 5 mg/L hipoklorit kullanilirken
membran suzintilerindeki en diisiik arsenik konsantrasyonu 20 mg/L Fe(ll) varhiginda
36.04 pg/L olarak olgulurken 20 mg/L hipoklorit kullanilan Cizlege 4.32’de ayni
konsantrasyondaki Fe(ll) icin en dustk arsenik konsantrasyonu 3.72 ug/L olarak
Olclilmustiir. Bu sonuglar, Cizelge 4.31’de kullanilan hipoklorit dozajinin oksidasyon icin
yeterli olmadigini gostermektedir. Cizelge 4.27'de 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll)
karisiminin  ozonla oksidasyon sonrasi membranlarla aritimi ile elde edilen
stzlntulerde arsenik konsantrasyonu 10 pg/L olarak analiz edilirken Cizelge 4.32’de
ayni karisimin 2.5 mg/L hipoklorit ile oksidasyonu sonrasi membranla aritimiyla elde
edilen stzintlUstndeki arsenik konsantrasyonu 5 ug/L olarak 6lgtulmustir. Bu sonuglar,
hipokloritin oksidant olarak kullanilmasi halinde membran sizintilerindeki arsenik

konsantrasyonlarinin daha diisiik olacagini gostermektedir.
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Cizelge 4.32 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 2.5 mg/L hipokloritle (pH: 7.1,
Sicaklik: 17.7 °C) ve 1000 pg/L As(l11) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin 20 mg/L hipokloritle
(pH: 6.88, Sicaklik: 17.4 °C) oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda membranlarla

aritimi
Membran 100 pg/L As, 2.5 Hip., 1000 pg/L As, 20 mg/L Hip.,
2.5 mg/LFe 20 mg/L Fe
UPOO5 4.88 6.25
UP020 7.17 3.72
UHO50 3.89 3.92
uUsS100 4.59 5.20
UP150 3.80 5.53
MV020 5.37 6.64

Sekil 4.38 ve Sekil 4.39'da 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 2.5 mg/L
hipokloritle oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlariyla aritiminda akinin zamanla

degisimi goriilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.38 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 2.5 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.39 100 pg/L As(lll) ile 2.5 mg/L Fe(ll) karisiminin 2.5 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.38’de 120 dakika ¢alisma siiresi sonunda aki degerleri UH050, UP020 ve UP0OO5
icin sirasiyla 420 L/m?-saat, 220 L/m*saat, 30 L/m%saat olmustur. Sekil 4.39’da MV020,
UP150 ve US100 membrani i¢in aki degerleri sirasiyla 400 L/m?-saat, 360 L/m*saat ve
240 L/m?-saat olarak belirlenmistir. Ayni karisimin ozonla oksidasyonu sonrasi UP150
membrani ile aritiminda aki degeri 470 L/m?-saat iken hipoklorit ile oksidasyon sonrasi

UP150’nin aki degeri 360 L/m*saat olmustur.

Sekil 4.40 ve Sekil 4.41’de 1000 pg/L As(lll) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin hipokloritle
oksidasyonu sonrasi UF ve MF membranlariyla aritiminda akinin zamanla degisimi

gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.40 1000 pg/L As(Ill) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin 20 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.41 1000 pg/L As(lIl) ile 20 mg/L Fe(ll) karisiminin 20 mg/L hipoklorit ile
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.40’de 120 dakika ¢calisma siiresi sonunda aki degerleri UH050, UP020 ve UP0OO5
icin sirasiyla 280 L/m?-saat, 230 L/m*-saat, 20 L/m’-saat olmustur. Sekil 4.41'de MV020,
UP150 ve US100 membrani icin aki degerleri sirasiyla 1150 L/m*saat, 360 L/m?-saat ve
240 L/m*saat olarak belirlenmistir.

4.3.7 Arsenitin ile Fe(lll) Karisiminin Ozonla Oksidasyon Sonrasi Diisiik Basingh
Membranlarla Arnitilabilirligi

Calismanin bu bolimunde, 100 pg/L ve 1000 pg/L As(lll) ile farkh konsantrasyonlarda
Fe(lll) karisimlari ozonla okside edildikten sonra UP005, UP020, UH050, US100, UP150
ve MV020 membranlari ile aritilmistir. Fe(lll), FeCls-6H,0 kimyasalindan hazirlanmistir.
Cizelge 4.33’de 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) ve 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(lll)
karisimlarinin ozonla oksidasyon sonrasi UF ve MF membranlari ile aritimindan elde
edilen suzlintlilerdeki arsenik konsantrasyonlari gorilmektedir. Oksidant olarak 100
pug/L As(lll) icin 0.150 mg/dak., 1000 pg/L As(lll) i¢in 3.12 mg/dak. ozon dozu
kullanilmistir. Oksidasyon sonrasi 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin
oksidasyonuna miiteakiben uygulanan membran proseslerle aritma isleminde en disik
arsenik konsantrasyonu 11.26 pg/L ile UP150 membraniyla elde edilmistir. MV020
membrani haricinde genel olarak arsenik giderimleri yuksektir. Fe(lll) ile Fe(ll)'nin
arsenik gideriminde etkinligi mukayese edildiginde Fe(lll)’iin daha etkili oldugu Cizelge

4.26 ve Cizelge 4.33’de goriilmektedir.
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Cizelge 4.33 100 pg/L As(ll1) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin 0.15 mg/dak. ozonla ve 1000
ug/L As(l1) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin 3.12 mg/dakika ozonla oksidasyonu sonrasi 3
bar TMP altinda membranlarla aritimi

Membran 100 pg/L As 1000 pg/L As
UPOO5 14.73 38.18
UP020 21.89 44.18
UHO050 20.82 39.47
US100 22.45 44,79
UP150 11.26 38.65
MV020 68.82 136.64

Sekil 4.42 ve Sekil 4.43'de 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin ozonla
oksidasyon sonrasi UF ve MF membranlariyla aritimindaki akilarin zamanla degisimi

gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.42 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin 0.15 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.43 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin 0.15 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

Sekil 4.42’de 120 dakika ¢alisma siiresi sonunda aki degerleri UH050, UP020 ve UP0OO5
icin sirasiyla 450 L/m?-saat, 170 L/m*-saat, 24 L/m’-saat olmustur. Sekil 4.43’de MV020,
UP150 ve US100 membrani i¢in aki degerleri sirasiyla 2460 L/m?%saat, 515 L/m?-saat ve
390 L/m*saat olarak belirlenmistir.  MV020 ve UHO50 membranlarinda zamanla

belirgin bir aki distsu gorilmektedir.

Sekil 4.44 ve Sekil 4.45’de 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin ozonla
oksidasyon sonrasi UF ve MF membranlariyla aritimindaki akilarin zamanla degisimi
gorilmektedir. Sekil 4.44’de UHO050 membraninda akinin zamanla azaldig
gorilmektedir. Sekil 4.45’'de MV020, UP150 ve US100 membrani icin aki degerleri
sirasiyla 1500 L/m?*saat, 425 L/m%saat ve 290 L/m*saat olarak belirlenmistir. MV020

ve UHO50 membranlarinda zamanla belirgin bir aki distsi gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.44 1000 pg/L As(Ill) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin 3.12 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.45 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin 3.12 mg/dakika ozonla
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

4.3.8 Arsenitin Fe(lll)+Hipoklorit Sonrasi Diisiik Basingli Membranlarla Aritilabilirligi

Calismanin bu bolimunde, 100 pg/L ve 1000 pg/L As(lll) ile farkh konsantrasyonlarda

Fe(lll) karisimlari hipokloritle okside edildikten sonra UP005, UP020, UH050, US100,

UP150 ve MV020 membranlar ile artilmistir. Fe(lll), FeCls-6H,O kimyasalindan

hazirlanmistir. Cizelge 4.34’de 100 pg/L As(l11) ile 0.5 mg/L Fe(lll) ve 1000 pg/L As(lll) ile

5 mg/L Fe(lll) karisimlarinin hipokloritle oksidasyon sonrasi UF ve MF membranlari ile

aritimindan elde edilen slziintllerdeki arsenik konsantrasyonlari gorilmektedir.
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Oksidant olarak 100 pg/L As(lIIl) igin 0.5 mg/L, 1000 pg/L As(lIll) icin 5 mg/L hipoklorit

konsantrasyonlari kullaniimistir.

Cizelge 4.34 100 pg/L As(lIl1) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle ve
1000 pg/L As(Ill) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin 5 mg/L hipokloritle oksidasyonu sonrasi 3
bar TMP altinda membranlarla aritimi

Membran 100 pg/L As 1000 pg/L As
UP005 16.97 11.99
UP020 21.30 28.78
UHO050 19.86 32.59
us100 17.14 35.80
UP150 10.44 22.53
MV020 26.12 80.92

Oksidasyon sonrasi 100 pg/L As(lll) ile ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin oksidasyonuna
muteakiben uygulanan membran proseslerle aritma isleminde en distk arsenik
konsantrasyonu 10.44 pg/L ile UP150 membraniyla elde edilmistir. MV020 membrani
haricinde genel olarak arsenik giderimleri yiksektir. Fe(lll) ile Fe(ll)’nin arsenik
gideriminde etkinligi mukayese edildiginde ¢ok belirgin bir farkin olmadigi Cizelge 4.29

ve Cizelge 4.34’de gorilmektedir.

Sekil 4.46 ve Sekil 4.47°de 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin hipokloritle
oksidasyon sonrasi UF ve MF membranlariyla aritimindaki akilarin zamanla degisimi

gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.46 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.47 100 pg/L As(lll) ile 0.5 mg/L Fe(lll) karisiminin 0.5 mg/L hipokloritle
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi

UHO50 ve MV020 membranlarinda aki degerleri zamanla azalmistir. Buna mukabil
kullanilan diger membranlarda akida zamanla belirgin bir degisim gézlenmemistir. Ayni
As(lll) ve demir konsantrasyonlarinda Fe(ll) ile Fe(lll) iceren karigimlar Sekil 4.28 ve
4.46’da UP005 membrani icin mukayese edildiginde aki degerleri Fe(ll) icin 34.53
L/m%saat ve Fe(lll) icin 34.64 L/m%saat’dir. Hemen hemen ayni aki degerleri elde

edilmistir.

Sekil 4.48 ve Sekil 4.49’da 1000 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin hipokloritle
oksidasyon sonrasi UF ve MF membranlariyla aritimindaki akilarin zamanla degisimi
gortlmektedir. Sekil 4.44’de UHO050 membraninda akinin zamanla azaldig
gorilmektedir. Sekil 4.45'de MV020, UP150 ve US100 membrani icin aki degerleri
sirasiyla 1500 L/m?*saat, 425 L/m%saat ve 290 L/m*saat olarak belirlenmistir. MV020

ve UHO50 membranlarinda zamanla belirgin bir aki dislisi gorilmektedir.
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Zaman, dakika

Sekil 4.48 1000 pg/L As(Ill) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin 5 mg/L hipokloritle
oksidasyonu sonrasi 3 bar TMP altinda UP005, UP020 ve UHO50 membranlari ile
aritiminda akinin zamanla degisimi
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Zaman, dakika

Sekil 4.49 100 pg/L As(lll) ile 5 mg/L Fe(lll) karisiminin 5 mg/L hipokloritle oksidasyonu
sonrasi 3 bar TMP altinda US100, UP150 ve MV020 membranlari ile aritiminda akinin
zamanla degisimi

Sekil 4.30’da ayni konsantrasyonlarda Fe(ll) ile yapilan calismada UP020 membraninin
aki degeri 60 L/m?-saat iken Sekil 4.48’de Fe(lll) ile yapilan ¢alismada aki degeri 116
L/m%saat degerindedir. En yiksek aki degeri MV020 membrani ile 735 L/m?-saat olarak
elde edilmistir. Gozenek ¢api en kii¢clik olan UPOO5 membraninin akisi ise 33 L/m?-saat

tir.
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4.4 Arsenik Aritiminin Membranlarin Temas Agisina Etkisi

UP005, UP020, UHO050, US100, UP150 ve MVO020 temiz ve c¢alismada kullanilan
membranlarinin temas acilari analiz edilmistir. Olgciimlerde Sessile Damla Metodu
kullanilmistir. Damla hacmi 5 pl, olcim siresi ise 10 saniye olarak belirlenmistir.
Kullanilan programda 10 saniye igerisinde damlanin membranla temas eden sag ve sol
taraflarindan toplam 120 agi gorintlsi belirlenip bu acilarin ortalamasi alinmistir.
Temiz membranlarin temas acilari 90”den dusiik oldugu EK-A’da ve Cizlege 4.35’de
gorilmektedir. Temas acisinin 90”den dusiik olmasi hidrofilik 6zelligi gostermektedir.
Hidrofiliklik derecesi temas agisi azaldikga artmaktadir. Cizelge 4.35’de gorildiigu tizere
hidrofilikligi en yiiksek membran MV020’dir. MV020 membranin temas acisi 50° olarak
Olctlmustir. Hidrofilikligi en disiik membran ise UP020’dir ve bu membranin temas
acist 74.94°dur. Genel olarak membran ylizeylerinde biriken demir miktarinin artmasi

ile membranlarin kontak agi degerlerinde azalma oldugu Cizelge 4.35’de gorilmektedir.

Cizlege 4.35 Arsenik aritimi sonrasi membranlarin temas agisi degisimleri

UPOO5  UP020  UHO50  US100  UP150  MV020
Temiz Membran 69.17 74.94 66.63 66.51 68.38 50.57
100 pg/L As(ll+0.5me/LHip. o459 4og7 53.38 49.05 51.91 60.01
1000 pg/L As(lll}+5> mg/LHip. o0 ) g3, 45.95 83.82 57.56 54.96
100 pg/L As(lll)+5 me/L Fe(lll) 46.67  62.25 77.71 61.11 49.10 30.13
100 pg/L As(lll+0.5 mg/LFe(ll) g g5 g 46 39.14 59.01 56.62 39.76
+0.5 mg/L Hip.
100 pg/L As(ll1)+0.5 mg/L Fe(ll)
.15 mg/dak. Ozon 76.63  71.44 55.97 88.61 52.08 44.78
1000 pg/L As(ll)+5 me/LFe(ll) g g3 5o g9 76.11 79.69 46.06 21.90
+3.12 mg/dak. Ozon
100 pg/LAs(lll)+ 2.5 me/LFe(ll) o) 15 40 0g 13.81 19.18 17.97 19.98
+ 2.5 mg/L Hip.
1000 pg/L As(lll)+ 20 me/L 5461  36.28 29.17 21.46 39.05 71.17

Fe(Il)+ 20 mg/L Hip.
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4.5 Degerlendirmeler

4.5.1 Oksidasyon Galigmalari

As(lll)’Gn As(V)'e okside edilmesi i¢in oksidant olarak ozon ve hipoklorit kullaniimistir.
Farkh ozon ve hipoklorit konsantrasyonlarinda As(lll)’Gn As(V)'e donisim ylzdeleri
Gizlege 4.36'da gorilmektedir. Denklem 4.1 ve denklem 4.2’de ozonla ve hipokloritle
oksidasyon igin teorik olarak gerekli oksidant miktarlari 0.64 g Os/g As(lll) ve 0.99 g
NaOCl/g As(lll) olarak hesaplanmistir. Cizelge 4.36’da goruldigi Uzere stokiyometrik
olarak gerekli dozdan ¢ok daha fazla oksidant kullanilmasi halinde As(lll)’iin tamamen
As(V)'e donlstiigt gorulmektedir. Stokiyometrik olarak gerekli olan hipoklorit
miktarinin 10 kati uygulanmasi halinde hem 100 pg/L As(l1l) ve hem de 1000 pg/L As(lll)
baslangic miktarlari hemen hemen %100 oraninda As(V)'e donlismustir. Kullanilan
oksidantlarin bir kisminin ¢alismada kullanilan musluk suyundaki organik ve
inorganiklerin oksidasyonlari igin harcandigi kabul edilmektedir. 100 pg/L As(lll)
varliginda ozon tiiketim hizi 1.68 mg/(L.-dak.) iken, konsantrasyonun 1000 pg/L’'ye
cikariimasiyla ozon tuketim hizi 3.12 mg/(L.-dak.)’ya ulastigi hesaplanmistir. As(lll)
konsantrasyonun 10 kat artmasina ragmen ozon tiketim hizi yalniz 2 kat artmistir.
Cizlege 4.36’dan da goruldigu Gzere hipoklorit ve ozon kullanilarak As(Ill)’Gn As(V)'e

oksidasyonu teorik ihtiyacin fazlasi kullanilarak gerceklestirilebilmektedir.

Cizelge 4.36 Hipoklorit ve ozon oksidanlarinin arsenit oksidasyon ylizdeleri

Baslangi¢ As(Ill) konsantrasyonu:100 pg/L Baslangic As(lll) konsantrasyonu:1000 ug/L
Hip. kons., | As(V), | Ozon Miktari, | As(V), | Hip. kons., | As(V), | Ozon Miktari, | As(V),
ue/L mg/dakika ug/L mg/dakika
% % % %
50 11.32 0.15 87.5 500 17.51 0.312 53.95
100 18.86 0.30 93.75 1000 38.21 0.624 79.72
250 69.81 0.90 100 5000 97.45 1.87 91.31
500 94.33 15 100 10000 100 3.12 99.80
1000 100
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4.5.2 Koagiilasyon ¢alismalari

Cizelge 4.37’de 100 pg/L ve 1000 pg/L As(lll) ile farkli konsantrasyonlarda Fe(lll)
karisimlarinin  koagllasyon+¢oktlirme prosesleri sonrasi arsenik giderim yizdeleri
gorilmektedir. Cizelge 4.37’de gorildiigh gibi arsenik giderim performansi oldukca
distk olup genellikle %20 ile %80 arasindadir. Ayrica, Fe(lll) konsantrasyonlarinin 50
mg/L ve 100 mg/L oldugu calismalarda giderim performansinin distigi goriilmektedir.
Calismada pH ayarlamasi yapilmadigindan yiksek Fe(lll) konsantrasyonlarinda pH 5 ve
5in altina dismdistir ve bu durum arsenik giderme verimini olumsuz ydnde

etkilemistir.

Cizelge 4.37. 100 ve 1000 pg/L As(Ill) igin Fe(lll) ile farkli ¢oktirme zamanlarinda %
As(lll) giderim verimleri

100 pg/L As (1l1) 1000 pg/L As(111)
30. dak. 60. dak. 90. dak. 30. dak. 60. dak. 90. dak.
% % % % % %

2.5 69.11 71.21 66.31 16.3 19.86 16.64
» 5 73.86 74.27 76.26 50 43.58 46.32
S~
g 10 75.54 82.11 81.49 58.66 50.98 54.84
g 20 80.71 85.52 85.33 76.44 76.36 78.14
E
@ 50 60.42 60.25 64.51 51.10 50.36 43.86

100 41.6 31.04 66.59 18.96 24.4 59.00

Cizelge 4.38'de As(lll)’ln farkh konsantrasyonlardaki Fe(ll) ile karisimlarinin ozon ve
hipoklorit oksidasyonlari sonrasi koagulasyon+¢oktirme verilmeleri gorilmektedir.
Cielge 4.38'de goruldugli lzere arsenik giderim verimleri hem eklenen Fe(ll)
konsantrasyonuna ve hemde oksidant miktarina bagl olarak degisim gostermistir. 100
pg/L As(lll)’tn icme suyu standardi olan 10 pg/L ve altina dusurilmesi icin 10 mg/L
Fe(I1)+0.5 mg/L hipoklorit, 5 mg/L Fe(ll)+1 mg/L hipoklorit ve 2.5 mg/L Fe(ll)+5 mg/L
hipoklorit kombinasyonlarinin olmasi gerektigi cizelge goriilmektedir. Benzer sekilde
ozonun oksidant olarak kullanilmasi halinde ise 2.5 mg/L Fe(I1)+0.15 mg/dakika ozon

100 pg/L arsenitin giderilmesi icin gerekmektedir. 1000 pg/L As(lll)’Gn icme suyu
standardi olan 10 pg/L ve altina distrilmesi icin 50 mg/L Fe(ll) konsantrayonunda 0.25
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mg/L hipoklorit dozaji

gorilmektedir.

veya 3.12 mg/dakika ozon dozajinin yeterli

oldugu

Cizelge 4.38 100 pg/L ve 1000 pg/L arsenit konsantrasyonlarinin Fe(ll)+oksidant
kullanilarak koagilasyonla % As(llIl) giderim verimleri

Hipoklorit Fe 100 pg/L 1000 pg/L Ozonlama
kons., kons.,mg/L Arsenit Arsenit 100 pg/L As: 0.15 mg/dak.
mg/L ” ” 1000 pg/L As: 3.12 mg/dak.
2.5 68.2 40.72 Fe kons., 100 pg/L
5 81.08 57.64 ue/L Arsenit, %
0.25 10 92.43 79.36 2.5 94.62
50 95.86 99.15 5 96.16
2.5 73.12 44.34 10 99.58
5 85.44 65.10 50 97.90
0.5 10 93.45 79.36 Fe kons., 1000 pg/L
50 98.93 99.05 ue/L Arsenit, %
2.5 87.0 56.04 2.5 80.44
5 91.41 62.96 5 92.62
1 10 93.70 81.64 10 97.91
50 98.56 99.47 50 99.88
2.5 97.79 82.84
5 98.46 93.84
5 10 96.59 92.04
50 98.75 99.74

4.5.3 Membran Calismalari

Arsenitin oksidayonu ve sonrasinda koagtilasyon+¢oktirme ile giderimi verimli olsa da
genellikle yliksek konsantrasyonlarda Fe(ll) ve Fe(lll) gerekli oldugu Cizelge 4.37 ve
4.38'de goriilmektedir. Yiksek konsantrasyonda demir kullanilmasi halinde aritma
sonrasl bertaraf edilmesi gereken vyeni bir kimyasal atigin da olusmasina katki
saglamaktadir. Hem daha az demir ilavesi ve hemde aritma sonrasi aritilmasi gereken
kimyasal ¢camur miktarini azaltmak amaciyla arsenigin disiik basin¢li membranlarla

aritilabilirligi bu asamada incelenmistir.

Cizelge 4.39°da 100 pg/L baslangi¢ arsenik konsantrasyonunda ve Cizelge 4.40’da ise
1000 pg/L baslangic arsenik konsantrasyonunda dogrudan, farkli konsantrasyonlarda
Fe(lll) ilavesi ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) ile Fe(lll) ilavesine miteakiben
sonrasi 6 farkl

oksidasyon membranla aritiminda arsenik giderme verimleri

gorilmektedir.
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5 kDa ile 0.2 um araligindaki gozenek boyutuna sahip membranlarla As(lll)’in
dogrudan ve As(lll)’in hipokloritle oksidasyon sonrasi gideriminin saglanmadigi Cizelge
439 ve 4.40'da gorulmektedir. 5 mg/L Fe(lll) ilavesi sonrasinda 100 pg/L
As(Ill) %78’lere kadar ve 1000 ug/L As(lll) %57.4’e kadar giderim saglanmistir. Fe(ll) ile
As(Ill) karisiminin birlikte hipokloritle oksidasyonu sonrasinda ise As(lll) giderim verimi
100 pg/L As(l1)+2.5 mg/L Fe(ll)+2.5 mg/L hipoklorit sonrasi %96.6’ya ve 1000 pg/L
As(ll1)+2.5 mg/L Fe(Il)+2.5 mg/L hipoklorit sonrasi %99.6’ya ulastigi gorilmektedir.
Benzer sekilde ozonla oksidayon sonrasinda da 100 pg/L As(Il)+2.5 mg/L Fe(l1)+0.15
mg/dakika ozon sonrasi %93.8’e ve 1000 pg/L As(Il)+2.5 mg/L Fe(ll)+3.12 mg/dakika

ozon sonrasinda da %99.4’e kadar arsenik giderimi saglanmistir.

Distik basingli membranlarla arsenik aritiminda Fe(ll) ile As(lll)’Un birlikte
oksidasyonunu verimi arttirmistir. Fe(ll)’'nin iki kati Fe(lll) konsantrasyonu ile As(lIl)
karisiminin arsenik gideriminde Fe(ll) ilaveli oksidasyon c¢alismalari kadar verimli
olmadigi gérulmustir. Bu sebeple, As(l11) giderimi amaciyla Fe(lll) yerine Fe(ll) ilavesi ve
sonrasinda da oksidasyonun isleminin gercgeklestirilmesi daha uygun bir ¢6ziim olacagi

bu calisma sonuclarindan anlasiilmaktadir.

Cizelge 4.39 100 pg/L As(Ill)’tin 3 bar TMP altinda UF ve MF membranlari ile aritimi
sonrasi As(lll) % giderim verimleri

Giderim verimleri (%)
Membran
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
UP005 0] 0|770]804]| 69.7 710 | 951 | 79.7 | 87.1 | 813 | 852 |83.0
UP020 0] 01]619]817] 66.7 675 | 928 | 729 | 881 | 90.2 | 78.1 | 78.7
UHO50 0| 0746|816 653 | 669 | 96.1 | 616 | 8.0 | 938 | 79.1 | 801
US100 0] 0]780]|804]| 6796 | 66.84 | 954 | 589 | 821 | 938 | 775 | 828
UP150 0] 0]741]80.7| 669 | 704 | 96.1 | 557 | 857 | 91.95| 88.7 | 895
MV020 0| 0 |543]|737| 671 | 67.8 | 96.6 | 32.3 796 | 882 | 311 | 7338

(1: Dogrudan membran kullanilarak, 2: 0.5 mg/L Hip. ile oksidasyon sonrasi, 3: Dogrudan 5 mg/L Fe(lll)
karisimi sonrasi, 4: 0.5 mg/ Fe(ll)+0.5 mg/L Hip. ile oksidasyon sonrasi, 5: 1 mg/L Fe(l1)+0.5 mg/L Hip. ile
oksidasyon sonrasi, 6: 2.5 mg/L Fe(ll)+0.5 mg/L Hip. ile oksidasyon sonrasi, 7: 2.5 mg/L Fe(ll)+2.5 mg/L
Hip. ile oksidasyon sonrasi, 8: 0.5 mg/L Fe(ll)+0.150 mg/dak. Ozon ile oksidasyon sonrasi, 9: 1 mg/L
Fe(l1)+0.150 mg/dak. Ozon ile oksidasyon sonrasi, 10: 2.5 mg/L Fe(ll)+0.150 mg/dak. Ozon ile oksidasyon
sonrasi, 11: 0.5 mg/L Fe(lll)+0.150 mg/dak. Ozon ile oksidasyon sonrasi, 12: 0.5 mg/L Fe(lll)+0.5 mg/L
Hip. ile oksidasyon sonrasi)
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Cizelge 4.40 1000 pg/L As(ll1)’Gn 3 bar TMP altinda UF ve MF membranlari ile aritimi

sonrasi As(lll) % giderim verimleri

Giderim verimleri (%)

Membran
2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
UP005 189 57.4 99.1 928 |196.3]199.3|954 | 97.6 98.2 96.1 | 98.8
UP020 0 9.4 97.3 915 | 95.7]199.6 |84.6 | 98.5 98.5 955 | 97.1
UHO050 0 36.1 97.7 923 19581996 | 79.1] 98.1 99.0 96.0 | 96.7
US100 0 49.3 98.2 93.2 196.3]1994 | 765 ] 99.1 994 955 | 96.4
UP150 0 5.96 98.3 93.6 |96.1]1994 | 751 ] 98.7 99.0 96.1 | 97.7
MV020 0 49.4 93.1 93.8 | 945]199.3|73.1] 97.0 95.8 86.3 | 91.9

(1: Dogrudan membran kullanilarak, 2: 5 mg/L Hip. ile oksidasyon sonrasi, 3: Dogrudan 5 mg/L Fe(lll)
karisimi sonrasi, 4: 5 mg/L Fe(ll)+5 mg/L Hip. ile oksidasyon sonrasi, 5: 10 mg/L Fe(ll)+5 mg/L Hip. ile
oksidasyon sonrasi, 6: 20 mg/L Fe(ll)+ 5 mg/L Hip. ile oksidasyon sonrasi, 7: 20 mg/L Fe(ll)+20 mg/L Hip.
ile oksidasyon sonrasi, 8: 5 mg/L Fe(ll)+3.12 mg/dak. Ozon ile oksidasyon sonrasi, 9: 10 mg/L Fe(ll)+3.12
mg/dak. Ozon ile oksidasyon sonrasi, 10: 20 mg/L Fe(ll)+3.12 mg/dak. Ozon ile oksidasyon sonrasi, 11: 5
mg/L Fe(lll)+3.12 mg/dak. Ozon ile oksidasyon sonrasi, 12: 5 mg/L Fe(lll)+5 mg/L Hip. ile oksidasyon

sonrasi)
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BOLUM 5

SONUCLAR VE ONERILER

Bu calisma kapsaminda iki farkh As(lll) konsantrasyonunun dogrudan, oksidasyon
sonrasl, farkli konsantrasyonlarda Fe(lll) ilavesi ve farkli konsantrasyonlarda Fe(ll) ile
Fe(lll) ilavesine miuteakiben oksidasyon sonrasi disik basingla isletilebilen
membranlarla aritilabilirligi arastiriimistir. Béylece, As(lIl)’'Gn hem kimyasal ve hemde
fiziksel aritilabilirligi  incelenmistir.  Calismada  mikrofiltrasyon (MV020) ile
ultrafiltrasyon (UP005, UP020, UH050, US100 ve UP150) membranlari kullanilmistir.
Arsenik gideriminin belirlenmesi amaciyla toplam arsenik ve arsenat analizleri
gerceklestirilmistir. Ayrica membran performansinin en 6nemli gostergelerinden biri
olan aki degeri dijital terazi ve bilgisayar yardimiyla zamana bagl olarak belirlenmistir.

Bu ¢alismanin sonuglari asagida 6zetlenmistir.

Teorik olarak gerekli hipoklorit ihtiyacinin 10 kat alinmasi halinde As(lIl)’Gn As(V)'e

hemen hemen tamami donistirilmustir.

Ozonla oksidasyonda ise 100 ug/L As(lll) icin teorik olarak gerekli ozonun 1.2 kati ile
%88 oksidasyon verimine ulasilir iken 1000 pg/L As(lll) igin teorik olarak gerekli

ihtiyacin yaklasik 24 kati kullanilarak %99.8 oraninda oksidasyon saglanmistir.

Fe(ll)’nin oksidant ihtiyaci dikkate alinarak gerceklestirilen calismalarda hipokloritle

%90 ile %99.4 araliginda As(lIl) giderimi saglanmuistir.

Fe(lll) ile koagllasyon calismalarinda en yiiksek As(lll) giderime verimi 20 mg/L Fe(lll)
ile %85 oraninda saglanmistir. Fe(ll) ilaveli oksidayon calismalarinda ise 5 mg/L Fe(ll)

ve lizerindeki konsantrasyonlarda %90 ve lzerinde As(lll) giderimleri saglanmistir.

94



100 pg/L As(lll) konsansantrasyonu igin en ylksek giderme verimleri 2.5 mg/L Fe(ll)
+2.5 mg/L hipoklorit ve 2.5 mg/L Fe(ll)+0.15 mg/dakika ozonla oksidasyon sonrasi

dislik basingh membranlarla aritim sonucu elde edilmistir.

1000 pg/L As(lll) konsansantrasyonu igin en yiiksek giderme verimleri 20 mg/L Fe(ll)+
20 mg/L hipoklorit ve 20 mg/L Fe(ll)+3.12 mg/dakika ozonla oksidasyon sonrasi dusik

basingli membranlarla aritim sonucu elde edilmistir.

Genel olarak hipoklorit+Fe(ll)+membran uyulamasi ile ozon+Fe(ll)+membran
uygulamasindan daha yuksek arsenik giderim verimleri elde edilmistir. Yeterli Fe(ll) ve
hipokloritin var olmasi durumunda bu c¢alismada kullanilan distik basingl
membranlarla yiksek akida ve icme suyu standartlarini saglayacak diizeyde arsenik
aritiminin saglanabildigi sonucuna varilmistir. Aki degerleri ve As(lll) giderme verimleri
dikkate alindiginda, Fe(ll)+oksidant sonrasi UP150 membraninin As(lll)’Gn etkili bir

sekilde giderimi icin kullanilabilecegi diistintlebilir.
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