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OZET

POLIMER KOMPLEKSLEMELI ULTRAFILTRASYON PROSESI ILE

ICME SUYUNDAN ARSENIK GIDERIMI

VAROL, Bekir
Nigde Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii

Cevre Miihendisligi Ana Bilim Dali

Danisman: Yrd. Dog. Dr. Nigmet UZAL
Agustos 2013, 62 sayfa

Bu ¢alismada sulu ¢ozelti igerisinde bulunan arsenigin (As) polimer ile zenginlestirilmis
ultrafiltrasyon metodu ile giderilmesi ve en yiiksek giderimin saglandigi kosullarin yanit
yiizey yaklasimmin kullanilarak belirlenmesi aragtirilmigtir. Deneylerde su igerisinde
bulunan As ile kompleks olusturmasi amaciyla Vinylsulfonic acid sodium salt (VSA),
Poly(sodium 4-styrenesulfonate) (PSS) ve Polyacrylamide (PAC) olmak {lizere ti¢ farkli
polimer tiirii ve filtrasyon prosesinde rejenere selillozdan iretilmis 5 kDa gozenek
boyutunda ultrafiltrasyon membrani kullanilmigtir. Deneylerin tasarlanmasinda ve As
gideriminde maksimum giderim kosullarinin belirlenebilmesinde etkili olan besleme
¢ozeltisinin As konsantrasyonu (C,), polimer/As orani () ve besleme ¢dzeltisinin pH’s1
gibi ti¢ farkli bagimsiz degiskenin merkezi kompozit tasarimi yardimiyla yanit yiizey
modellemesi gergeklestirilmistir. Modellerin istatistiki acidan gecerli olup olmadiklari
ise varyans analizi (ANOVA) ile degerlendirilmistir. Deneyler sirasinda en yiiksek As
giderim verimleri PAC polimeri ile gergeklestirilen deneyler sonucunda elde edilmistir.
En yiiksek giderim veriminin (%97,8) elde edildigi kosullar séyledir: C,=325 ppb, r=3,5
and pH=10,65.

Anahtar Sozciikler: Arsenik giderimi, polimer ile zenginlestirilmig ultrafiltrasyon, yanit yiizey yontemi,
varyans analizi.



SUMMARY

REMOVAL OF ARSENIC FROM AQUEOUS SOLUTIONS BY

POLYMER ENHANCED ULTRAFILTRATION

VAROL, Bekir
Nigde University
Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Environmental Engineering

Supervisor: Assistant Professor Dr. Nigmet UZAL
August 2013, 62 pages

This study deals with the investigation of arsenic (As) removal from aqueous solutions
by polymer enhanced ultrafiltration and optimization of conditions that provide
maximum As removal by using response surface methodological approach.
Vinylsulfonic acid sodium salt (VSA), poly(sodium 4-styrenesulfonate) (PSS) and
polyacrylamide (PAC) have been used as chelating agent for As complexation and the
ultrafiltration experiments were carried out in dead-end operating mode using 5 kDa
molecular weight cut-off membrane made from regenerated cellulose. The central
composite design has been used for designing the experiments and for construction of
second-order response surface models applicable to predict optimal conditions for As
complexation such as As concentration (C,) in feed solution, polymer/metal ratio (r)
and pH of feed solution. The analysis of variance (ANOVA) has been used for
statistical validation of regression models. The maximum rejection efficiencies were
achieved by experiments carried out with PAC. The maximum rejection coefficient of
97.8 % was obtained for following optimal conditions: C,=325 ppb, r=3.5 and
pH=10.65.

Keywords: As removal, polymer enhanced ultrafiltration, response surface methodology, analysis of
variance,



ONSOZ

Sanayi faaliyetlerinde ve diinya niifusunda goriilen artis sebebiyle diinya genelinde
temiz suya olan ihtiya¢ her gegen giin artmaktadir. Ancak gerek kiiresel 1sinma gerekse
insani etkilerden dolay1 su kaynaklarinin kirlilige maruz kalmasi sebebiyle kullanilabilir
su kaynaklar1 diinya genelinde her gegen giin azalmaktadir. Gelecek yillarda diinya
genelinde kiiresel su krizinin yasanmasi beklenmekte olup, mevcut kaynaklarin etkin ve

dogru kullanimi1 her gegen giin 6nemini artirmaktadir.

Bu tez ¢alismasinda 6zellikle son yillarda hem {ilkemizde hem de diinyada igme suyu
kaynaklarinda siklikla gozlenen tehlikeli kirleticilerin baginda gelen As metalinin
membran esasli hibrid bir proses olan polimerle zenginlestirilmis ultrafiltrasyon (PEUF)

metodu ile giderimi arastirilmustir.

Tez galismamin basindan sonuna kadar her agamasinda, sonsuz sabriyla yazdigim her
satir1 en ince ayrintisina kadar inceleyerek calismalarima yon veren ve katkilari ile beni
yonlendiren danigsman hocam, Saym Yrd. Dog¢. Dr. Nigmet UZAL’a tesekkiirii bir borg
bilirim. Ayrica tez savunmamda jiiri lyesi olarak gorev yapan ve katkilar ile tez
calismamin daha iyi bir noktaya ulagsmasini saglayan Yrd. Dog. Dr. Nuray ATES ve
Yrd. Dog. Dr. Neslihan DOGAN SAGLAMTIMUR’a minnetlerimi sunarim.

Yiiksek lisans tezimi, ¢alismam siiresince beni bikip usanmadan destekleyen ve tesvik
eden hayat arkadasim Nazli VAROL’a, kizzim Eylil VAROL’a, babam Naim
VAROL’a, annem Sevgi VAROL’a ve kardeslerim ile tiim dostlara ithaf ediyorum.
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BOLUM I GIRIS

Yirminci yiizyilin son geyreginden bugiine kadar niifusun ve sanayi faaliyetlerinin
artmasindan dolay1 diinya genelinde suya olan talep giderek artmakta ve igilebilir
nitelikte su her gegen giin azalmaktadir. Diinyada gelecek yirmi yil i¢inde ise artan su
ihtiyaci ile azalan igilebilir nitelikte su miktar1 egrilerinin kesismesi ve kiiresel bir su
krizinin ortaya ¢ikmasi beklenmektedir (Akin ve Akin, 2007). Ulkemizde de bu duruma
benzer veriler s6z konusu olup, kisi basina diisen yillik kullanilabilir su miktar1 1600 m°
civarinda olup, bu sinirlt kaynaklarin giderek azaldigi bilinmektedir. (Cevre ve Orman
Bakanlig1, 2008). Devlet Su Isleri (DSI)’nin Tiirkiye i¢in 2030 yil1 ve 100 milyon niifus
ongoriisiiyle gerceklestirdigi  projeksiyonda iilkemizde kisi basina diisen yillik
kullamilabilir su miktarnm 1000 m*iin altina diisecegi ileri stiriilmektedir (Alpaslan
vd., 2008). Bu da gerekli onlemler alinmaz ise iilkemizin gelecekte ciddi su sikintisi
cekecegini ve halkimizin igilebilir su bulamamasmin yani sira sagliginin da tehdit

altinda olacagin1 gostermektedir.

Ozellikle son yillarda tehlikeli kirleticilerin basinda gelen arsenik (As) igme suyu
kaynaklarimin kirliliginin izlenmesinde ve i¢cme suyu niteliklerinin belirlenmesinde
onemle lizerinde durulmasi gereken bir parametre haline gelmistir. As ile kirlenmis
icme sularma uzun siireli maruziyette ortaya ¢ikabilecek bazi saglik sorunlari olarak
deri ve kas hastaliklari, kronik Oksiiriik ve deri, akciger ve mesane kanserleri
belirtilmektedir (Sardas, 2009). Bu nedenle, Diinya Saglik Orgiitii tarafindan 1993
yilinda igme suyunda izin verilen azami As konsantrasyonu 50 pg/L’den 10 pg/L’ye
indirilmistir (Leist vd., 2000) ve bu deger 2005 yilinda yayimlanan ve 2008 yilinda
yiirlirliige giren Insani Tiiketim Amagli Sular Hakkinda Yonetmelik ile iilkemizde de
10 pg/L olarak kabul edilmistir. Igme sularmda bulunan As konsantrasyonunun Diinya
Saglik Orgiitii tarafindan belirlenen miktarin altma diisiiriilebilmesi amaciyla
laboratuvar ve saha olgekli bir¢ok aritim teknolojisi uygulanmakta olup bunlardan en
yaygin sekilde kullanilan sistemler; kimyasal c¢oktiirme (koagiilasyon/flokiilasyon),
oksidasyon, adsorpsiyon, iyon degistirme ve membran filtrasyon yontemleridir.
Gegirgen reaktif bariyerler, biyolojik ve elektrokimyasal aritim metotlart da As
gideriminde ¢ok yeni kullanilan aritma prosesi alternatifleri arasindadir. Ancak bu

proseslerle 1ilgili ¢alismalar laboratuvar oOlgegi ile siirli olup gercek Olgekte



uygulamalar1 heniliz yayginlik kazanmamistir (Choong vd., 2007; Sharma ve Sohn,
2009). Gilinlimiizde yonetmeliklerde belirtilen As sinir degerlerinin 10 pg/L’ye
indirilmesi ile mevcut As giderim proseslerinin bu sinir degerleri saglayabilmek i¢in ya
gelistirilmesi ya da yeni alternatif metotlarin uygulanmasi gerekliligi ortaya ¢ikmustir.
Bu noktada mevcut teknolojiler arasindan, membran filtrasyon esasli prosesler ve bu
proseslerin hibrid uygulamalar1 sudan As’nin giderilmesinde timit verici bir alternatif

olarak degerlendirilmektedir (Uddin vd., 2007).

Bu calismada laboratuvar kosullarinda hazirlanan sentetik sularin igerisinde yer alan
farkli konsantrasyonlardaki As’nin, membran esasli hibrid bir proses olan polimerle
zenginlestirilmis ultrafiltrasyon (PEUF) metodu ile giderimi arastirilmistir. Deneylerde
besleme c¢ozeltisi As konsantrasyonu, polimer/As oranmi ve besleme c¢ozeltisi pH
degerinin birbirleri ile etkilesimlerinin incelenmesi ve igme suyu icerisinde yer alan
As’in PEUF ile gideriminde maksimum As giderim kosullarinin tespiti hedefi ile
istatistiksel ve matematiksel tekniklerin birlikte kullanildig: bir yontem olan yanit yiizey
yontemi kullanilmistir. PEUF ¢alismalarinda vinylsulfonic acid sodium salt (VSA),
poly(sodium 4-styrenesulfonate) (PSS) ve polyacrylamide (PAC) polimerlerinin As
giderim verimleri degerlendirilmistir ve bunlardan en iyi performansin PAC ile
gerceklestirilen deneylerde besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 325 ppb, PAC/As
oraninin 3,5 ve pH degerinin 10,65 oldugu kosullar altinda elde edildigi tespit

edilmistir.



BOLUM II LITERATUR OZETI
2.1 Arsenik Kimyasi ve Sulu Ortamlarda Arsenik

Atom numarast 33 olan ve periyodik cetvelde 5A grubunda yer alan As, metalimsi
elementler kategorisinde yer almaktadir (Petrusevski vd., 2007). Glimiis rengi hassas bir
kristal yapiya sahip olan As’nin atom agirhi@ 74,9, 6zgil agirhigr 5,73 ve kaynama
noktas1 613 °C’dir (Mohan ve Pittman, 2007). As dogada -3, 0, +3, +5 gibi pek ¢ok
farkli oksidasyon basamaklarinda bulunabilmektedir (Malik vd., 2009; Mohan ve
Pittman, 2007; Smedley ve Kinniburgh, 2002). Cevresel formlar1 arsenikli asitleri
(H3AsOs, H3AsOs5", HaAsO3?), arsenik asitleri (HsAsO4, H3AsO4, HaAsO,?), arseniti,
arsenat1, metil arsenik asidi ve arsini i¢ermektedir (Malik vd., 2009; Mohan ve Pittman,

2007).

As dogal cevrede genellikle volkanik kayalar, killer, baskalasim kayalari, deniz suyu
gibi farkli jeolojik olusumlarda ve farkli konsantrasyonlarda bulunmaktadir (Baskan ve
Pala, 2009). Birgok kayada As konsantrasyonu 0,5 ile 2,5 mg/kg araligindadir.
Sedimentlerde ise bu aralik 3 ile 10 mg/kg araliginda olup sedimentin niteligine ve
mineralojisine gore degigsmektedir. Arsenik konsantrasyonunun en fazla gézlemlendigi
su kaynaklari ise termal aktivitelerin gézlemlendigi sucul ortamlardir. Yeni Zelanda’da
termal aktivitelerin bulundugu sucul ortamlarda arsenik konsantrasyonunun 8,5 mg/L’e
kadar yiikseldigi gozlemlenmistir (Mandal ve Suzuki, 2002). As’nin c¢evrede tasimnimi
ise dogal aginma tepkimeleri, biyolojik faaliyetler, jeokimyasal reaksiyonlar, volkanik
emisyonlar ve antropojenik aktiviteler sonucu meydana gelmektedir. Bu faktorlerin

etkiledigi As’in evrensel dongiisii agagidaki Sekil 2.1°de verilmektedir.

Sekil 2.1°den goriilebilecegi tlizere biyolojik faaliyetlere ek olarak madencilik
faaliyetleri, fosil yakitlarin yakilmasi, herbisit ve pestisit icerisinde kullanilmasi ve
endiistriyel faaliyetler gibi antropojenik aktiviteler sonucu As atmosfere yayilim
gostermektedir. Toplam atmosferik As’nin antropojenik kaynaginn yilda 1.88x10* ton
(Cullen ve Reimer, 1989) ile 2.58x10* ton (Moore vd., 1988) arasinda oldugu tahmin

edilmektedir.
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Sekil 2.1. Evrensel arsenik dongiisti (Shih, 2005)

Dogal sularda genel olarak inorganik formda As (II1) olarak ifade edilen arsenit
(AsO3 ) ile As (V) olarak ifade edilen arsenat (AsO, ) olarak bulunur (Choong vd.,
2007; Mohan ve Pittman, 2007; Smedley ve Kinniburgh, 2002). As (1) sert bir asit
olup daha cok oksit ve azot ile kompleks olusturmay: tercih ederken As (V) ise zayif
asit olup siilfit ile kompleks olusturmay1 tercih eder (Bodek vd., 1998). Arsenat tiirleri
genellikle oksijence zengin aerobik ¢evrelerde baskin olurken arsenit tiirleri ise yer alti
suyu gibi anaerobik ¢evrelerde daha baskin bulunmaktadir (Greenwood ve Earnshaw,
1984; Mohan ve Pittman, 2007; Smedley ve Kinniburgh, 2002; Choong vd., 2007).
Organik As formlar1 ise genellikle ytizeysel sularda biyolojik aktiviteler sonrasi olusur
ancak miktarlar1 6nemsizdir; monometil arsenikasit (MMAA), dimetil arsenikasit
(DMAA) ve arseno sekerleri gibi bilesikleri igerir (Petrusevski vd., 2007) ve endiistriyel
kirlilikten etkilenmis sularda organik As tiirlerine daha sik rastlanmaktadir (Smedley ve
Kinniburgh, 2002).

As yiikseltgenme-indirgenme reaksiyonlarina karst hassas bir element olup, pH, diger
iyonik tiirlerin dagilimi, su kimyas1 ve mikrobiyal aktivite gibi jeokimyasal faktorlerden

etkilenmektedir (Shih, 2005). Bu faktorler igerisinde indirgenme-yiikseltgenme



potansiyeli (Eh) ile pH su igerisindeki As dagilimini en fazla etkileyen faktorlerdir. As

tiirlemesine iliskin Eh-pH diyagram1 Sekil 2.2°de verilmistir.

0.75

0.50

0.25

Eh (volts)

-0.25

-0.50

-0.75

pH

Sekil 2.2. 25 °C’de ve 101,3 kPa’da As i¢in Eh-pH diyagrami (Mohan ve Pittman,
2007)

Oksitlenme kosullar altinda, diigiikk pH da H,AsO, dominant tiir iken yiiksek pH’larda
HAsO4? dominant hale gelmektedir (¢ok asidik ve bazik kosullarda sirastyla H3AsO4 ve
AsO,” tiirleri bulunabilir). Indirgenme (rediiksiyon) kosullar1 altinda pH 9,2’nin altinda
yiiksiiz H3AsO3 arsenit tiiri baskin hale gelmektedir (Smedley ve Kinniburgh, 2002).
pH 2’nin altinda As(V) H3AsO;, bilesigi seklinde bulunur ve pH 2-14 arasinda H3AsO4
bilesigi H,AsO4", HASO, 2 ve AsO™ haline déniisiir (Monique ve Fritz, 2003; Malik vd.,
2009; Shih, 2005; Sharma ve Sohn, 2009). As tiirlerinin pH’nin bir fonksiyonu olarak
dagilimi ise Sekil 2.3’de ve asagidaki denklem 2.1’°de verilmistir.

H3;AsO, <——> H + H,AsO4 pKal =23
H,AsO, <——> H'+HAsO,>  pKa,=6,8 (2.1)
HAsO4Z <——=> H" + AsO,* pKas = 11,6
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Sekil 2.3. As igin Eh-pH diyagrami (Smedley ve Kinniburgh, 2002)

Su dogal ¢evrede As’in tasinimini saglayan en onemli faktor olup As hem tuzlu hem de
tath suda oldukca 1yi ¢oziinebilmektedir (Matschullat, 2000). Antropojenik faaliyetler
ve jeolojik faktorler As’in su igerisindeki konsantrasyonunu etkileyebilmektedir. As,
tuzlu su igerisinde bes degerlikli-As(V), ti¢ degerlikli-As(IIl) ve metilat formlarinda
bulunmaktadir. Arsenigin tuzlu su igerisinde, 6zellikle oksijence zengin bdlgelerde,
termodinamik a¢idan kararli oldugu form As(V)’dir. Oksijenin ve giines 151gmnin az
bulundugu bolgelerde As(V) indirgenerek As(III) formuna donlismekte ve bu kosullar
altinda As(III) formuna daha sik rastlanmaktadir. Herhangi bir kirlilige maruz kalmamis
tatl su kaynagi igerisinde ise arsenik konsantrasyonu suyun cevresel ozelliklerine ve
gectigi bolgelerdeki mineral yapisina gore oldukega degisiklik gosterebilmekte ve 1-
5.000 pg/L araliginda bulunabilmektedir. Konsantrasyona ek olarak arsenigin tatli su
icerisinde bulunacagi form da c¢evresel faktorlerden ve mineral yapisindan
etkilenmektedir. Celik ve cam iiretimi, fosil yakit ve atik yakimi, herbisit kullanimi gibi

sebeplerden dolay1 endiistriyel ve tarimsal kirlilige maruz kalmis tatli su kaynaklarinin



herhangi bir kirlilige maruz kalmamais tatli su kaynaklarina kiyasla icerisinde daha fazla

As igerdigi bilinmektedir (Shih, 2005).

Uzun slire As’e maruz kalinmasi insanlarda cilt, akciger, mesane ve karaciger
kanserlerinin yan1 sira ruh ve sinir hastaliklarina, kas hastaliklarina,
hiperpigmentasyona, kansizliga, kangrene ve solunum bozukluklarina yok agmaktadir
(Shih, 2005; Mohan ve Pittman, 2007; Choong vd., 2007; Karim, 1999). As’nin
toksisitesi, kimyasal formu ve oksidasyon basamag ile iligkilidir. Biyolojik a¢idan
inorganik As tiirlerinin organik As tiirlerine gore daha zehirli oldugu bilinmektedir
(Petrick vd., 2000). As(V) ve fosfat benzer yapiya ve 6zelliklere sahip oldugundan insan
viicudunda As(V) ile fosfat yer degistirebilmektedir. Ornegin, As(V) hiicrelerde birinci
dereceden enerji depolama formu olan ATP’nin olusumunu fosfat ile yer degistirerek
bozmakta ve viicutta enerji kaybina sebep olabilmektedir. As(IIl) ise birgok enzimin,
koenzimin ve reseptoriin igerisinde bulunan tiyol gruplari ile bilesik olusturabilmekte ve
boylece insan viicudunda enzim sisteminin ¢okmesine sebep olabilmektedir (Shih,
2005). Inorganik As tiirleri ayrica oldukea diisiik dozajlarda bile genotoksisiteye sebep
olabilmektedir. inorganik As tiirlerine benzer sekilde dimetil As asidi gibi organik As
tirleri de diisiik dozajlarda dahi genotoksisiteye neden olabilmektedir. Sodyum arsenit
ise kromozom anormalliklerine ve hiicrelerde oksidasyon riskine sebep olmaktadir

(Dulout vd., 1996; Rasmussen ve Menzel, 1997; Dong ve Luo, 1993).

2.2 Arsenik Giderim Teknolojileri

Igerisinde iilkemizin de yer aldig1 Banglades, Kambogya, Cin, Tayvan, Hindistan, Iran,
Japonya, Myanmar, Nepal, Pakistan, Tayland, Vietnam, Alaska, Arjantin, S$ili,
Honduras, Meksika, Peru, ABD, Avusturya, Hirvatistan, Finlandiya, Fransa, Almanya,
Yunanistan, Macaristan, italya, Romanya, Rusya, Sirbistan, Ingiltere, Gana, Giiney
Afrika ve Yeni Zelenda gibi birgok iilkede igme suyunda As kirliligi sorunu
yasanmaktadir (Malik vd., 2009). I¢me sularinin As ile kirlenmesi ve bunun neden
oldugu saglik etkilerinin oniline gegilebilmesi amaciyla Amerika Cevre Koruma Ajansi
ve Diinya Saghk Orgiitii tarafindan igme sularinda As igin kabul edilen maksimum
kirletici seviyesi 50 pg/L’den 10 pg/L’ye diisiiriilmiistiir (Baskan ve Pala, 2009). Bu
deger 2005 yilinda yayimlanan ve 2008 yilinda yiiriirliige giren Insani Tiiketim Amagh
Sular Hakkinda Yonetmelik ile iilkemizde de 10 pg/L olarak kabul edilmistir. Igme



sularindaki As kirliliginin kiiresel bir sorun olmasi ve standartlardaki bu diisiis sebebiyle
diinyada ve iilkemizde As giderimi i¢in bircok yontem uygulanmakta ve
arastirllmaktadir. I¢me sularindan As giderimi i¢in uygulanan baslica yontemler
oksidasyon, kimyasal c¢oOktiirme (koagiilasyon/flokiilasyon), adsorpsiyon, iyon
degistirme ve membran filtrasyon yontemleridir. Gegirgen reaktif bariyerler, biyolojik
ve elektrokimyasal aritim metotlar1 da As gideriminde yeni kullanilan metotlar
arasindadir. Ancak bu proseslerle ilgili caligmalar laboratuvar 6lgeginde olup gercek
Olcekte uygulamalarina rastlanmamistir (Choong vd., 2007). As gideriminde uygulanan

teknolojilerle ilgili detayli bilgiler ve uygulamaya yonelik 6rnekler asagida verilmistir.

2.2.1 Oksidasyon

Icme suyundan As gideriminde karsilasilan en énemli problemlerden birisi As’nin suda
hem arsenat hem de arsenit olarak bulunmasidir. igme suyu dogal pH degerlerinde (pH
6-9) arsenat bilesikleri iyonik olarak bulunurken arsenit bilesikleri non-iyonik formda
bulunur (Sarkar vd., 2005). Arsenit bilesikleri non-iyonik formda olduklari i¢in aritim
metotlari ile aralarindaki etkilesim oldukca diisiiktiir ve bu sebepten arsenat gideriminde
etkili olan metotlar tarafindan giderimleri istenilen seviyelerde ger¢eklesmemektedir.
Bundan dolayr igme suyunda bulunan As’in Diinya Saglik Orgiitiiniin belirledigi
seviyelere diisiiriilebilmesi i¢in arsenit’in arsenat’a On oksidasyon metotlar1 ile
yiikseltgenmesi biiyiik onem tasimaktadir (Malik vd., 2009). On oksidasyon metodu As
gideriminde genellikle c¢okeltme/beraber ¢okeltme metotlarindan once kullanilmakta
olup baglica oksidasyon metotlar1 hava ve kimyasal (ozon, hidrojen peroksit, saf
oksijen, hava, klor, klor dioksit, permanganat, hipoklorit) oksidasyonlardir (Choong vd.,
2007; Malik vd., 2009; Mohan ve Pittman, 2007; Sharma ve Sohn, 2009). Kim ve
Nriagu, 2000°de yaptiklar1 calismada As’nin oksitlenmesinde ozonun saf oksijene ve
havaya gore ¢ok daha verimli ve hizli oldugunu ortaya koymuslardir. Ozon ile
oksitlenen arsenit’in %96’sinin 20 dakikadan daha kisa siirede arsenat’a doniistiigi
rapor edilmistir. Ancak hava ve saf oksijen oksidan olarak kullanildiginda bu siire 5
giine kadar uzamistir ve arsenit’in sirasiyla yiizde %54 ve %57’si arsenata
yiikseltgenebilmistir. Oksitlenme isleminde saf oksijen ile klorun kullanildig: baska bir
calismada ise su igerisinde bulunan arsenit’in ancak 61 giin gibi ¢ok uzun bir siirede
tamamen oksitlenebildigi gozlemlenmistir (Frank ve Clifford, 1986). Bu

oksidasyonlarin yani sira hidrojen peroksit ve permanganat gibi oksidanlarin da
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uygulanmasi oldukga kolaydir ve oksidasyon verimleri de yiiksektir (Choong vd., 2007;
Malik vd., 2009; Mohan ve Pittman, 2007; Sharma ve Sohn, 2009). Permanganat’in
arsenit oksidasyonu islemi sonunda zararli yan iirlinler tiretmemesi permanganatin diger
oksidanlara gore en biiylik avantaj1 olarak belirtilmektedir (Borho ve Wilderer, 1996).
Amerika Cevre Koruma Ajanst (2005) tarafindan hazirlanan raporda permanganatin
oksidan olarak pH 6,3-8,3 araliginda arsenit’i ¢ok kolay ve hizli bir sekilde
oksitleyebildigi yapilan 11 farkli caligma ile gosterilmistir. Bu raporda arsenit’in
%95’inden fazlasinin permanganat tarafindan 15-51 saniye gibi ¢ok kisa siirelerde
oksitlenebildigi ve suda bulunan siilfiir’iin, demir’in ve ¢0zlinmiis manganez’in
oksidasyon islemini O6nemli derecede etkilemedigi acikg¢a belirtilmistir. Ancak
oksidasyon iglemi sonucunda olusan kati manganez bilesiginin sistemin ¢alismasina
engel olabilecegi rapor edilmektedir (Malik vd., 2009). Cizelge 2.1 incelendiginde
oksidasyon metotlarinin genelde pratik kullanim ig¢in yeterli oksidasyon hizina sahip
olmadiklari, su igerisinde dezenfeksiyon yan liriinleri olusturduklari i¢in insan sagligini
tehdit ettikleri ve korozyona sebep olduklari icin sistemin Omriinii kisalttiklar
goriilebilmektedir. Oksidasyon metotlarinin sagladigi en 6nemli avantaj ise su icerisinde

bulunan hastalik tagiyicilarini yok edebilme potansiyelleridir.

Cizelge 2.1. As gideriminde oksidasyon metotlarinin karsilastirilmasi (Choong vd.,
2007; Malik vd., 2009; Mohan ve Pittman, 2007; Sharma ve Sohn, 2009)

Oksidasyon Metodu Avantajlari Dezavantajlari
Goreceli olarak basit, diisiik ~ Oksidasyon hiz1 yavastir ve
Hava maliyetli olup canh sagligina daha _ziyade As(V)
olumsuz bir etkisi giderimini
bulunmamaktadir. gerceklestirilebilmektedir.
Insan saglina zararli oldugu
0 : ; . bilinmekte ve yiiksek
zon Oksidasyon hiz1 ytiksektir. o . .
isletim maliyetlerine
sahiptir.
. . Yiiksek oksidasyon verimine Pratik kullanim igin
Hidrojen Peroksit sahip ve kullanimi kolaydir. oksidasyon hiz1 diigiiktiir.
Oksidasyon hiz1 ¢ok Sistemde korozyona sebep
Likit Klorin yiiksektir ve su icerisinde olmaktadir. Dezenfeksiyon
bulunan hastalik tasiyicilar yan lirtinleri
tamamen yok edebilmektedir. olusturmaktadir.
.. . Kat1i manganez bilesigi
Permanganat Yitksek 0k31fias_y0n hizina sistemin ga%lsmasma enggel
sahiptir. . .
olabilmektedir.
Olﬁidaliyon huz mspeteln Sistem ekipmanlari
Hipoklorit YUKSEKIIr ve potansiye korozyondan zarar

hastalik tastyicilar1 yok

edebilmektedir. gorebilmektedir.
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2.2.2 Cokeltme/beraber ¢okeltme

Cokeltme prosesleri diisiik maliyet ve yiiksek giderim verimlerinden dolayr As
gideriminde diinyada en yaygin olarak kullanilan metotlardandir. Cokeltme prosesleri
ile As’in igme suyundan gideriminde ferrik kloriir, amonyum siilfat, alum, ferrik siilfat,
ferrik hidroksit, kire¢le yumusatma, manganez stilfat, bakir siilfat ve siilfit basta olmak
lizere birgok koagulant kullanilmaktadir. Bunlar igerisinde Al ve Fe*® tuzlan
aralarinda en ¢ok tercih edilen ve kullanilan koagulantlardir. Bu proseste koagulant
olarak suya eklenen aliiminyum ve demir iyonlar1 partikiillerin sahip oldugu zeta
potansiyellerini diisiirmede etkili olduklar1 i¢in Oncelikle suyun igerisinde bulunan
kiiclik partikiillerin bir araya gelmesini saglamaktadir. Daha sonra As iyonlar1 demir ya
da aliiminyum iyonlan tarafindan g¢okeltilirler ve konsantre bir hal alirlar (Song vd.,
2006). Demir ve aliiminyum tuzlar1 kullanilarak gerceklestirilen kimyasal ¢oktiirmenin
As gideriminde oldukea etkili oldugu pek ¢ok calismada rapor edilse de bazen igme
suyu yonetmelik standartlarini karsilamada yetersiz kalabilmektedir. Bu noktada
koagulasyon prosesi ardina uygun alternatif bir giderim prosesine daha ihtiyag
olmaktadir. Han ve arkadaslar1 (2002) tarafindan gerceklestirilen calismada As giderimi
icin 0,22 ve 1,2 um gozenek biyikliklerinde seliiloz asetat ve seliiloz nitrat
membranlart kullanilmistir ve her iki membran tiiriinde de su igerisinde 0,042 mg/L
olan As konsantrasyonundan %95’in  lizerinde giderim elde edilebildigi
gozlemlenmistir. Sadece ¢okeltme uygulandiginda ise bu giderim oraninin %47°de
kaldig1 belirtilmistir. Kimyasal ¢okeltme isleminde karsilasilan bir diger 6nemli sorun
ise arsenit bilesiklerinin su icerisinde notr bir halde bulunmalarindan dolay yiiksek bir
giderime maruz kalmamasidir. Arsenitin istenilen seviyelerde gideriminin
saglanabilmesi amaciyla Oncelikle 6n oksidasyon islemi ile arsenata yiikseltgenmesi
gerekmektedir. On oksidasyon islemine ek olarak cokeltme/beraber ¢okeltme
prosesinde genellikle pH ayarlamasi, bir kimyasal ¢okeltici ya da koagiilant eklemesine
ihtiyag duyulabilmektedir. Sekil 2.4.°de ¢oOkeltme/beraber c¢okeltme As aritma
sisteminin bir modeli sunulmaktadir. Sekil 2.4. incelendiginde 6ncelikle 6n oksidasyon
isleminin, ardindan ise pH ayarlanmasi ve kimyasal eklenmesi ile ¢okeltme prosesi ile

As gideriminin gerceklestirildigi gézlemlenebilmektedir (Yolcubal, 2009).
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Sekil 2.4. Cokeltme/beraber ¢okeltme proseslerinden olusan As aritma sistemi
(Yolcubal, 2009)

Cokeltme prosesleri As’nin tiirii, suyun pH’1, su igerisinde mevcut siilfat ve kalsiyum
gibi diger kimyasallar, aritma isleminde kullanilacak koagulantin tiirii ve miktar1 gibi
birgok faktorden etkilenebilmektedir (Choong vd., 2007; Yolcubal, 2009). Ornegin Al*?
As’nin gideriminde pH 7,2-7,5 araliginda etkili iken Fe** ise nispeten daha genis bir pH

aralig1 olan 6-8,5 araliginda etkin olabilmektedir.

Cokeltme proseslerinin uygulanmasinda karsilasilan en Onemli sorun giderim
sonucunda olusan atik ¢amurdur (Mohan ve Pittman, 2007). Bu g¢amurun nasil
muhafaza ve bertaraf edilecegi en az As’nin igme suyundan giderimi kadar dnem teskil
etmektedir. I¢me sularindaki As’nin maksimum kirletici seviyesi olan 10 pg/L’ye
diisiiriilebilmesi ¢okeltme prosesleri ile genelde tek basina miimkiin olmamas1 sebebiyle
on oksidasyon ve filtrasyon proseslerine ihtiya¢c duyulmasi ve proses sonucunda olusan
tehlikeli camurun da bertaraf edilmesi zorunlulugu sebebiyle ¢okeltme proseslerinin
maliyetleri yiikselmekte ve uygulamasinda sikintilar ortaya c¢ikmaktadir (Yolcubal,
2009; Malik vd., 2009; Mohan ve Pittman, 2007).

2.2.3 Adsorpsiyon

Suda bulunan As’nin giderilmesinde en c¢ok uygulanan metotlardan biri de farkli
adsorbanlarin kullanilmasi ile gergeklestirilen adsorpsiyon prosesidir. Adsorpsiyon
prosesinde, As igeren su igerisine adsorbanlarin yerlestirildigi kolon igerisinden gegirilir
ve bu gecis islemi sirasinda su igerisinde bulunan As iyonlan fiziksel ve kimyasal
kuvvetler aracilig1 ile adsorbanlara tutunur ve boylece As giderimi saglanmis olur. Aktif

karbon, iyon degistiriciler, demir, demir bilesikler, kum, silika, komiir, kirmiz1 ¢amur,
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bal¢ik ve organik polimerler As giderimi i¢in adsorpsiyon prosesinde kullanilan baslica
adsorbanlardir (Malik vd., 2009; Mohan ve Pittman, 2007; Sharma ve Sohn, 2009).
Cizelge 2.2.’de adsorpsiyon isleminde yaygin olarak kullanilan adsorbanlarin avantaj ve
dezavantajlarina yer verilmektedir.

Cizelge 2.2. As giderimi i¢in adsorpsiyon prosesinde kullanilan adsorbanlarin
ozellikleri (Malik vd., 2009; Mohan ve Pittman, 2007; Sharma ve Sohn, 2009)

Adsorban Tiirii Avantajlan Dezavantajlar

Diisiik giderim verimi,
Aktif Karbon Yaygin olarak bulunabilmesi rejenerasyon problemi,

maliyetinin ytiksekligi

Sadece diigiik pH degerlerinde
Giderim veriminin yiiksek olmasi, o o
yiiksek giderim verimi elde
Aktif Aliimin rejenerasyon isleminin uygulanarak o ) o
edilebilmesi, arsenitin arsenata
adsorbentin Omriiniin uzatilabilmesi
oksitlenmesinin gerekliligi

Siilfat ve nitrat gibi su igerisinde
bulunan diger kirleticilerin

L o giderim verimini diigiirmesi,
Giderim veriminin suyun pH _ _
) ] ] yiiksek igletme maliyeti, arsenit
. o degerinden etkilenmemesi, o o
Iyon Degistiriciler ) ) o giderim veriminin diisiik olmasi,
rejenerasyon isleminin uygulanarak ] ) o
rejenerasyon isleminin ¢amur

adsorbentin 6mriiniin uzatilabilmesi )
problemine sebep olmasi,

re¢inenin 6mriiniin ¢gok uzun

olmamasi
Diger adsorbanlara kiyasla diisiik Sadece diisiik pH degerlerinde
] L maliyetlerde yiiksek giderim yiiksek giderim verimi elde
Demir ve demir bilesikler o o o L
verimi, arsenitin arsenata edilebilmesi, rejenerasyon
yiikseltgenebilmesi isleminin uygulanamamast

Diisiik maliyetli olmasi ve diinya )
) ) ) Diger adsorbanlara kiyasla diisiik
o genelinde rahatlikla bulunabilmesi,
Kaolin kili ) ) o giderim verimi, diger kirleticilerin
rejenerasyon isleminin uygulanarak ) ] ) )
sistemi olumsuz etkilemesi
adsorbentin émriiniin uzatilabilmesi

Rahatlikla bulunabilmesi, Diger adsorbanlara kiyasla diisiik
Silika kumu rejenerasyon igsleminin uygulanarak  giderim verimi, diger kirleticilerin
adsorbentin 6mriiniin uzatilabilmesi sistemi olumsuz etkilemesi

Literatiirde As arittiminda en ¢ok kullanilan adsorbanlardan biri olan aktif karbonun g¢ok
yiiksek dozlarda uygulamalarinda bile As gideriminde etkili olmadig1 ve veriminin ¢ok
diisiik oldugu belirtilmektedir (Daus vd., 2004; Sharma ve Sohn, 2009). Daus ve
arkadaglar1 (2004), aktif karbon, zirkonyum ile yiiklenmis aktif karbon (Zr-AC),
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absorptionsmittel 3 (AM3), sifir degerlikli demir (Fe®) ve demir hidroksit graniilii (GIH)
gibi 5 farkli adsorbanin arsenat giderim verimlerini karsilastirdiklart ¢aligmalarinda
sOyle bir giderim siralamasi elde ettiklerini rapor etmislerdir: Zr-AC >> GIH = AM3 >>
Fe’ >> AC. Buradan da goriildiigii tizere aktif karbon bu adsorbanlar i¢inde en diisiik As

giderim verimi saglayan adsorban olarak belirlenmistir.

Adsorpsiyon prosesi ile icme suyunda bulunan As’nin giderimini etkileyen faktorlerin
basinda c¢ozelti igerisinde bulunan siilfat ve silikat gibi diger iyonlarin varlig
gelmektedir. Cozelti igerisinde bulunan diger iyonlar As ile beraber adsorplanabildikleri
icin As giderimini olumsuz etkileyebilmektedir (Tiirk ve Alp, 2012). Bal¢ik, kum ve
silika gibi adsorbanlarin maliyetleri diisiik olmasina ragmen aktif aliimin, demir ve
organik polimerler gibi diger adsorbanlarla karsilagtirildiginda As giderim verimleri
daha diisiiktiir. Ayrica suyun igerisinde bulunan diger kirleticilerin de bu adsorpsiyon
prosesinde adsorbanlarin As giderim verimlerini diisiirdiikleri bilinmektedir (Malik vd.,
2009; Mohan ve Pittman, 2007; Sharma ve Sohn, 2009).

Son yillarda bu tiir geleneksel sorbentlere ek olarak fungus gibi biyolojik kokenli
sorbentlerin de As gideriminde kullanimlar1 yayginlasmaktadir. Demir ile kaplanmis
siyah kif kullanilarak yapilan bir ¢alisma sonucunda %95 arsenat, %75 As giderimi

saglandig1 rapor edilmistir (Pokhrel ve Viraraghavan, 2006).

Adsorpsiyon proseslerinin As gideriminde isletmesinin kolayligi nedeniyle genellikle
kiiclik lgekli sistemlerde tercih edildigi literatiirde rapor edilmektedir. Ancak As aritim
maliyeti konvansiyonel sistemlere gore daha yiiksek oldugundan biiylik Olgekli
sistemlerde uygulanabilirligi s6z konusu degildir (Mohan ve Pittman, 2007; Smedley ve
Kinniburgh, 2002; Choong vd., 2007; Monique ve Fritz, 2003; Malik vd., 2009). Eger
suda arsenit mevcut ise oOncelikle arsenata oksitlenmeli daha sonra da adsorban
tarafindan giderilmelidir (Malik vd., 2009). Ayrica adsorbanin temizlenme islemi olan
rejenerasyon sonucu tretilen tehlikeli atik As gideriminde adsorpsiyon prosesinin
kullanilmasinin sebep oldugu en onemli isletme sorunlardan bir tanesidir (Mohan ve

Pittman, 2007).
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2.2.4 Membran prosesler

Su uygulamalarinda membran prosesleri genellikle basing ile isletilen sistemler olup
diisiik basingli membran sistemleri ve yiiksek basingli membran sistemleri olmak iizere
iki gruba ayrilmaktadir. Diisiik basingli membran sistemleri mikrofiltrasyon (MF) ve
ultrafiltrasyon (UF) sistemlerinden olusurken yiiksek basingli membran sistemleri
nanofiltrasyon (NF) ve ters osmoz (RO) sistemlerinden olusmaktadir. MF gdzenek
blytikligli 1 mikrondan biiyiik olan bakterilerin ve askida kati maddelerin giderimini
saglayabilirken UF gbzenek biiyiikligii 0,0003—0,1 mikron arasinda olan kolloidlerin ve
viriislerin giderimini saglayabilmektedir (Choong vd., 2007). Yiiksek basing ile ¢alisan
NF ve RO sistemlerinde artik gézenek biiyiikliiglinden bahsetmek miimkiin olmayip bu
sistemler genellikle ¢oziinmiis maddelerin gideriminde kullanilirlar (Malik vd., 2009).

Cizelge 2.3. Membran proseslerinin gozenek biiytikliikleri ve basing araliklar1 (Choong
vd., 2007; EPA, 2005)

Membran Prosesi Gozenek Biiyiikliigii (um) Basin¢ Arahg (psi)
Mikrofiltrasyon >1 5-45
Ultrafiltrasyon 0,0003-0,1 7-100
Nanofiltrasyon 0,001-0,0003 50-150

Ters Ozmos ~0,0005 100-150

2.2.4.1 Mikrofiltrasyon

Mikrofiltrasyon (MF) prosesi diisiik basingli membran proseslerinden birisi olup
molekiiler agirligi 50.000’nin ya da partikiil biiytikliigii 1 mikronun iizerinde olan
taneciklerin gideriminde etkilidir. Bu sebepten MF’in As gideriminde kullanilabilirligi
su igerisinde bulunan As bilesiklerinin molekiil biiytikliiklerine oldukca baglidir.
MF’nin gozenek biytikligi c¢oziinmiis ve kolloid arseniklerin etkili bir sekilde
giderimleri i¢in oldukca genistir. Bu ylizden MF partikiil halindeki As bilesiklerinin
giderimi i¢in daha uygundur. Ancak MF’nin partikiil formdaki As’yi giderebilmesi tek
basina bu prosesin As gideriminde etkili oldugunu gdstermez ¢iinkii etkili olabilmesi
i¢cin suyun icerisinde bulunan As’nin biiylik kisminin partikiil formda olmas1 gerekir.
Yer alt1 suyunda partikiil formdaki As %10’dan daha diisiik bir oranda mevcut iken
yiizey sularinda ise %0-70 arasinda degisen miktarlarda olmaktadir (EPA, 2005).

MF’nin As giderimindeki verimini artirmak i¢in MF prosesinden dnce As partikiiliiniin
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molekiil bliyiikligiinii artirict koagiilasyon ve flokiilasyon gibi yardimci prosesler
kullanilmalidir. Koagulant olarak demir floriir ve demir siilfat’in kullanildigi ve pH
olarak 6,2 ile 6,8 degerlerinin denendigi calismada seliilloz asetat ve seliilloz nitrat
membranlart ile gergeklestirilen As giderim c¢alismasinda MF ile flokulasyon
kombinasyonunun sadece MF’nin uygulandig1 durumlara gére daha yiiksek As giderimi

sagladiginmi gostermektedir (Wickramasinghe vd., 2004).

2.2.4.2 Ultrafiltrasyon

Diisiik basingli membran proseslerinden bir digeri olan olan ultrafiltrasyon (UF) prosesi
genellikle su icerisindeki kolloid ve partikiil formdaki As bilesiklerini giderebilirken
suda daha c¢ok bulunan ¢oziinmiis formdaki As bilesiklerinin gideriminde ise etkili
olamamaktadir. Bu nedenle MF prosesi gibi UF prosesi de yer alt1 suyu igerisinde
bulunan As bilesiklerini gidermek i¢in uygun bir metot olmayip ancak yiiksek kolloid
ve partikiil formda As bulunduran yiizey sular1 i¢in uygun bir alternatif metot olarak
degerlendirilmektedir (EPA, 2000). Desal GM-4040F-1020 UF membran ile sentetik
suda As giderimine yonelik yapilan bir ¢caligmada ise %48 arsenat giderilirken arsenit
giderimi sadece %10’larda kalmistir (Brandhuber ve Amy, 1998). Bazi arastirmacilar
elektrik repulsiyonuna dayanarak giderim saglayan UF prosesinin sadece gozenek
biiyiikliigiinii baz alarak giderim saglayan UF metoduna goére daha yiiksek As aritimi
sagladigin1 gozlemlemislerdir. Yapilan bazi ¢alismalar negatif yiiklii UF membraninin
sadece molekiil biiyiikliigline gore giderim saglayan yiiksiiz UF membranina gore
arsenat gideriminde daha basarili oldugunu gostermektedir. Daha yiiksek As
gideriminin nedeni olarak As iyonlar1 ile negatif yiiklii membran yiizeyi arasindaki

elektrostatik iligki sebebiyle birbirlerini etkilemeleri gosterilebilmektedir (Shih, 2005).

Ultrafiltrasyon prosesi diisiik enerji gereksinimi, diisiik basing ve yiiksek aki degerleri
ve kaynak suyunda on aritim gerektirmemesi nedeni ile metal gideriminde tercih
edilmekle birlikte As gibi diisiikk molekiil agirlikli metallerin gideriminde ¢ok etkili

olamamaktadir.

Bu noktada polimer komplekslemeli ultrafitrasyon (PEUF) prosesi sudaki organik ve
inorganikleri ayirmada oldukga etkili, uygulama potansiyeli yiiksek yeni bir metot

olarak ortaya ¢ikmistir. Bu proseste metal iyonlar1 suda ¢6ziinmiis halde bulunan
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polimerlerle reaksiyona girerek makro molekiiler biiytikliikkte kompleksler olustururlar
ve normal kosullarda UF membran go6zeneklerinden gecebilecek boyutlarda iken
reaksiyonlar sonucu makro molekiiler boyutlara ulasmalar1 sebebiyle UF membranlarda
tutunarak ortamdan uzaklastirilirlar (Canizares vd., 2005). Ayn1 zamanda UF prosesi
diisiik basing ile calistigi i¢cin diger membran prosesleri ile karsilastirildiginda daha

ekonomik olmaktadir.

Literatiirde metallerin gideriminde PEUF prosesinin basarili uygulamalarina rastlansa
da PEUF ile As giderim c¢aligsmalar1 oldukc¢a sinirl sayidadir. Bu ¢alismalardan birinde
Rivas vd. (2009) 6 farkli polimer tiiriiniin As giderim performansini arastirmiglardir. Bu
caligmada denenen polimerler sirasiyla, poly [3-(methacryloylamino) propyl]
trimethylammoniumchloride, poly [2-acryloyloxyethyl] trimethylammoniumchloride,
poly (ar-vinylbenzyl) trimethylammonium chloride, poly [2-(acryloyloxy)ethyl]
trimethylammonium methyl sulfate, poly [4-vinyl-1-methyl pyridinium) bromide ve
poly [3-(methacryloylamino)propyl] dimethyl (3-sulfopropyl) ammonium hydroxide
olarak rapor edilmistir. Bu calismanin sonuglarina gore iyon degisim grubunda kloriir
iyonu bulunduran polimer tiirlerinin yiiksek pH degerlerinde en yiiksek (%100) As(V)
giderimi sagladig1 ortaya konmustur. Bu kapsamda alternatif polimer tiirlerinin As(III)
ve As(V) giderim verimlerinin arastirilmasina ihtiya¢ duyulmaktadir. Yapilan bagka bir
caligmada ise arsenik giderimi i¢in QUAT olarak da bilinen poly-diallyldimethyl
ammonium chloride polimeri kullanilmistir ve QUAT/As molar oran1 500 civarinda
oldugunda (pH=6.5-8.5) %95’in iizerinde As giderimi saglandigr goézlemlenmistir
(Gallo vd., 2006). Ayn1 calismada pH’in As giderimine olan etkisi de arastirilmistir ve
PEUF prosesinin yiiksek pH degerlerinde (pH=8,5) daha yiiksek giderim sagladig rapor
edilmistir. Bunun nedeni ise yiiksek pH’ta polielektrot ile daha kolay kompleks
olusturabilen ¢ift degerlikli arsenat (HAsO4?) formlarmin tek degerlikli (H2AsO,)
formlara gore daha fazla sayida bulunmasidir. QUAT kullanilan bagka bir caligmada ise
As gideriminin pH 6.5-8.5 araliginda %97 nin iizerinde gergeklestigi rapor edilmistir
(Pookrod vd., 2005). Literatiirde kisith sayida olan PEUF prosesi ile As giderim
caligmalari, hem prosesinin optimizasyonu hem de yeni polimer tiirlerinin denenmesi

konusundaki ihtiyaci acikca ortaya koymaktadir.
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2.2.4.3 Nanofiltrasyon

NF yiiksek basin¢li membran proseslerinden birisi olup molekiil agirlik sinir1 UF ile ters
0zmos prosesleri arasinda yer almaktadir. Genellikle viriislerin, bakterilerin, organik
kalintilarin ve sertligin uzaklastirilmasinda kullanilan nanofiltrasyon kiigiik boyutlu
gozenek yapisi sayesinde su igerisinde partikiil halde bulunan maddelerin yani sira
¢oziinmiis olarak yer alan maddelerin de gideriminde etkili olabilmektedir. Yer alti
suyunda bulunan As bilesiklerinin %90’1 ¢6ziinmiis formda oldugu i¢in NF As giderimi
i¢in uygun bir metot olarak literatiirde rapor edilmektedir (Han vd., 2002). Kosutic vd.
(2005) dogal su ve sentetik olarak hazirladiklart As’li su ile gergeklestirdikleri
caligmada iki farkli NF membrani ile bir RO membraninin As giderim performanslarini
karsilagtirmiglardir ve NF membranlarinin RO membranina yakin diizeyde As giderimi
saglayabildiklerini rapor etmislerdir. Ayrica bu calisma sonucunda dogal sularda As
giderimi sentetik sulara gore daha yiiksek olarak bulunmustur. Sentetik olarak
hazirlanmisg As’li su ile gerceklestirilen bir ¢alismada ise NF 90 membran1 (Woongjin
Chemical) kullanilip As tiirlerinin giderimi arastirilmistir ve arsenat gideriminin %89-
96 arasinda, arsenit gideriminin ise %41-44 arasinda oldugu rapor edilmistir (Nguyen
vd., 2009). Saitua vd. (2005) farkli bir membran olan NF-300 membrani ile yaptiklari
calismada ise arsenat giderimi %93-99 arasinda gergeklesirken arsenit giderimi %30 un
altinda kalmistir. Arsenik tiirlerinin giderimi iizerine yapilan baska bir ¢aligmada ise
degisik basinglarda (0.3-1.1 MPa) 3 farklit membran (ES-10, NTR-729HF ve NTR-
7250) tiirtiniin performanslar: test edilmistir ve arsenat gideriminin arsenit giderimine
nazaran hep daha yiliksek oldugu gozlemlenmistir. Caligma sirasinda biitiin membran
tiplerinde arsenat giderimi %85’in {izerinde gerceklesirken arsenit giderimi ise ES-10
membran tipinde %62 ile %82 arasinda, NTR-729HF membran tipinde %14 ile %25
arasinda olmustur. NTR-7250 membran tipinin arsenit giderimi ise sadece %7-11
arasinda degismistir (Sato vd., 2002). Yapilan ¢alismalardan da goriilebilecegi iizere
arsenat giderimi arsenit giderimine gore hep yiiksek olmaktadir. Bunun nedeni arsenitin
dogal pH’larda (6-9) notr olarak bulunmasi sonucu membran yilizeyi ile olan
etkilesiminin diigiik olmasidir. Ancak, arsenat dogal pH’larda negatif ytiklidiir (-1 or -2)
ve NF membrani ile giderimi kolaylikla saglanabilmektedir. NF ile arsenitin giderimi
i¢cin arsenat formuna doniistiiriilmesi problemi ortaya ¢ikmaktadir. Bu donilisiim ancak

oksijen, ozon, klor ya da permanganat gibi oksitleme ajanlari yardimi ile miimkiin
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olabilmektedir (Sharma ve Sohn, 2009). Oksidasyon proseslerinin de tek baslarina As
giderim verimlerinin yoOnetmelik smir degerlerini saglayamadigi diisiiniildiigiinde
membran proseslerle birlikte hibrid uygulamalarin As gideriminde sinir degerlere
ulagsmada ¢6ziim olabilecegi degerlendirilmektedir. Arsenitin arsenata oksidasyonunda
permanagant klor, ozon gibi diger oksitleyicilere gore daha etkili oldugu bilinse de
literatlirde arsenit oksidasyonu i¢in gereken permanganat miktari hakkinda diger
oksidanlarla karsilastirildiginda yeterli bilgi mevcut degildir (Choong vd., 2007).
Nanofiltrasyon prosesinin MF ve UF proseslerine kiyasla yiiksek yatirim ve isletme

maliyeti en biiylik dezavantaj1 olarak one ¢ikmaktadir.

2.2.4.4 Ters 0zmos

Gozenek biiyiikligii 0,0005 mikron olan ve yiiksek basing ile ¢alisan RO en eski
membran teknolojisi olup kiigiik su aritma sistemlerinde en fazla kullanilan teknolojidir.
RO’nun ¢oziinmiis As tiirlerini gidermede etkili bir metot oldugu literatiirde
belirtilmekte olup (Brandhuber ve Amy, 1998; Kang vd., 2000; Fogarassy vd., 2009;
Geucke vd., 2009) iyonik etkilesim nedeniyle arsenat gideriminde arsenit giderimine
gore daha basarili oldugu yapilan calismalarda belirtilmektedir (Ning, 2002). As
tirlerinin giderimi {izerine yaptiklari ¢alismada Kang vd. (2000) iki farkli membranin
(ES-10 ve NTR-729HF) performanslarini pH 3-10 araliginda test edip arsenat
gideriminin arsenit giderimine kiyasla daha fazla gerceklestigini rapor etmislerdir. ES-
10 membrani ile arsenat giderimi %95’in {izerinde olurken arsenit giderimi %75-90
arasinda gergeklesmistir. NTR-729HF membrani ise arsenatin %80-95’ini giderirken
arsenitin sadece %?20’sini giderebilmistir. Bagka bir calismada 4 farkli ters osmoz
membraninin (TFC 4921, TFC 4820-ULPT, AG 4040 ve 4040LSA-CPA?2), 3 farkli NF
membraninin  (NF70 4040-B, HL-4040F1550 ve 4040UHA-ESNA) ve 1 UF
membraninin (GM-4040F1020) arsenik giderim performanslar1 karsilastirilmistir. Elde
edilen sonuglara gore ters 0zmos membranlarinin NF ve UF membranlarina gore As
gideriminde daha basarili olduklar1 gozlemlenmistir (Brandhuber ve Amy, 1998).
Yapilan caligmalardan da anlagilacagi {izere RO prosesi As gideriminde oldukga etkili
bir metottur ancak suyun i¢inde bulunmasi miimkiin olan demir, silika ve mangan gibi
elementlerin varliklarindan olumsuz yonde etkilenebilmektedir. Bunun sebebi bu
elementler ile membran yiizeyinin etkilesime girmesi ve As giderimini diislirmesidir.

Ayrica partikiil haldeki As tiirlerinin aritimi NF’de oldugu gibi gozeneklerde
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tikanikliklara yol agabilmektedir. Bu yiizden isletme problemleri ile karsilagsmamak ve
membranin dmriinii uzatmak i¢in bu tiir maddelerin 6n aritimi gereklidir (EPA, 2000).
RO sistemlerde rapor edilen As giderimlerine bakildiginda diisiik konsantrasyonlarda
As igeren icme suyu kaynaklari i¢in verim oldukga yiiksek (%99) rapor edilirken,
yiiksek As igeren sular i¢in bu deger diismektedir ve sizint1 suyu (permeat) kalitesinin

yonetmelikle belirtilen standartlara indirilmesi gii¢ olabilmektedir.

2.3 Yanit Yiizey Yontemi

Yanit yiizey yontemi (Response Surface Methodology) proseslerin gelistirilmesi ve
optimizasyonu i¢in gerekli istatiksel ve matematiksel tekniklerin birlikte kullanildig1 bir
yontem olup ozellikle bilimsel ¢alismalar, miihendislik ile ilgili sorunlarin ¢éziimii,
endiistriyel siireclerin gelistirilmesi, yeni bir iirlin elde edilmesi ve mevcut bir iiriiniin
gelistirilmesinde yaygin olarak kullanimi tercih edilmektedir (Myers ve Montgomery,
2002). Yontem, sistemin lizerinde etkili olan bagimsiz degiskenler ile sistemin bu
degiskenlere verecegi yanit (response) arasindaki iliskiyi belirlemek icin kullanilan
empirik modelleme tekniklerini ve proses degiskenlerinin sistemin yanitinda arzu edilen
etkiyi gosterdigi seviyelerin bulunmasi i¢in kullanilan optimizasyon tekniklerini
icermektedir (Ko¢ ve Ertekin, 2009). Yanit yiizey yontemlerinde, bir degiskenin ana
etkisinin veya diger degiskenlerle etkilesiminin yanit degiskeninin degerlerinde ne
derece Oonemli bir etkiye sahip olduguna model regresyon analizi yardimiyla karar
verilmektedir (Kokkilig, 2011). Yanit yiizey yontemi, kolay optimizasyon imkani
saglamasi, azami bilgiye ulasilmasinda az sayida deneysel veriye ihtiyag duymasi,
sistem {lizerinde etkisi bulunan parametreler arasindaki iliskiyi belirleyebilmesi ve
sistem i¢in optimum degerleri bulabilmesi gibi avantajlarindan dolayr miihendislik

alanlarinda yaygin olarak kullanilmaktadir (Turan ve Altundogan, 2011).

Icme suyunda bulunan metallerin Yanit Yiizey Yénteminin kullanilmadigi geleneksel
metotlarla gergeklestirilen giderimlerin de bagimsiz degiskenler arasindaki etkilesimin
Olctilebilmesi icin birgok deneye ihtiyag duyulmasi sebebiyle olduk¢a zaman kaybi
yasanmakta ya da bagimsiz degiskenler arasindaki etkilesim Olgiilememekte ve
optimum kosullarin elde edilmesinde sorun yaganmaktadir. Bundan dolay1 son yillarda
icme suyunda bulunan metallerin giderilmesinde PEUF yontemi ile birlikte Yanit

Yiizey Yontemi kullanilmaya baslanmistir (Cojocaru vd., 2009; Uzal vd., 2011). Yanit
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Yiizey Yontemi kullanilan sistemlerde basarili sonuglar elde edilebilmesi amaciyla
sirastyla su basamaklar takip edilmektedir: (1) biitiin bagimsiz degiskenlerin yer aldig1
deneylerin istatistiksel dizayninin hazirlanmasi; (2) deneysel sistemi etkileyebilecek
katsayilarin tahmin edilmesi; (3) deney sisteminin yeterliliginin 6lgiilmesi; (4) yiizey
yanit yontemi kullanilarak sistemin yanitlarinin 6lgiilmesi ve optimum deneysel

kosullarin belirlenmesidir (Cojocaru ve Trznadel, 2007).

Literatiirde, igme suyundan As gideriminde Yamt Yiizey yonteminin kullanildig
calisma oldukg¢a siirlidir. Az sayida ¢alismadan birisi olan ve FeCls, Fep(SOy); ve
FeSO, koagulantlarinin As(V) gideriminde kullanildigi ¢alismada sistemi etkileyen
bagimsiz degiskenler olarak besleme ¢ozeltisi As (V) konsantrasyonu, pH ve koagulant
miktar1 belirlenmistir ve her ii¢ koagulant tiirii ile de %90’1n iizerinde As(V) giderim
verimi elde edilmistir. Ayrica her li¢ koagulant i¢in tasarlanan modelin istatistiki agidan
gecerli, anlamli ve gilivenilir aralikta oldugu gozlemlenmistir (Bagkan ve Pala, 2009).
Yanit Yiizey Yonteminin PEUF ile birlikte igme suyundan kobalt giderimi igin
kullanildig1 baska bir calismada ise bagimsiz degiskenler olarak besleme c¢ozeltisi
kobalt konsantrasyonu, polimer/kobalt orani ve besleme ¢ozeltisi pH’s1 belirlenmistir ve
calisma sonunda tasarlanan modelin istatistiki agidan gecerli, anlamli ve giivenilir
aralikta oldugu ve deney kosullarmin farklilagsmasina gore %17 ile %94 aralifinda

kobalt giderimi elde edildigi gozlemlenmistir (Cojocaru vd., 2009).
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BOLUM 11l MATERYAL VE METOT

3.1 Kimyasallar

Deney ¢ozeltisinin  hazirlanmasinda Sodium Arsenate Dibasic Heptahydrate
(HAsNa,O4.7H,0O,  Sigma-Aldrich, MA: 312,01) kullanilmistir.  Deneylerde
vinylsulfonic acid sodium (VSA, Sigma-Aldrich, MA:130,10), poly(sodium 4-
styrenesulfonate) (PSS, Sigma-Aldrich, MA:70.000) ve polyacrylamide (PAC, Sigma-
Aldrich, MA:10.000) olmak tiizere ii¢ farkli polimerin As giderim performanslar
degerlendirilmistir. Deneylerde kullanilan polimerlerin yapilart asagidaki sekillerde

verilmigtir.

mn
O=$=D
ONMNa

Sekil 3.1. Polysodium 4-styrenesulfonate (PSS) polimerinin kimyasal yapisi

Os NH>

- -n
Sekil 3.2. Polyacrylamide (PAC) polimerinin kimyasal yapisi

Sekil 3.3. Vinylsiilfonik asit (VSA) polimerinin kimyasal yapisi
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Deneyler sirasinda su Orneklerinin pH’s1i, HCl ve NaOH c¢ozeltileri ile ayarlanmistir.
Deneylerde kullanilan tiim cam malzemeler nitrik asitle yikandiktan sonra saf su ile
durulanip ve 105°C de kurutulduktan sonra kullanilmistir. Deneylerde kullanilan tiim
kimyasallar analitik saflikta temin edilmis ve tim c¢ozeltiler deiyonize su ile

hazirlanmstir.

3.2 Membranlar

Calismada 5 kDa molekiiler agirligi boyutunda Polyethersulfone (CA, Millipore)
malzemeden {liretilmis UF membranlar1 kullanilmistir. Deneylerden 6nce membranlar

24 saat deiyonize suda bekletilmistir.

3.3 Analizler

Deneyler siiresince sisteme verilen giris suyunda ve deney sirasinda toplanan permeat
orneklerinde As konsantrasyonu Mersin Universitesi ileri Teknoloji Egitim, Arastirma
ve Uygulama Merkezinde Agilent 7500 ce ICP-MS ile, pH ve iletkenlik parametreleri
de Thermo Scientific Orion 3 Star pH Benchtop ile 6l¢lilmiistiir.

Deneyler sonucu elde edilen degerlerin ANOVA ile analizi ise Design Expert 7.0

programui ile gerceklestirilmistir.

3.4 Kesikli Polimer Komplekslemeli Ultrafiltrasyon (PEUF) Deneyleri

UF deneyleri, suyun pH’sinin, besleme c¢ozeltisi As konsantrasyonunun Ve
polimer/metal oraninin bir fonksiyonu olarak UF membranlarinin tek baslarina ve
polimerler kullanilarak As giderimindeki verimlerini belirlemek amaciyla kesikli olarak

yiirtitiilmiisgtir.

Deneysel tasarimda, besleme ¢6zeltisi pH degerinin etkisi 4-10, besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonunun (Co, ppb) etkisi 150-500 ppb ve polimer/As (r, w/w) oraninin etkisi
2-5 degerleri arasinda incelenmistir. Orneklere 6nceden belirlenen miktarda polimer ve
As eklendikten sonra pH degeri istenen seviyeye ayarlanmig ve bu ¢ozelti 1 saat
110 rpm hizla karigtirilmistir. Deneylerde kullanilmak {izere hazirlanan ¢ozelti hacmi

500 mL’dir. PEUF deneyleri bir saat karistirmanin sonunda karistirmali kesikli
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filtrasyon tinitesine 250 ml Ornek eklenerek 3 bar basing altinda (25+2°C)
gerceklestirilmistir. Membran yiizeyindeki Ornegin karigmasini saglamak amaciyla

manyetik karistirict izerine (110 rpm) yerlestirilmistir.

Sekil 3.4. Kesikli filtrasyon deney sistemi

Her bir deney basta hiicreye konulan ¢ozeltinin %80°1 membrandan gegtikten sonra
tamamlanmistir. Her deneyin sonunda membran hiicresi ve membran deiyonize su ile
yikanmig, membranin saf su akisi kontrol edilmis ve akidaki azalmanin %35 in {izerinde

oldugu tespit edildiginde yeni membran kullanilmistir.

3.5 Deneylerin Tasarlanmasi ve Yamt Yiizey Modellemesi

Bu calismada, sistemin lizerinde etkili olan bagimsiz degiskenlerinin birbirleri ile
etkilesimlerinin belirlenebilmesi, bu degiskenlerin sistemin yanitinda arzu edilen etkiyi
gosterdigi seviyelerin bulunabilmesi, kolay optimizasyon imkan1 saglamasi ve en fazla
bilgiye ulasilmasinda az sayida deneysel veriye ihtiyac duymasi gibi sebeplerden igme
suyunda bulunan As’in giderilmesinde PEUF ile birlikte istatiksel ve matematiksel
yontemlerin birlikte kullanildigi bir metot olan yanit yiizey yontemi kullanilmistir.
Gergeklestirilen literatiir taramas1 sonucunda sistemin dizayninda ve modellemesinde
besleme ¢ozeltisi igerisinde bulunan As konsantrasyonu (C,, ppb), polimer

konsantrasyonunun As konsantrasyonuna orani (r, w/w) ve besleme ¢dzeltisinin pH
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degeri bagimsiz degiskenler olarak se¢ilmistir ve bu degiskenlerin birbirlerini ve sistemi
nasil etkiledikleri yanit yiizey yontemi kullanilarak belirlenmeye calisilmistir. Segilen
bagimsiz degiskenlerin alt ve iist sinirlar1 Cizelge 3.1°de gosterilmektedir.

Cizelge 3.1. PEUF deneyleri bagimsiz degiskenlerinin alt ve {ist sinir degerleri

Bagimsiz Degiskenler Alt Siir Ust Sinir
Besleme Cozeltisi As
112,4 537,6
Konsantrasyonu - C, (ppb)
Polimer/As - r (w/w) 1,678 5,323
pH 3,35 10,65

Secilen bagimsiz degiskenler kullanilarak 3 bagimsiz degiskenli ortogonal merkezi
kompozit tasarimi sonucu toplam 16 deney gerceklestirilmistir. Sistem igin belirlenen
bagimsiz degiskenlerin gergek (actual) ve kodlu (coded) degerleri ile calisma araliklar
Cizelge 3.2°de verilmistir.

Cizelge 3.2. Deney dizayninda kullanilan bagimsiz degiskenlerin mevcut ve kodlu
degerleri ile calisma araliklari

Bagimsiz Kodlu seviyelerin mevcut degerleri

Degiskenler Sembol -0l -1 0 +1 +a
Besleme Cozeltisi
As Konsantrasyonu - X1 112,4 150 325 500 537,6
Co (ppb)
PO"T;;\’/@S ' X, 1,678 2 3,5 5 5,323
pH X3 3,35 4 7 10 10,65

a = 1,215 (3 bagimsiz degiskenli ortogonal Merkezi Kompozit Tasarimi igin eksen
noktast)

Deneylerin planlamasinda ortogonal Merkezi Kompozit Tasarim (Central Composite
Design) (MKT) kullanilmistir. Tasarim, bagimsiz degiskenlerin olagan diisiik (-1) ve
yiiksek (+1) degerler olarak kodlandigi faktdrel dizaynlar ile tasarim noktasindan a
kadar uzaklikta konumlanmis eksenel ve deneysel hata varyanslarinin tahmin

edilebilmesi i¢in yinelenebilen merkezi noktalar1 icermektedir.

Deney verilerini merkezi kompozit tasarima gore uyarlamak icin genellikle ikinci
dereceden bir polinomiyal model gelistirilmektedir. Regresyon ya da ampirik esitlik
olarak da bilinen Yanit Yiizey YOntemi asagidaki gibi belirtilmis bir iliski

sergilemektedir:

Y =b0+_zu=l:bixi+Zu=1:biixi2+zu:bijxixj (3.1)

i<j
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Xi€ Q; Q={x; | -a<xj<+a}; i=1,2,3;

Y = sistemin Ongoriilen cevabi (6ngoriilen As giderimi);
Xi = bagimsiz degiskenlerin kodlu seviyeleri;

bo, bi, bii, bjj = regresyon sabitleri;

u = bagimsiz degisken sayisi;

a = 1,215 (eksen noktast);

Belirlenen bagimsiz degiskenlerin kod degerleri ile gergek degerlerini igeren MKT

deney seti Cizelge 3.3’de gosterilmektedir.

Deneylerde, bagimsiz degiskenlerin kendi aralarinda nasil etkilesime girdiklerini ve bu
etkilesimlerin bagimli degisken iizerindeki etkilerini analiz etmek ile modelin istatistiki
acidan anlamli olup olmadiginin belirlenebilmesi i¢in ¢ok parametreli ve ¢ok seviyeli
modellerde kullanilan bir analiz yontemi olan ANOVA (analysis of variance)
kullanilmistir. ANOVA, istatiksel tekniklerin genel toplami olup yanit degiskeni ile
bagimsiz degiskenler arasinda dogrusal bir iliski olup olmadigini denemek igin

kullanilan bir yontemdir (Kokkilig, 2011).

ANOVA’da ilk olarak gruplar arasi varyansin gruplarin kendi igerisinde bulunan
varyansina oranini belirten F-degeri belirlenir. F-degeri, yani gruplar arasi varyansin
grup i¢i varyansa orani 1’den ne kadar farkli olur ise model o derece anlamli olur ve
gruplar arasindaki varyans farkliliginin bagimsiz degiskenlerden kaynaklandigini
gosterir. Eger F-degeri 1’e yakin bir deger ise gruplar arasindaki varyans farklilig

bagimsiz degiskenlerden ziyade sanstan ve hatadan dolay1 kaynaklanmaktadir.

ANOVA’da genelde anlamlilik diizeyi (P-degeri) olarak 0,05 kabul edilmekte olup
anlamlhilik diizeyinin 0,05 alinmas1 test sonucunda verilen kararin dogrulugunun %95

giivenli oldugu anlamina gelmektedir (Cojocaru vd, 2009). Test sonucunda kararin
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giivenli bir aralikta olabilmesi i¢in P-degerinin 0,05’ten kiiclik bir deger olmasi

gerekmektedir.

Cizelge 3.3. PEUF deneyleri icin kodlu ve gercek deneysel kosullar

Bagimsiz Degiskenler

Besleme Cozeltisi )
Deney  Deney Polimer/As pH
~As Konsantrasyonu
Numaras1  Tipi

Seviye r Seviye Seviye
Co (ppb) pH

(x)  (wiw)  (x2) (X3)
1 01 150 -1 2 -1 4 -1
2 02 150 -1 2 -1 10 1
3 03 150 -1 5 1 10 1
4 04 500 1 5 1 10 1
5 05 500 1 2 -1 4 -1
6 06 500 1 2 -1 10 1
7 o7 150 -1 5 1 4 -1
8 08 500 1 5 1 4 -1
9 C1l 325 0 3,5 0 7 0
10 C2 325 0 35 0 7 0
11 S1 112,4 -0 3,5 0 7 0
12 S2 325 0 3,5 0 3,35 -0
13 S3 325 0 3,5 0 10,65 +a
14 S4 325 0 1,68 -0 7 0
15 S5 537,6 +a 3,5 0 7 0
16 S6 325 0 5,32 +a 7 0

a= 1,215, O = Ortogonal, C = Center, S = Surface

Bunlara ek olarak modelin deneysel veriyi gerg¢ekten tanimlayip tanimlamadigimnin
kontroliiniin gergeklestirilebilmesi i¢in regresyon katsayisi (R?) ile modeldeki faktor
sayilarinin etkisini belirten istatistiki bir deger olan diizeltilmis regresyon katsayisinin
(Radjz) degerleri de kontrol edilmelidir. Hem R? hem de Radj2 degerleri 0 ile 1 arasinda
birer deger olup her iki degerin de 1’e yakin ¢ikmasi gézlenen ve model sonucu bulunan

degerler arasindaki iligkinin iyi oldugunu gostermektedir (Kokkilig, 2011).
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Modelin uygunlugunun tanimlanmasinda katsayilara ek olarak gozlenen ¢iktilar ile
tahmin edilen ¢iktilar arasindaki fark olan kalintilarin (residuals) da incelenmesi
gerekmektedir. Kalintilarin incelenmesinin en iyi metodu normal olasilik ve model

degerlerine karsilik grafiklerinin ¢izilmesidir.
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BOLUM IV BULGULAR VE TARTISMA

4.1 PAC polimeri ile As gideriminde yanit yiizey modellemesi

PEUF deneylerinde As giderimi i¢in kullanilan PAC polimeri i¢in ortogonal MKT ve
deney sonuglarindan e¢lde edilen tasarim yanitt (As giderimi, %) Cizelge 4.1’de

verilmektedir:

Cizelge 4.1. PAC polimeri igin ortogonal merkezi kompozit tasarimi ve deney yanitlari

Bagimsiz Degiskenler Yanitlar

Besleme Cozeltisi ) As
Deney  Deney Polimer/As pH S
As konsantrasyonu Giderimi

Numarast ~ Tipi : : i
Co Seviye r Seviye H Seviye Y

(ppb) (x1)  (whw)  (x2) (x3) (%)
1 o1 150 -1 2 -1 4 -1 41,7
2 02 150 -1 2 -1 10 1 94,4
3 03 150 -1 5 1 10 1 91,1
4 04 500 1 5 1 10 1 65,9
5 05 500 1 2 -1 4 -1 50,7
6 06 500 1 2 -1 10 1 73
7 07 150 -1 5 1 4 -1 38,5
8 08 500 1 5 1 4 -1 57,4
9 Cc1 325 0 3,5 0 7 0 28,1
10 C2 325 0 3,5 0 7 0 50,6
11 S1 1124 - 3,5 0 7 0 78,6
12 S2 325 0 3,5 0 3,35 -a 38,7
13 S3 325 0 3,5 0 10,65  +o 97,8
14 sS4 325 0 1,68 “a 7 0 56,6
15 S5 5376  +a 3,5 0 7 0 75,2
16 S6 325 0 5,32 +a 7 0 54,8

a= 1215

Cizelge 4.1°de verilen deney sonuglart baz alindiginda sistemin kodlu degerleri icin

ikinci dereceden yanit yiizey yontemi denklemi su sekilde gergeklesmektedir:
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Y =39,11 — 2,08 x; — 0,83 X, + 18,98 X3 + 0,76 X1X2 — 9,31 X1X3 — 1,74 X,X3 + 18,56 X;°
+ 4,20 X,° + 12,70 X3 (4.1)

X1 = Besleme Cozeltisi As Konsantrasyonu — C, (ppb);

X2 = Polimer / As Konsantrasyonu — r (w/w);

X3 = Besleme Cozeltisinin pH’s1;

oldugu i¢in denklemimiz gercek degerler uygulandiginda su sekilde gergeklesmektedir:

Y =39,11 - 2,08C, — 0,83 r + 18,98 pH + 0,76 Cor — 9,31 CopH — 1,74 rpH + 18,56 C,’
+4,20 r* + 12,70 pH? (4.2)

112,4 < Co < 537,6 (pph);
1,68 <r<5,32 (W/w);
3,35 <pH < 10,65;

Cizelge 4.2’de PAC polimeri ile gerceklestirilen PEUF deneylerinin giderim katsayilari
icin ANOVA tablosuna yer verilmistir.

Cizelge 4.2. PAC polimeri icin ANOVA tablosu

Kaynak  DF sSSP MS®  F Degeri P Degeri R’ Ragj”
Model 10 6638,5  809,3 25,68 00012 0979 0941
Kalan 5 141,9 28,4

Toplam 15 6780,4

% Degree of freedom (bagimsizlik derecesi)
® Sum of squares (kareler toplami)
¢ Mean Square (ortalama kareler)

Modelde, ANOVA tablosuna gore F-Degeri 25,68, P-Degeri ise 0,0012°dir. F-degeri
1’den olduk¢a uzak bir deger oldugu i¢in model anlamli olup P-degeri de 0,05’ten

kiiglik bir deger oldugu i¢in test sonucunda verilen karar giivenilirdir. Bunlara ek olarak
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modelde regresyon katsayist (R%) ise 0,979 olup istenilen deger olan 1’¢ oldukgca

yakindir ve diizeltilmis regresyon katsayisi (Radj2 =0,941) ile uyumludur.

Sekil 4.1’de modelin uygunlugunun tanimlanmasinda bir diger 6nemli parametre olan
kalintilarin ~ (residuals) normal olasilik dagilimi  verilmektedir. Sekilden de

goriilebilecegi lizere modelde normallikten ciddi bir sapma gézlemlenmemektedir.

90 g % Olasihk -

80 m

I T I I T
-6 64342 -3.40038 -0.157341 3.0857 6.32874

Kareler Farki (Kalintilar)

Sekil 4.1. PAC polimeri i¢in kalintilarin normal olasilik dagilimi
Kalintilarin model degerlerine karsi grafigi ise Sekil 4.2°de verilmektedir. Grafikten
gozlemlendigi lizere kalintilar belli bir yapiy: takip etmemekte, diger bir degiskene ve
tahmin edilen yanita bagli degildir. Bu durumda modelin dogru oldugunu ve

varsayimlarin saglandigini kanitlamaktadir.

532874 —| =
|
[ |
3.0857 —
Kalntilar
m - =
-0.157341 — o =
- - ~
]
-3.40038 —| m
-
-6.64342 [ |
I I I I I
28.56 4536 63.15 80.45 97.74

Model tarafindan hesaplanan deger

Sekil 4.2. PAC polimeri i¢in hesaplanan degerlere kars1 kalintilarin dagilim
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Biitin bu sonuglar PAC polimeri kullanilarak gerceklestirilen As giderimi ig¢in
tasarlanan yanit yiizey modelinin ¢alisilan deney kosullarinda istatistiki agidan gegerli

(validated), anlaml1 ve giivenilir oldugunu kanitlamaktadir.

Sekil 4.3 ve Sekil 4.4’de PAC/As oraninin merkezi seviyede sabitlendigi kosullarda
besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile pH degerinin As giderimine olan etkileri

gorilmektedir.

Her iki sekilden de anlasilabilecegi iizere besleme c¢ozeltisi pH degerinin As
gideriminde dogrudan bir etkisi bulunmaktadir. pH degeri artik¢a As giderim verimi de
artmakta iken pH degeri diistikce As giderimi de diismektedir. Besleme ¢ozeltisi
konsantrasyonu 150 ppb ve PAC/As orani 2 oldugu kosullar altinda pH degerinin 4’den
10’a yiikseltilmesi ile As giderim verimi %41,7°den %94,4’e ylikselirken besleme
¢ozeltisi konsantrasyonu 500 ppb ve PAC/As orant 2 oldugu kosullar altinda pH
degerinin 4’den 10’a yiikseltilmesi ile ise As giderim verimi %350,7°den %73’e
yiikselmektedir. Bunun nedeni ise yiiksek pH degerlerinde polimer ile daha kolay
kompleks olusturabilen ¢ift degerlikli arsenat (HAsO;?) formlarmin tek degerlikli
(H2AsO;) formlara goére su igerisinde daha fazla sayida bulunmasi ile

aciklanabilmektedir (Gallo vd., 2006).
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Sekil 4.3. PAC polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile pH’1n As
giderimine olan etkileri ile ilgili yiizey yanit grafigi
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Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonun As giderimine olan etkisi incelendiginde diisiik
pH kosullarinda besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun artmasi ile As giderim
veriminin arttigi gézlemlenmektedir. Besleme ¢6zeltisi pH degerinin 4 ve PAC/As
oraninin 2 oldugu kosullar altinda besleme ¢d6zeltisinin 150 ppb’den 500 ppb’ye
yiikseltilmesi ile %41,7 olan As giderim verimi %350,7’ye yiikselir iken besleme
¢ozeltisi pH degerinin 4 ve PAC/As oraninin 5 oldugu kosullar altinda besleme
¢ozeltisinin 150 ppb’den 500 ppb’ye yiikseltilmesi ile ise As giderim verimi %38,5’ten
%357.,4’e yiikselmektedir.

------

Co (ppb) =

Sekil 4.4. PAC polimeri i¢gin besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile pH’1n As
giderimine olan etkileri ile ilgili kontur grafigi

Besleme ¢ozeltisi pH degerinin yiiksek bir deger oldugu kosullar altinda yukaridaki
durumun tam tersine besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun diigmesi ile As giderim
veriminin artti1 gozlemlenmektedir. Besleme ¢ozeltisi pH degeri 10 ve PAC/As oran1 5
iken besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 500 ppb’den 150 ppb’ye diismesi ile As
giderim verimi de %65,9°dan %91,1’e ylikselmistir. Besleme ¢ozeltisi pH degeri 10 ve
PAC/As orani 2 iken besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 500 ppb’den 150 ppb’ye
diismesi ile ise As giderim verimi de %73’den %94,4’¢ yiikselmistir. Ancak besleme
cozeltisi As konsantrasyonun As giderimi {izerine olan etkisinin pH degeri kadar etkili

olmadig1 goriilmektedir.

32



Sekil 4.5 ve Sekil 4.6’da PAC/As orani ile besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun As

giderimine olan etkileri goriilmektedir.

Y]

Sekil 4.5. PAC polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile PAC/As oraninin
As giderimine olan etkileri ile ilgili yiizey yanit grafigi

Sekil 4.5 ve 4.6’dan anlasilabilecegi tizere hem besleme ¢6zeltisi As konsantrasyonunun
hem de PAC/As oranmin As giderimi iizerinde ciddi etkileri bulunmamaktadir ve en

onemli etkinin besleme ¢ozeltisi pH degeri faktorii ile elde edildigi tespit edilmistir.

pH degerinin 4 oldugu kosullar altinda besleme c¢ozeltisi As konsantrasyonunun
150 ppb’den 500 ppb’ye ve PAC/As oraninin 2’den 5’e yiikseltilmesi ile As giderim
verimi %41,7°den %57,4’e ylikseldigi gozlemlenmistir. pH degeri 10 iken besleme
cozeltisi As konsantrasyonunun 150 ppb’den 500 ppb’ye ve PAC/As oraninin 2’den 5’°e
yiikseltilmesi ile ise tam tersi bir etki gézlemlenmis ve As giderim verimi %94,4’ten
%65,9’a diismiistiir. pH degerinin 4 ve besleme c¢ozeltisi As konsantrasyonunun
150 ppb oldugu kosullar altinda PAC/As oranmin 2’den 5’¢ yiikseltilmesi ile As
giderim verimi %41,7°den %38,5’e, pH degerinin 10 ve besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonunun 150 ppb oldugu kosullar altinda ise PAC/As oranmin 2’den 5’e
yiikseltilmesi ile As giderim verimi %94,4’den 91,1°e diismiistiir. Ancak pH degeri 4 ve
PAC/As orani1 2 iken besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 150 ppb’den 500 ppb’ye
yiikseltilmesi ile As giderim verimi %41,7 den %50,7’ye, pH degeri 4 ve PAC/As orani
5 iken besleme cozeltisi As konsantrasyonunun 150 ppb’den 500 ppb’ye yiikseltilmesi
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ile ise As giderim verimi %38,5’den %57°4’e yiikselmistir. Bu sonuglar besleme
cozeltisi As konsantrasyonunun PAC/As oranina gore As giderim verimini daha fazla

etkiledigini kanitlamaktadir.

[ B |

Co (ppb)

Sekil 4.6. PAC polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile PAC/As oraninin
As giderimine olan etkileri ile ilgili kontur grafigi

Sekil 4.7 ve Sekil 4.8 pH degeri ile PAC/As oraninin As giderimine olan etkilerini
gostermektedir. Her iki sekilden pH degerinin As giderimine olan etkisi rahatlikla

gortlebilmektedir.

PAC/As orani faktoriindeki degisikligin As giderimindeki etkisi degerlendirildiginde bir
azalma yada artis yoniinde kayda deger bir degisim gozlenmemistir. Besleme ¢ozeltisi
As konsantrasyonu 150 ppb ve pH degeri 4 iken PAC/As oraninin 2’den 5’¢
yiikseltilmesi ile As giderim verimi %41,7’den %38,5’e diismiistiir. Besleme ¢6zeltisi
As konsantrasyonunun 150 ppb ve pH degerinin 10 oldugu deneylerde PAC/As oraninin
2’den 5’e yiikseltilmesi ile As giderim veriminde % 94.4’den %91.1’e bir azalma tespit
edilmistir. Bu noktada pH degerinin As gideriminde PAC/As oranina gore ¢ok daha
etkili oldugu ¢ok daha acik bir sekilde goriilmektedir.
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Sekil 4.7. PAC polimeri i¢in pH ile PAC/As oraninin As giderimine olan etkileri ile
ilgili yanit ylizey grafigi

10.00 — ¥ (%
£9.0702 .
623771

54.7841

8.50 —

47.1911

pH 39.5981

7.00 —
550 —

4.00
1 I r
350 425 5.00

2.00 275

Sekil 4.8. PAC polimeri i¢in pH ile PAC/As oraninin As giderimine olan etkileri ile
ilgili kontur grafigi
PAC polimeri ile gerceklestirilen deney sonuglarina genel olarak bakildiginda, bagimsiz

degiskenlerden besleme ¢ozeltisi pH degerinin sistem iizerinde 6nemli derecede etkili

oldugu tespit edilmis, diger bagimmsiz degiskenlerin (besleme ¢ozeltisi  As

konsantrasyonu ve PAC/As konsatrasyonu) pH’in etkisine kiyasla As giderim
veriminde ¢ok da fazla etkili olmadiklar1 gozlemlenmistir. PAC polimeri ile
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gerceklestirilen PEUF deneylerinde yiiksek pH degerlerinde %90°larin iizerinde AS
giderimleri elde edilmistir.

4.2 VSA polimeri ile As gideriminde yamit yiizey modellemesi

VSA polimeri ile gergeklestirilen PEUF deneyleri i¢in tasarlanan ortogonal MKT ve

deney sonuglarina ait tasarim yanitlari (As giderimi) Cizelge 4.3’de verilmektedir:

Cizelge 4.3’de verilen deney sonuglar1 baz alindiginda sistemin kodlu degerleri i¢in

ikinci dereceden yanit yiizey yontemi denklemi su sekilde gergeklesmektedir:

Y =17,52 - 3,96 x; — 0,44 X + 12,89 X3 (4.3)

X1 = Besleme Cozeltisi As Konsantrasyonu — C, (ppb);

Xz = Polimer / As Konsantrasyonu — r (w/w);

X3 = Besleme Cozeltisinin pH’s1;

oldugu i¢in denklemimiz gercek degerler uygulandiginda su sekilde ger¢eklesmektedir:

Y = 17,52 — 3,96 C, — 0,44 r + 12,89 pH (4.4)

112,4 < Co < 537,6 (ppb);

1,68 <r<5,32 (Wiw);

3,35 <pH < 10,65;
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Cizelge 4.3. VSA polimeri i¢in ortogonal merkezi kompozit tasarimi ve deney yanitlar

Bagimsiz Degiskenler Yanitlar
Besleme Cozeltisi ) As

Deney Deney Polimer/As pH o

o As konsantrasyonu Giderimi

Numarast  Tipi i i i
Seviye r Seviye Seviye Y
C, (ppb) pH

(X1) (Wiw) (X2) (X3) (%)
1 01 150 -1 2 -1 4 -1 17,0
2 02 150 -1 2 -1 10 1 10,1
3 03 150 -1 5 1 10 1 41,3
4 04 500 1 5 1 10 1 37,9
5 05 500 1 2 -1 4 -1 50,3
6 06 500 1 2 -1 10 1 8,5
7 o7 150 -1 5 1 4 -1 26
8 o8 500 1 5 1 4 -1 11,2
9 C1l 325 0 3,5 0 7 0 5,0
10 C2 325 0 3,5 0 7 0 24,6
11 S1 112,4 -0 3,5 0 7 0 53
12 S2 325 0 3,5 0 3,35 -0 4,0
13 S3 325 0 3,5 0 10,65 +a 27,8
14 S4 325 0 1,68 -0 7 0 16,2
15 S5 537,6 +a 3,5 0 7 0 3,4
16 S6 325 0 5,32 +a 7 0 2,7

Cizelge 4.4°de giderim katsayilar1 icin ANOVA tablosuna yer verilmistir.
Cizelge 4.4. VSA polimeri icin ANOVA tablosu

Kaynak  DF SS MS  FDegeri PDegeri R’ Ragj”
Model 4 24718 11435 8,21 0,0038 0,691 0,607
Kalan 11 890 80,9

Toplam 15 3361,8

Elde edilen sonuglara gore F-degeri 8,21 ile 1’den uzak bir deger ve P-degeri 0,0038
degeri ile 0,05’ten kiigiik bir degerdir ve bu sebeple model istatistiki agidan anlamli ve
giivenilirdir. Ancak regresyon katsayisi (R?) ve diizeltilmis regresyon katsayisi (Radjz)
sirastyla 0,691 ve 0,607 degerleri ile istenilen deger olan 1°den uzaktir. Bu durum

modelin deneysel veriyi yeterince iyi tanimlamadigini gostermektedir. Ancak, Sekil
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4.9da verilen kalintilarin normal olasilik dagilimi incelendiginde ise modelde

normallikten ciddi bir sapma gozlemlenmedigi goriilebilmektedir.
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Sekil 4.9. VSA polimeri i¢in kalintilarin normal olasilik dagilimi

Kalintilarin model degerlerine kars1 grafigi ise Sekil 4.10°da verilmektedir. Grafikten
gozlemlendigi lizere kalintilar belli bir yapiy: takip etmemekte, diger bir degiskene ve

tahmin edilen yanita bagl degildir.
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Sekil 4.10. VVSA polimeri i¢in hesaplanan degerlere karsi kalintilarin dagilimi

Her ne kadar F-degeri, P-degeri, kalintilarin normal olasilik dagilimi ve hesaplanan
degerlere karsi kalintilarin dagilimi incelendiginde VSA polimeri ile gergeklestirilen
deneyler i¢in tasarlanan modelin istatistiki agidan anlamli ve giivenilir oldugu sonucuna
ulasilsa da regresyon katsaysi (R?) ve diizeltilmis regresyon katsayisi (Radjz) degerleri

1’den uzak degerler oldugu i¢in modelin deneysel veriyi Yyeterince tanimlayamadigi
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sonucuna ulasilmaktadir. VSA ile gerceklestirilen yanit yiizey modellemesinde model
deneysel veriyi yeterince tanimlayamadigl i¢in yanit yiizey ve kontur grafiklerinde

yorumlanabilen yiizeyler elde edilememistir.

4.3 PSS polimeri ile As gideriminde yanit yiizey modellemesi

As giderimi i¢in kullanilan {i¢ polimer tiirii i¢erisinden en diisiik giderim verimlerinin

elde edildigi polimer tiirii PSS olarak gerceklesmistir.

PSS polimeri igin tasarlanan ortogonal Merkezi Kompozit Tasarimi ve tasarimin

yanitlar1 (As giderimi) Cizelge 4.5’de verilmektedir:

Cizelge 4.5. PSS i¢in ortogonal merkezi kompozit tasarimi ve deney yanitlari

Bagimsiz Degiskenler Yanitlar

Deney  Deney Besleme Cozeltsi Polimer/As pH ] AS_ ]

Numarasi  Tipi As konsantrasyonu Giderimi

Co Seviye r Seviye H Seviye Y

GPb) ) W) ) ) ()
1 01 150 -1 2 -1 4 -1 9,1
2 02 150 -1 2 -1 10 1 4,9
3 03 150 -1 5 1 10 1 11,8
4 04 500 1 5 1 10 1 8,0
5 05 500 1 2 -1 4 -1 8,0
6 06 500 1 2 -1 10 1 54
7 o7 150 -1 5 1 4 -1 21,9
8 08 500 1 5 1 4 -1 8,5
9 Cl 325 0 3,5 0 7 0 15,8
10 C2 325 0 3,5 0 7 0 57
11 S1 112,4 -0, 3,5 0 7 0 5,0
12 S2 325 0 3,5 0 3,35 -0, 5,8
13 S3 325 0 3,5 0 10,65 +a. 21,8
14 S4 325 0 1,68 -0, 7 0 9,8
15 S5 537,6 +a. 3,5 0 7 0 2,5
16 S6 325 0 5,32 +a 7 0 1,5
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Cizelge 4.5’de verilen deney sonuglari1 baz alindiginda PSS polimeri i¢in sistemin kodlu

degerleri i¢in ikinci dereceden Yyanit Yiizey Yyontemi denklemi su sekilde

ger¢eklesmektedir:

Y =516 +0,94 x; — 1,64 X, + 2,86 X3 + 0,11 X1X> + 0,81 X1X3 — 3,44 Xox3 — 0,44 X;|_2 +
0,47 X, + 5,72 X3* (4.6)

X1 = Besleme Cozeltisi As Konsantrasyonu — C, (ppb);

Xz = Polimer / As Konsantrasyonu — r (w/w);

X3 = Besleme Cozeltisinin pH’si;

oldugu i¢in denklemimiz ger¢ek degerler uygulandiginda su sekilde gergeklesmektedir:

Y =516+ 0,94 C, — 1,64 1 + 2,86 pH + 0,11 Cor + 0,81 CopH — 3,44 rpH — 0,44 C,2 +
0,47 r* + 5,72 pH? 4.7)

112,4 <C, < 537,6 (ppb);

1,68 <r<5,32 (W/w);

3,35 <pH < 10,65;

PEUF deneylerinde kullanilan {iglincii polimer olan PSS polimeri ile elde edilen veriler

igin istatistiki degerlendirmeleri igeren ANOVA tablosu Cizelge 4.6’da verilmistir.
Cizelge 4.6. PSS i¢cin ANOVA tablosu

Kaynak  DF SS MS  FDegeri PDegeri R’ Ragj”
Model 10 394,1 72,8 1,31 0,4017  0,7022  0,1662
Kalan 11 153,3 30,66

Toplam 15 547,4
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Cizelge 4.6’daki ANOVA tablosundaki sonuglar incelendiginde PSS polimeri ile As
giderimi i¢in tasarlanan modelin F-degeri 1,31 ile 1°e oldukga yakin ve P-degeri 0,4017
degeri ile 0,05’ten biiyiik bir degerdir ve bu sonuglardan dolay1r model istatistiki agidan
anlamli ve giivenilir bir model olmadigr degerlendirilmektedir. Ayrica tasarlanan
modelin determinasyon katsayis1 (R?) ve ayarlanmis determinasyon katsayisi (Radjz)
sirastyla 0,7022 ve 0,1662 degerleri ile istenilen deger olan 1’den uzaktirlar. Sekil
4.11’de modelin uygunlugunun tanimlanmasinda bir diger 6nemli parametre olan
kalintilarin ~ (residuals) normal olasihik dagilimi  verilmektedir. Sekilden de

goriilebilecegi lizere modelde normallikten bir sapma gozlemlenmemektedir.
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9% a0 — m

Olasllik 80 — -
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I I I I I
-5.51587 -2.73551 0.0443401 2.8252 5.60555

Kalintilar

Sekil 4.11. PSS polimeri i¢in kalitilarin normal olasilik dagilimi

Kalintilarin model degerlerine kars1 grafigi ise Sekil 4.12°de verilmektedir. Grafikten
gbzlemlendigi tizere kalintilar belli bir yapiy1 takip etmemekte, diger bir degiskene ve

tahmin edilen yanita bagli olmadig: tespit edilmistir.

560665 — ]

28252 — m
Kalintilar =

0.0448401

-273551 — m |

-5.51587 — ]

I I I I I
328 761 11.94 16.27 2060

Model tarafindan hesaplanan deger
Sekil 4.12. PSS polimeri i¢cin hesaplanan degerlere karsi kalintilarin dagilimi

41



F-degeri, P-degeri, R? ve Radjz degerleri istenilen degerlerden uzak degerler oldugu i¢in

model istatistiki agcidan anlamli, giivenli ve gecerli degerlidir.

PSS polimeri i¢in tasarlanan modelde bagimsiz degiskenler besleme c¢ozeltisi AS
konsantrasyonu, PSS/As orani ve pH degerinin birbirleri ile olan etkilesimleri ve
sisteme olan etkileri incelenecek olursa sisteme en onemli etkiyi pH degerinin
gosterdigi goriilmektedir. Sekil 4.13 ve Sekil 4.14’de PSS/As oraninin merkezi seviyede
sabitlendigi kosullarda besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile pH degerinin As

giderimine olan etkileri goriilmektedir.

Sekil 4.13. PSS polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile pH’1n As
giderimine olan etkileri ile ilgili yanit ylizey grafigi

Y(%)

131515 |
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033263
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pH 551377

7.00 —
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Sekil 4.14. PSS polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile pH’1in As
giderimine olan etkileri ile ilgili kontur grafigi
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Her iki sekilden de anlasilabilecegi tizere pH degerinin en yiiksek oldugu degerlerde en
yiiksek As giderim verimlerine ulasilmistir. Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun
As gideriminde etkisi ise yok denilecek kadar azdir. En yiiksek As giderimine hem pH
degerinin hem de besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun en yiiksek oldugu kosullarda

ulasildig1 gozlemlenmektedir.

Sekil 4.15 ve Sekil 4.16°da PSS/As orani ile besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun

As giderimine olan etkileri goriilmektedir.
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Sekil 4.15. PSS polimeri i¢cin besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu ile PSS/As oraninin
As giderimine olan etkileri ile ilgili yanit ylizey grafigi
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Sekil 4.16. PSS polimeri i¢in besleme ¢6zeltisi As konsantrasyonu ile PSS/As oraninin
As giderimine olan etkileri ile ilgili kontur grafigi
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Hem yiizey yanit grafigi hem de kontur grafiginden anlasilabilecegi iizere hem PSS/As
oraninin hem de besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun sistem tizerinde etkisi oldukca
fazladir. PSS/As orani azaldik¢a ve besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu arttikga As

giderim verimi artmaktadir.

PSS/As orani ile pH degerinin As giderimine olan etkileri incelendiginde ise (Sekil 4.17
ve Sekil 4.18) pH degerinin artmasiyla As gideriminin de arttig1 goriilmektedir.
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Sekil 4.17. PSS polimeri i¢in pH ile PSS/As oraninin As giderimine olan etkileri ile
ilgili yanit ylizey grafigi
Diisiik pH degerlerinde PSS/As oraninin artmasi ile As giderimi artarken yiiksek pH

degerlerinde PSS/As oraninin azalmasi ile As giderimi diigmektedir.
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Sekil 4.18. PSS polimeri i¢in pH ile PSS/As oraninin As giderimine olan etkileri ile
ilgili Kontur grafigi
Her ii¢ bagimsiz degiskenin de gergeklestirilen deneyler ve analiz sonucu sistem

tizerinde etkili oldugu goriilmektedir. Ancak iclerinde sistemi en fazla etkileyen

44



bagimsiz degiskenin PAC polimeri i¢in tasarlanan modelde oldugu gibi PSS polimeri
icin tasarlanan modelde de pH oldugu goriilmektedir. Ancak PSS polimeri ile
gerceklestirilen PEUF deneyleri sonucunda elde edilen As giderim verimleri diger iki
polimer tirii (PAC ve VSA) ile kiyaslandiginda olduk¢a diisiiktiir. PSS polimeri ile
gerceklestirilen deneyler sonucunda en yiiksek As giderimine besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonu 150 ppb, PSS/As oran1 5 ve besleme ¢ozeltisi pH degeri 4 iken %21,9

ile ulasilmstir.

44 PEUF ile As Gideriminde Kullanilan Polimerlerin Verimlerinin

Karsilastirilmasi

5 kDa UF membranlar ile gergeklestirilen PEUF deneylerinde besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonunun (112,4-537,6 ppb araliginda), polimer/As konsantrasyonu oraninin
(1,68-5,32 araliginda) ve besleme ¢ozeltisi pH degerinin (3,35-10,65 araliginda) As
giderim verimine etkisi li¢ farkli polimer (PSS, PAC, VSA) i¢in incelenmistir. Ayni
kosullar altinda gergeklestirilen deneyler sonucunda en yiiksek As giderim verimine
PAC polimerinin kullanildigi deneylerde ulasilmistir. Her ii¢ polimerin kullanilarak
gerceklestirildigi deneylerin giderim sonuglart ve bu deneylerde elde edilen sonuglara

iliskin karsilagtirmalar asagida 6zetlenmistir.

4.4.1 Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun As giderimine etkisi

5 kDa UF membranlari ile gergeklestirilen PEUF deneylerinin ilk agamasinda kullanilan
i¢ polimer igin besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun As giderim verimine etkisi
incelenmistir. Bu kapsamda ilk olarak besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun PAC
polimerinin kullanildigi deneylerin As giderim verimlerine olan etkisi degerlendirilmis
ve bu deneylere ait sonuglar Cizelge 4.7°de verilmistir. Cizelge 4.7’deki verilere
bakildiginda PAC/As oram1 5 ve pH 10 kosullar1 altinda besleme c¢ozeltisi As
konsantrasyonu 150 ppb oldugunda As giderim verimi %91,1 iken besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonu 500 ppb oldugunda giderim verimi %65,9’a inmistir. PAC/As oran1 2
ve pH 10 oldugu kosullarda da benzer sonuglar elde edilmis olup besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonu 150 ppb oldugunda As giderim verimi %94,4 iken besleme ¢ozeltisi As

konsantrasyonu 500 ppb oldugunda giderim verimi %73’e diigmiistiir. PAC/As orani 5
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ve pH 4 ile PAC/As oran1 2 ve pH 4 oldugu kosullarda ise besleme ¢ozeltisi AS

konsantrasyonunun artmasi ile As giderim veriminin arttig1 tespit edilmistir.

Cizelge 4.7. PAC polimeri icin besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun As giderimine

etkisi
As (ppb) PAC/As pH As giderimi (%)
150 5 10 91,1
500 5 10 65,9
150 5 4 38,5
500 5 4 57,4
150 2 10 94,4
500 2 10 73,0
150 2 4 41,7
500 2 4 50,7

Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun VSA polimeri kullanilarak gergeklestirilen
deneylerin sonuglarina etkisi Cizelge 4.8’de Ozetlenmistir. Cizelge 4.8’deki verilere
bakildiginda VSA/As oram1 5 ve pH 10 kosullar1 altinda besleme c¢ozeltisi As
konsantrasyonu 150 ppb oldugunda As giderim verimi % 37,9 iken besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonu 500 ppb oldugunda giderim verimi %50,3’¢ yiikselmistir. PAC/As orani
5 ve pH 4 kosullarinda ve PAC/As orant 3,5 ve pH 7 kosullarinda ise bu durum tam
tersine degiserek besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun artmasi ile As giderim
veriminin azaldig1 tespit edilmistir.

Cizelge 4.8. VSA polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun As giderimine

etkisi
As (ppb) VSA/As pH As giderimi (%)
150 5 10 37,9
500 5 10 50,3
150 5 4 11,2
500 5 4 5,0
113 3,5 7 24,6
538 35 7 3,4

Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun As giderimine etkisinin incelenmesi
caligmalarinda son olarak PSS polimerinin performans:t degerlendirilmistir ve bu

deneylere ait sonuglar Cizelge 4.9’da verilmistir. Cizelge 4.9’daki verilere bakildiginda

46



PSS/As orani 2 ve pH 10 kosullari altinda besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 150 ppb
oldugunda As giderim verimi %11,8 iken besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 500 ppb
oldugunda giderim verimi %21,9’a yiikselmistir. PSS/As orani1 2 ve pH 4 kosullarinda
ve PSS/As orami 3,5 ve pH 7 kosullarinda bu durum tam tersine degiserck besleme
cozeltisi As konsantrasyonunun artmasi ile As giderim veriminin azaldigi tespit
edilmistir.

Cizelge 4.9. PSS polimeri i¢in besleme ¢6zeltisi As konsantrasyonunun As giderimine

etkisi
As (ppb) PSS/As pH As giderimi (%)
150 2 10 11,8
500 2 10 21,9
150 2 4 17,0
500 2 4 8,5
113 3,5 7 5,7
538 3,5 7 2,9

PAC, VSA ve PSS polimerlerinin besleme ¢6zeltisi As konsantrasyonuna bagli olarak
As giderim performansi degerlendirildiginde VSA ve PSS polimerleri i¢in yiiksek pH
degerlerinde As gideriminin besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonumun artmast ile arttig
diisiik pH degerlerinde ise bu durumun tam tersi sonuglar elde edildigi tespit edilmistir
(Cizelge 4.8 ve Cizelge 4.9). PAC polimeri ile gergeklestirilen deneylerde ise yiiksek
pH degeri 10 iken besleme ¢6zeltisi As konsantrasyonunun artmasi ile As gideriminin
azaldigi, pH degeri 4 iken besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun artmasi ile As

gideriminin de arttig1 gozlemlenmistir.

4.4.2 Polimer/As konsantrasyonunun As giderimine etkisi

PEUF deneylerinde polimer tiirlerinin  performanslarinin  degerlendirilmesi
calismalarinin ikinci asamasinda polimer/As oraninin As giderimine etkisi ii¢ polimer

i¢in de degerlendirilmis ve deney sonuglar1 Cizelge 4.10-4.12°de 6zetlenmistir.

PAC polimeri igin 150 ppb ve 500 ppb besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonlari ve pH 10
kosullarinda gergeklestirilen PEUF deneyleri sonucunda PAC/As oraninin artmasi ile
As giderim veriminin azaldigi tespit edilmistir. Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu

150 ppb ve pH 4 iken ise PAC/As oraninin artmasi ile pH 10 kosullarindakine benzer
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sekilde As giderimi azalmistir. Ancak besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 500 ppb ve
pH 4 iken PAC/As oraninin artmasi ile tam tersi bir etki gézlemlenmis ve As giderim
verimi artmistir.

Cizelge 4.10. PAC polimeri i¢in PAC/As oraninin As giderimine etkisi

As (ppb) Polimer/As pH As giderimi (%)
150 2 10 94,4
150 5 10 91,1
500 2 10 73,0
500 5 10 65,9
150 2 4 41,7
150 5 4 38,5
500 2 4 50,7
500 5 4 57,4

Cizelge 4.11°de verilen VSA polimeri i¢in pH 10 ve 500 ppb besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonu i¢in gergeklestirilen PEUF deneyleri sonucuna gore VSA/AS oraninin
2’den 5’e artmasi ile As giderim veriminin de %26’dan %50,3’¢ yiikseldigi tespit
edilmistir. VSA/As oranindaki artis diisiik ve notr PH degerlerinde (pH 4 ve 7) ise As

giderim veriminin azalmasina neden olmustur.

Cizelge 4.11. VSA polimeri i¢in polimer/As oraninin As giderimine etkisi

As (ppb) Polimer/As pH As giderimi (%)
500 2 10 26,0
500 5 10 50,3
500 2 4 8,5
500 5 4 5,0
325 1,7 7 16,2
325 35 7 10,1
325 53 7 2,7

Polimer/As oraninin As giderimin etkisi ¢alismalarinin son asamasinda PSS polimerinin
performansi degerlendirilmistir. pH 10 ve 500 ppb besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu
igin gerceklestirilen PEUF deneyleri sonucunda PSS/As oraninin 2°den 5’e artmasi ile
As giderim veriminin %21,9°dan %8’e azaldig1 tespit edilmistir. Ayni besleme ¢ozeltisi

As konsantrasyonu igin besleme c¢ozeltisi pH degerinin 4’e inmesi ile As giderim
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veriminde PSS/As oranmin artmasi ile ters bir etki gozlemlenmis ve As giderimi
%5,4’ten %15,8’¢e yiikselmistir.
Cizelge 4.12. PSS polimeri i¢in PSS/As oraninin As giderimine etkisi

As (ppb) PSS/As pH As giderimi (%)
500 2 10 21,9
500 5 10 8,0
500 2 4 54
500 ) 4 15,8
325 1,7 7 9,8
325 3,5 7 4.8
325 53 7 1,5

Elde edilen sonuglar dogrultusunda polimer/As oranimmin PEUF deneylerinde As
giderimine olan etkisinin sinirli oldugu ve her {i¢ polimer tiirli ile gergeklestirilen
deneyler i¢cin de genelde polimer/As oraninin artmasi ile giderim veriminin azaldigi

gozlemlenmistir.

4.4.3 Besleme cozeltisi pH degerinin As giderimine etkisi

5 kDa UF ile gerceklestirilen PEUF deneylerinde farkli polimer tiirlerinin
performanslarinin karsilastirmasi caligmalarin1 son asamasinda, besleme ¢ozeltisi pH
degerinin As giderimine olan etkisi deneylerde kullamilan PAC, VSA ve PSS
polimerlerinin hepsi i¢in ayr1 ayr1 incelenmistir ve bu deneylere ait sonuglar Cizelge

4.13-4.16’da verilmistir.

Besleme ¢ozeltisi pH degerinin As giderimine etkisinin arastirildigi deneylerin ilk
asamasinda PAC polimerinin performansi degerlendirilmistir ve bu deneylere ait
sonuglar Cizelge 4.13’de verilmistir. Cizelge 4.13’deki verilere bakildiginda besleme
cozeltisi pH degerinin artmasi ile As giderim veriminin de ciddi oranlarda arttig1 tespit
edilmistir. Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 150 ppb ve PAC/As orani 2 oldugu
kosullar altinda pH degeri 4 igin %41,7’lik As giderimi elde edilirken pH degeri 10’a
cikarildiginda giderim verimi  %94,4’e¢  yiikselmistir. Besleme c¢ozeltisi  As
konsantrasyonu 500 ppb ve PAC/As orani 2 oldugu kosullar altinda pH degeri 4 i¢in
%38,5 As giderimi elde edilirken pH degeri 10’a ¢ikarildiginda giderim verimi %86,8’¢
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yiikselmistir. Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 150 ppb ve PAC/As orani 5 oldugu
kosullar altinda pH degerinin 4’ten 10’a yiikseltilmesi ile As giderim verimi de
%38,5’den %91,1’e yiikselmistir. Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 500 ppb ve
PAC/As oranmi 5 oldugu kosullar altinda ise pH degeri 4 iken %57,4 As giderim verimi
elde edilirken pH degerinin 10’a yiikseltilmesi ile As giderim verimi %65,9’a

yiikselmistir.
Cizelge 4.13. PAC polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi pH’sinin As giderimine etkisi
As (ppb) PAC/As pH As giderimi (%)
150 2 4 41,7
150 2 10 94,4
500 2 4 50,7
500 2 10 73,0
150 5 4 38,5
150 5 10 91,1
500 5 4 57,4
500 5 10 65,9

Cizelge 4.14°de besleme ¢ozeltisi pH degerinin VSA polimeri ile gergeklestirilen
deneylerin As giderim verimlerini nasil etkiledigi gosterilmektedir. Deney sonuglarina
gore besleme ¢ozeltisi pH degerinin artmasi ile daha yiiksek As giderimleri elde edildigi
tespit edilmistir. Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 150 ppb ve VSA/As orani 5
oldugu kosullar altinda pH degeri 4 i¢in %11,2 As giderimi elde edilirken pH degeri
10’a ¢ikarildiginda giderim verimi %37,9’a yilikselmistir. Ayni sekilde besleme ¢6zeltisi
As konsantrasyonu 500 ppb ve VSA/AS orani 5 oldugu kosullar altinda pH degeri 4 igin
%5,0 As giderimi elde edilirken pH degeri 10’a ¢ikarildiginda giderim verimi %50,3’e
yiikselmistir. Besleme ¢6zeltisi As konsantrasyonu 150 ppb ve VSA/As oram 2 iken pH
degerinin 4’ten 10’a yiikseltilmesi ile As giderimi %17’den %41,3’e yiikselirken
besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 500 ppb ve VSA/As orani 2 iken pH degerinin
4’ten 10’a yiikseltilmesi ile As giderimi %38,5’ten %26’ya yiikselmistir. Elde edilen
sonuclardan rahatlikla goriilebilecegi ilizere pH degerinin etkisi hem VSA ile
gerceklestirilen deneylerde hem de PAC ile gergeklestirilen deneyler de neredeyse
tamamen aynidir. Ancak VSA ile ger¢eklestirilen deneylerden elde edilen As giderim

sonuclart PAC ile elde edilen sonuglara kiyasla oldukea diisiiktiir.
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Cizelge 4.14. VSA polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi pH’sinin As giderimine etkisi

As (ppb) VSA/As pH As giderimi (%)
150 2 4 17,0
150 2 10 41,3
500 2 4 8,5
500 2 10 26,0
150 5 4 11,2
150 5 10 37,9
500 5 4 5,0
500 5 10 50,3

Besleme ¢o6zeltisi pH degerinin PSS polimeri ile gergeklestirilen PEUF deneylerine olan
etkisinin sonuglart Cizelge 4.15°de verilmistir. Cizelge 4.15’deki verilere bakildiginda
PSS polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi pH degerinin As giderim verimine etkisinin
arastirildigi deneylerde PSS/As orani 2 iken besleme ¢ozeltisi pH degerinin artmasi ile
As giderimlerinin arttig1 ancak bu artisin VSA ve PAC polimerindeki kadar yiiksek
olmadigi belirlenmistir. Besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonu 500 ppb ve PSS/As orani
2 oldugu kosullar altinda pH degeri 4 i¢in %5,4 As giderimi elde edilirken pH degeri
10’a cikarildiginda As giderim verimi %21,9’a yiikselmistir. PSS/As oran1 5 oldugu
kosullar altinda ise pH degerinin 4’ten 10’a yiikseltilmesi ile As giderim veriminin

olumsuz etkilendigi ve azaldig1 gozlemlenmistir.

Cizelge 4.15. PSS polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi pH’sinin As giderimine etkisi

As (ppb) PSS/As pH As giderimi (%)
150 2 4 91
150 2 10 11,8
500 2 4 54
500 2 10 21,9
150 5 4 18,5
150 5 10 8,0
500 5 4 15,8
500 5 10 8,0

51



Sonug olarak her ii¢ polimer tiirii ile gergeklestirilen deneyler sonucunda genelde pH’in
yiikksek oldugu degerlerde yiiksek As giderim verimleri elde edildigi ve bagimsiz
degiskenler igerisinde As giderim verimini en fazla pH degerinde yasanan

degisikliklerin etkiledigi gézlemlenmistir.

Her ii¢ polimer tiirii i¢in en yiiksek As giderim verimlerinin elde edildigi deney
kosullan Cizelge 4.16’da 6zetlenmistir.

Cizelge 4.16. Her {i¢ polimer tiirii (PAC, VSA, PSS) i¢in en yiliksek As giderim
verimlerinin elde edildigi deney kosullar

Polimer Tiirii Co (ppb) r (w/w) pH Y (%)

325 35 10,65 97,8
150 2 10 94,4

PAC 150 5 10 91,1
500 2 10 73,0
500 5 10 65,9
500 5 10 50,3
150 2 10 41,3

VSA 150 5 10 37,9
325 3,5 10,65 27,8
500 2 10 26
500 2 10 21,9
325 3,5 10,65 21,8

PSS 500 5 4 15,8
150 2 10 11,8
325 1,68 7 9,8

Cizelge 4.15°den goriildiigii iizere her ii¢ polimer tiiri i¢in de en yiiksek As giderim
verimlerinin neredeyse tamami pH degerinin 10 ya da {istiinde oldugu kosullarda elde
edilmistir. Bunun sebebi olarak yiiksek pH degerlerinde polimer ile daha kolay
kompleks olusturabilen ii¢ degerlikli (AsO4'3) ile cift degerlikli (HAsO4‘2) arsenat
formlarinin tek degerlikli (H,ASO4) formlara gore daha fazla sayida bulunmasi

gosterilebilir (Gallo vd., 2006).
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BOLUM V SONUCLAR VE ONERILER

Metal iyonlarinin suda ¢6zlinmiis halde bulunan polimerlerle reaksiyona girerek makro
molekiiler bliyiikliikte kompleksler olusturdugu ve bu komplekslerin daha sonra UF
membranlarda tutunarak ortamdan uzaklastirildigi PEUF prosesi igme suyundan As’in
gideriminde uygulama potansiyeli yiiksek yeni bir metot olarak son yillarda ortaya
cikmaktadir. Her ne kadar metallerin gideriminde PEUF prosesinin basarili
uygulamalarina rastlansa da PEUF ile As giderim ¢alismalart oldukga sinirli sayidadir.
Bu sebepten gergeklestirilen bu ¢alismada igme suyunda bulunan As’in 3 farkli polimer
tiurtiniin (PAC, VSA, PSS) kullanildigi PEUF deneyleri ile giderimi arastirilmistir.
Ayrica deneyler siiresince sistemin iizerinde etkili olan bagimsiz degiskenlerinin
birbirleri ile etkilesimlerinin belirlenebilmesi, bu degiskenlerin sistemin yanitinda arzu
edilen etkiyi gosterdigi seviyelerin bulunabilmesi, kolay optimizasyon imkani saglamasi
ve en fazla bilgiye ulasilmasinda az sayida deneysel veriye ihtiyag duymasi gibi
sebeplerden igme suyunda bulunan As’in giderilmesinde PEUF ile birlikte istatiksel ve
matematiksel yontemlerin birlikte kullanildigi bir metot olan yanit yiizey yontemi
kullanilmigtir. Yanit yiizey yontemi kullanilarak tasarlanan sistemin bagimsiz
degiskenleri olan besleme ¢ozeltisi icerisinde bulunan besleme c¢ozeltisi AS
konsantrasyonu (C,, ppb), polimer konsantrasyonunun As konsantrasyonuna orani (r,
w/w) ve besleme ¢ozeltisinin pH degerinin sisteme etkileri ise ANOVA ile analiz
edilmistir. ANOVA analizi sonuglarina gore PAC polimeri ile gergeklestirilen deney
modelinin istatistiki agidan gegerli, anlamli ve giivenilir oldugu tespit edilirken VSA
polimeri ile gerceklestirilen deney modelinin deneysel veriyi yeterince tanimlayamadigi
ve PSS polimeri ile gergeklestirilen deney modelinin ise istatistiki ac¢idan gecerli,

anlamli ve giivenilir aralikta olmadigi tespit edilmistir.

Yanit yiizey yontemi ile belirlenen besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 1124 —
537,6 ppb, polimer/As oraninin 1,68-5,32 ve besleme ¢ozeltisi pH’smin 3,35-10,65
araliginda oldugu kosullarda PAC, VSA ve PSS polimerlerinin kullanilmas: ile
gerceklestirilen deneyler sonucunda en yiiksek As giderim verimlerine PAC polimeri ile
gerceklestirilen deneyler sonucunda ulasildig:r gozlemlenmistir. En yiiksek As giderimi
PAC polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 325 ppb, PAC/As oraninin
3,5 ve besleme c¢ozeltisi pH degerinin 10,65 oldugu kosullar altinda %97,8, VSA

polimeri i¢in besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 500 ppb, PAC/As oraninin 5 ve
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besleme ¢ozeltisi pH degerinin 10 oldugu kosullar altinda %50,3 ve PSS polimeri i¢in
besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun 500 ppb, PAC/As oraninin 2 ve besleme

¢oOzeltisi pH degerinin 10 oldugu kosullar altinda %21,9 seklinde gergeklesmistir.

Deneyler sirasinda besleme ¢o6zeltisi pH’sinin yani sira besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonu ile polimer/As konsantrasyonunun da sisteme olan etkileri
incelenmistir. VSA ve PSS polimeri i¢in yiiksek pH’da (pH 10) besleme ¢ozeltisi As
konsantrasyonunun artmasi ile As giderimi artmis ancak diisiik pH’da (pH 4 ve 7)
besleme ¢ozeltisi As konsantrasyonunun artmasi ile As gideriminde azalma tespit

edilmistir.

Bagimsiz degiskenler icerisinde As giderimini en az etkileyen degiskenin polimer/As
orani oldugu ve her ti¢ polimer tiirii ile gergeklestirilen deneyler sonucunda genel olarak

polimer/As oraninin artmast ile As giderim veriminin diistiigi gézlemlenmistir.

Deneyler sonucunda her ti¢ polimer tiirii ile de yiikksek As giderimi verimine yiiksek pH
degerlerinde ulasilmasi ¢alisma sonuglariin literatiirde kisith sayida olan PEUF prosesi
kullanilarak gergeklestirilen As giderim g¢alismalariyla (Gallo vd., 2006; Pookrod vd.,
2005) uyum igerisinde oldugunu gdstermektedir. Buna ek olarak gergeklestirilen bu
calisma As gideriminde PEUF ile birlikte yanit yiizey yonteminin kullanildig
literatiirdeki birkag¢ calismadan birisi olmasi 6zelligini tasimasi sebebiyle bundan sonra
gerceklestirilecek bu tiir caligmalara ornek teskil edebilecektir. Calismada elde edilen
sonuglara gore As gideriminde PEUF prosesinin kullanildig1 metotlar i¢in PAC polimeri
alternatif bir polimer tiirii olarak ortaya ¢ikmaktadir. Ancak PSS ve VSA polimerlerinin

As giderimi i¢in yeterli olamadiklar gézlemlenmistir.

Gergeklestirilen bu tez ¢alismasinda deney ¢ozeltilerinin hazirlanmasinda dogal su
yerine sentetik su kullanilmistir. Bunun sebebi As gideriminin en yiiksek oldugu
kosullarin belirlenebilmesi amaciyla asgari deney gerceklestirme ihtiyacidir. Bundan
dolay1 ¢alismada yanit yiizey yontemi kullanilarak asgari sayida deney gerceklestirilmis
ve As gideriminin azami oldugu kosullar belirlenmistir. Bundan sonra gerceklestirilecek
caligmalarda dogal su kullanilarak ayni kosullar altinda As giderimi dlgiilebilir ve su

icerisinde bulunan diger maddelerin As giderimine olan etkisi arastirilabilir.
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