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Bu tezin tasarimi, hazirlanmasi, yiiriitiilmesi, arastirmalarinin yapilmasi ve
bulgularimin analizlerinde bilimsel etige ve akademik kurallara ézenle riayet
edildigini; bu calismanin dogrudan birincil iiriinii olmayan bulgularin,
verilerin ve materyallerin bilimsel etige uygun olarak kaynak gosterildigini ve
alint1 yapilan ¢alismalara atfedildigine beyan ederim.
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DENIZLI, NiSAN - 2024

Arsenik, su kaynaklarinda bulunabilen, zararl etkileri nedeniyle ciddi
saglik sorunlarina yol agabilen dogal bir elementtir. Igme suyu kaynaklarinda
yiiksek seviyelerde bulunan arsenik, insanlarin yagsam kalitesini ve sagligini
dogrudan etkilemektedir.

Bu tez calismasinda, icme sularindan arsenat giderimi igin
koagiilasyon ve flokiilasyon yontemi degerlendirilmis olup koagiilant madde
olarak demir (I11) kloriir ve demir (I11) stilfat kullanilmistir. Calismada, pH
degerinin, koagiilant madde tirii ve miktariyla baslangic arsenat
konsantrasyonunun arsenik giderim verimi {izerine etkileri aragtirilmigtir.
Ayrica anyonik, katyonik ve noniyonik olmak {tizere ii¢ farkli tiirde
polielektrolit kullanimmin miktar ve tiir olarak arsenat giderim verimine
etkisi incelenmistir.

Calismaya gore, demir (I11) kloriir i¢in optimum pH degeri 7, demir
(1) siilfat i¢in optimum pH degeri 8 olarak belirlenmistir. Koagiilant madde
miktari iginse, demir (I11) kloriir igin 50 mg/L, demir (I11) stlfat i¢in ise 40
mg/L miktarlarinin en etkili giderim oranlarini sagladigi goriilmiistiir. Bu
miktarlarin lizerindeki artiglarin  giderim verimliligini 6nemli Olgiide
iyilestirmemistir. Baglangic arsenat konsantrasyonun arsenat giderimi {izerine
etkisinin belirlenmesi amaciyla yapilan deneylerde, her iki koagiilant
maddenin kullaniminda da yiiksek baglangi¢ arsenat konsantrasyonlarinda
yiiksek verim elde edilmis olmasina ragmen ¢alisilan tiim baslangi¢ arsenat
konsatrasyon degerlerinde suda kalan arsenik konsatrasyonu i¢gme sularinda
izin verilen maximum Kirletici seviyesi olan 10 ppb’nin altina diismiistiir.
Polielektrolit ~ kullaniminda,  o6zellikle  katyonik  polielektrolitlerin
eklenmesiyle, her iki koagiilant maddeyle yapilan deneylerde giderim
verimliligi onemli 6l¢lide artmistir.

Arastirma, koagiilasyon ve flokiilasyon yonteminin demir bazl
koagiilant maddelerin ve polielektrolitlerin kullanimiyla, icme suyundan
arsenat gideriminde uygun bir yontem oldugunu kanitlamistir. Optimum pH
seviyeleri, koagiilant madde ve miktariyla uygun polielektrolitlerin se¢imi,
igme sularindan arsenatin giderilmesinde 6nemli bir etkinlik saglanmistir.

ANAHTAR KELIMELER: Arsenat, Koagiilasyon, igme Suyu, Demir tuzlari



ABSTRACT

REMOVAL OF ARSENATE FROM DRINKING WATER
BYCOAGULATION AND FLOCCULATION
MSC THESIS
EMRE GULSEN
PAMUKKALE UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE
ENVIROMENTEL ENGINEERING
(ADVISOR: PROF. DR. MELTEM BILICi BASKAN)

DENIZLI, APRIL 2024

Arsenic is a natural element that can found into water sources and
cause serious health problems due to its harmful effects. High levels of
arsenic in drinking water directly affect people's life quality and health.

In this thesis, the coagulation and flocculation method was evaluated
for the removal of arsenate from drinking water, using iron (I11) chloride and
iron (111) sulfate as coagulants. The study investigated the effects of pH value,
type and amount of coagulant, and initial arsenate concentration on the
efficiency of arsenate removal. Additionally, the effect of using three
different types of polyelectrolytes— anionic, cationic, and nonionic—on the
efficiency of arsenate removal in terms of both quantity and type was
examined.

According to the results of the study, the optimum pH value for iron
(111 chloride was determined as 7, and for iron (I11) sulfate, it was 8. For the
amount of coagulant, 50 mg/L for iron (I1I) chloride and 40 mg/L for iron
(111) sulfate were shown to provide the most effective removal rates. Increases
beyond these amounts did not significantly improve removal efficiency. In
experiments conducted to determine the effect of initial arsenate
concentration on removal, both coagulants achieved higher efficiencies with
higher initial arsenate concentrations, yet all tested initial arsenate
concentration values resulted in residual arsenic levels in the water below the
permissible maximum contaminant level of 10 ppb. The use of
polyelectrolytes, particularly the addition of cationic polyelectrolytes,
significantly increased the removal efficiency in the experiments with both
coagulants.

The research was proven that the coagulation and flocculation
method, using iron-based coagulants and polyelectrolytes, is a suitable
method for arsenic removal from drinking water. The selection of optimal pH
levels, coagulant type and amount, along with appropriate polyelectrolytes,
was achieved significant efficiency in removing arsenate from drinking water.

KEYWORDS: Arsenate, Coagulation, Drinking Water, iron Salts
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ONSOZ

Bu tezi, igme suyunun giivenligi konusuna olan ilgim ve toplum
sagligina katkida bulunma arzusuyla hazirladim. Arsenik kirliligi, diinya
capinda milyonlarca insani etkileyen ve ciddi saglik problemlerine sebep olan

bir sorundur. Bu ¢alisma, bu 6nemli meseleye dikkat gekmeye ¢alismaktadir.

Bu akademik yolculugumda bana rehberlik eden danisman hocam
Prof. Dr. Meltem BILICi BASKAN’a sonsuz tesekkiirlerimi sunarim. Bilgi
birikimi ve tecriibesi bu tezin temelini olusturmustur. Laboratuvar
caligmalarimda deneylerin bagartyla tamamlanmasinda destek olan Dr. Ogr.

Uyesi Yagmur Meltem AYDIN KIZILKAY A’ya tesekkiir ederim.

Ayrica, her zaman yanimda olan ve bu siirecte bana gii¢ veren ailem
Rabia ve Ali GULSEN’e, kardesim Merve GULSEN’e sevgi ve destegi icin

minnettarim.

Bu tez, su aritma teknolojileri alaninda koagiilasyon ve flokiilasyon
yontemlerinin etkinligini arastirmakta ve arsenik giderimi igin yenilik¢i
yaklagimlar sunmay1 amaglamaktadir.

Bu tezin hazirlanmasinda emegi gegen herkese kalpten tesekkiirlerimi
sunarim. Bu ¢alismanin su kirliligiyle miicadelede kii¢iik ama 6nemli bir

adim olmasin1 diliyorum.

Emre GULSEN
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1. GIRIiS

Yeralt1 sularinda zararli kirleticiler olarak tanimlanabilecek floriir (F°), nitrat
(NOs) ve arsenik (As) gibi maddelerin mevcudiyeti, yeralti sularinin
kullanilabilirligini oldukg¢a sinirli bir hale getirmektedir (Karabulut 2022). Bununla
birlikte, endiistrilesme faaliyetleri ve dogal kaynaklara yonelik miidahaleler, ¢evre
kirliliginin hizla artmasina sebebiyet vermektedir. Cevre kirliligi bir kez kalic1 hale
geldiginde, diizeltilmesi zor ve hatta bazi durumlarda imkansiz bir durumla karsi
karsiya kalinmasina zemin hazirlamaktadir. Bu nedenle, ¢evre kirliligini kontrol altina
almak i¢in uygun ve ekonomik bertaraf yontemleri arastirilmali ve uygulamaya
gecirilmelidir. Ayni sekilde su kaynaklarinin hizla azalmasi da bu sorunlarin bir
parcasidir ve farkli Kirlilik seviyelerine maruz kalan su kaynaklari, kullanim
amagclarina uygun bir sekilde en etkili ve ekonomik aritma yontemleriyle aritilmalidir
(Karaman 2022).

Diinya genelinde yapilan bir¢ok calisma, yiiksek arsenik konsantrasyonlarina
sahip igme sularmin kullanimimin ¢esitli saglik sorunlarina yol agabilecegini
bildirmistir (Smedley ve Kinniburg 2002; Rahman ve dig. 2021). Bugiin, diinya
capinda yaklasik 40 milyon insanin yasadigi bolgelerde yeralti sularindaki arsenik
seviyelerinin tehlikeli olarak kabul edilen 50 pg/L degerinin iizerinde olduguna dikkat
¢eken caligmalar bulunmaktadir (Smith ve dig. 2000; Smedley ve Kinniburg 2002;
Rahman ve dig. 2021). Smith ve dig. (2000), Banglades'in bir¢cok bolgesinde bulunan
su kaynaklarinda olgiilen yiiksek arsenik konsantrasyonunun neden oldugu saglik
sorunlarini tarihteki en biiyiik toplu zehirlenme vakasi olarak tanimlamistir. Bu olay,
arsenigin toksisitesi hakkinda fikir vermekle birlikte, ayn1 zamanda arsenik giderimi

ile ilgili arastirmalarin ne kadar 6nemli oldugunu da gozler 6niine sermektedir.

Ulkemizde yer alti su kaynaklarindaki yiiksek arsenik igerigi dogal siireclerin
etkisiyle meydana gelmektedir. Tiirkiye’de 6zellikle Ege Bolgesi’ndeki igme suyu
kaynaklarinda, arsenik i¢in izin verilen maksimum kirletici seviyesi olan 10 pg/L

seviyesinden daha yiiksek miktarlarda arsenik bulunmustur. Bu boélgede bulunan



maden yataklari, kaya/mineral igerigi ve volkanik yap1 sebebiyle su kaynaklarindaki

arsenik konsantrasyonu yilikselmektedir (Bilici Baskan ve Pala 2009).

Icme ve kullanma suyunun saglandig yeralt1 su kaynaklar1 arsenik icermese
bile, toprak zenginligi, yer kabugu hareketleri, kuraklik, yogun su tiiketimi gibi dogal
faktorler nedeniyle sonradan arsenik igerebilmektedir. Icme ve kullanma suyu
kaynaklarinda belirlenen sinir degerlerin iistiinde bulunan arsenik kirliliginin gesitli
yontemlerle aritilmasi biiyiik 6nem tasimaktadir. Arsenik giderim teknolojilerinin
cogu, geleneksel aritim yontemlerine dayanmaktadir. Bu sistemler i¢me Suyu
kaynaklarindan arsenik giderimi saglamak amaciyla uyarlanmaktadir. Kullanilan
aritim proseslerinin bazilar1 teknik olarak etkili olabilir, ancak maliyet acisindan

kullanimlari sinirh olabilmektedir (Spellman 2003).

Sulardan arsenik gideriminde kullanilan yontemler arasinda koagiilasyon,
flokiilasyon ve ¢okeltme, membran filtrasyon, adsorpsiyon, iyon degistirme, gecirimli
reaktif bariyer, elektrokinetik aritma, bitkilerle aritma ve biyolojik aritma gibi bir cok
yontem yer alabilir. Koagiilasyon ve flokiilasyon yontemleriyle arsenik giderimi,
Amerika Birlesik Devletleri Cevre Koruma Ajansi tarafindan sulardan arsenik
giderimi i¢in se¢ilen ve en uygun teknolojiler olarak belirlenen 7 yontem arasinda yer
almaktadir. Bu yontemler, sulardaki arsenik konsantrasyonunu azaltma amaciyla
Onerilmis ve sulardan arsenik giderimi igin etkili ¢6ziimler olarak kabul edilmistir

(Bilici Bagkan ve Pala 2009).

Sulardan arsenik gideriminde kullanilan ¢esitli yontemler arasinda en yiiksek
verim elde edilerek en fazla uygulanan yontemlerin basinda, demir ve aliiminyum
tuzlarimin koagiilant madde olarak kullanildig1 koagiilasyon ve flokiilasyon yontemi

gelmektedir (Bilici Bagkan ve Pala 2009).

Koagiilasyon ve flokiilasyon, arsenik giderimi i¢in oldukga etkili bir yontem
olarak kabul edilmektedir (Zhenzhong ve dig. 2007). Bu giderim isleminde yaygin
olarak diisiik maliyet s6z konusudur (Mohan ve Pittman 2007). Ozellikle demir oksit
mineralleri ve demir oksit kapli mineraller, arsenit ve arsenatin giderimi i¢in son
yillarda basariyla uygulanan yontemler arasinda yer almaktadir (Gimenez ve dig.

2007).



1.1 TEZIN AMACI

Gergeklestirilen bu yiiksek lisans tez ¢alismasinin amaci diinyada bir¢ok
iilkede ve Tiirkiye’de, igme suyu amaglh olarak kullanilan yeralt1 ve ylizeysel su
kaynaklarinda bulunan ve olduk¢a 6nemli bir problem olan arsenigin énemli bir tiiri
olan arsenatin koagiilasyon ve flokiilasyon yontemi kullanilarak gideriminin
saglanmasidir. Bu amagla yaygin olarak kullanilan koagiilant maddeler arasinda yer
alan demir (III) kloriir ve demir (III) siilfat gibi demir tuzlarinin arsenat giderimi
tizerine etkisi karsilastirilmistir. Koagiilasyon ve flokiilasyon prosesinde etkisi onemli
isletme parametreleri arasinda yer alan pH, koagiilant madde miktar1 ve baslangic
arsenat konsantrasyonunun arsenat giderme verimi lizerine etkisi incelenmistir. Ayni
zamanda verimliliginin artirilmasinda katyonik, anyonik ve noniyonik polielektrolit
kullaniminin etkisi arastirilmistir. Maksimum arsenat gideriminin saglandigi optimum

isletme kosullar1 belirlenmistir.



2. ARSENIK

Arsenik yer kabugunda en yiiksek miktarda olan elementlerden biridir.
Periyodik tabloda VA grubunda yer alarak metal olmayan/metaloid olarak
smiflandirilmaktadir. Tarim ve eczacilik gibi bircok endiistride hammadde olarak
kullanilmasa da canlilar istiinde kanser yapici etkiye sebep oldugu bilinmektedir.
Yeralti suyunun toprak igerisindeki hareketiyle de bazi bilesik ve mineraller ile

etkilesiminin sonucunda sularda arsenik kirliligi olusabilmektedir (Bilici Baskan ve

Pala 2009).

Dogal sularda arsenik varligi, ortamin toprak yapisina ve g¢evresel kirlilige
bagli olarak degisebilir. Arsenik, yer kabugunun bilesiminde en yaygin olarak bulunan
20. element, deniz suyunda 14. element ve insan viicudunda 12. sirada bulunan bir
elementtir (Cakmakg1 ve dig. 2008). Cesitli ¢evresel ortamlarda bulunan arsenik

konsantrasyonlar1 asagidaki Tablo 2.1°de gosterilmistir.

Tablo 2.1: Farkli ¢evresel ortamlarda bulunabilin arsenik konsantrasyonlar1 (Ning 2002)

Cevresel Ortam Arsenik Konsantrasyon Arahgi
Karasal alanlardan yagisla, pg/L 0,460

Yeralt1 (Kuyu) suyu, ug/L 1,000-2000
Deniz suyu, pg/L 0,150-6,000
Volkanik kayalar, mg/kg 0,300-113,000
Biota-yesil alg, mg/kg 0,500-5,000
Metamorfik kayalar, mg/kg 0-143

Hava, ng/m® 1,5-53,0

Gol sedimentleri, mg/kg 2-300

Toprak, mg/kg (ppm) 0,100-1,000
Goller, pg/l 0,380-1,000
Kirlenmemis okyanuslardan yagisla, 0019

ng/l (ppb) ’

Tortul kayalar, mg/L 0,100-490,000
Biota-kahverengi, mg/kg 30

Akarsu, nehir sedimentleri, mg/kg 5-4

Nehirler, ug/L 0,200-264,000

Arsenik, kokusu, rengi ve tadi olmayan bir maddedir. Arsenik genellikle
cevrede serbest formda bulunmaz, daha ¢ok siilfiir, oksijen ve demir ile bilesikler

halinde mevcuttur. Deniz sularinda arsenik genellikle 1,5 pg/L diizeyinde bulunurken,
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yiizey sularinda bu miktar 0,3 pg/L seviyesindedir. Ancak yer alt1 sularinda bu oran
20 mg/L'ye kadar ¢ikabilmektedir. Toprakta ise arsenik miktar1 genellikle 1-40 pg/g
arasinda degismektedir (Thirunavukkarasu ve dig. 2003).

Arsenigin genel fiziksel ve kimyasal Ozellikleri ile inorganik ve organik

formlar1 sirasiyla asagidaki tabloda belirtilmistir.

Tablo 2.2: Arsenigin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Parametre Ozellik

Atomik Yarigap 1.33 A°

Kristal Yapi Kiibik

Elektron Konfigiirasyonu 152 25? 2p°® 3s? 3p° 4s? 3d*° 4p®
Kaynama Noktasi 876 — 603 °C

Yogunluk 5.73gcm

Molar Hacmi 13.08 cm3 mol*

Erime Noktas1 817°C

Donma Noktasi 1081 K - 808°C

2.1 Arsenik Tiirleri ve Kimyasi

Arsenik elementi saf halde kirilgan ve gri renkli bir metal olarak bulunmakta,
yiiksek sicakliklarda aniden buharlasabilmektedir (siiblimlesebilmektedir). Dogada
arsenik organik ve inorganik formlarda mevcuttur. Klor, oksijen veya siilfiir gibi
elementlerle birlestiginde, arsenik inorganik bilesikler olustururken, karbon veya
hidrojen gibi elementlerle birlestiginde organik bilesikler olusturmaktadir. inorganik
formlar1, hibritler, halojenler, oksitler, asitler ve siilfiirlerle birleserek dogada yer
almaktadir (Smedley ve Kinniburgh 2002). Organik formlar1 arasinda ise metil ve
dimetil arsenik bulunmaktadir. Arsenik, sulu ortamda genellikle inorganik formda
bulunur ve kati maddenin suda ¢6ziinmesi sonucu olusabilmektedir (Hung ve dig.
2004).

Arsenik tiirleri ortamin pH ve redoks potansiyeline (Eh) gore degisim
gosterebilmektedir. Ancak, sulu ortamda pH genellikle temel bir kontrol faktoriidiir.
Suda genellikle asidik karakterde bulunan arsenik asit (HzAsOs) ve arsendz asit
(H3AsOs3) tiirleri ¢6zeltinin  pH  degerine bagh olarak farkli formlarda
bulunabilmektedir (Sullivan ve dig. 2010).



Inorganik arsenik, dogada en yiiksek miktarda bulunan arsenik tiirii inorganik
arsenik tiirii icin Sekil 2.1'de pH ve Eh grafigi goriilmektedir. Eh degerinin pozitif
olmast durumunda yani yiikseltgenme durumunda arsenat (As(V)) baskin tiir iken
negatif olmasi durumunda yani indirgenme durumunda baskin arsenik tiiriiniin arsenit
(As(I11)) oldugu goriilmektedir. Bu durum arsenit tiiriiniin yeralt1 suyu kaynaklarinda,
arsenat tiiriiniin ise yiizeysel sularda bulunabilecegini gostermektedir (Brookins 1988;

Bilici Baskan ve Pala 2009).

Sekil 2.1 ayn1 zamanda arsenik tiirlerinin Eh ve pH degiskenlerine gore

termodinamik kararliliklarin1 gostermektedir (Lu ve Zhu 2011).

0.75

0.50

0.25

Eh {volts)

-0.25

-0.50

-0.75 E

Sekil 2.1: inorganik arsenik igin Eh-pH diyagrami, 25°C, 101.3 kPa (Bissen ve Frimmel 2003)

Oksitleyici durumlarda (6rnegin ylizey sular1 gibi) ve pH 5-12 arasinda hiikiim

stiren As(V) formlart H2AsO4™ , HAsO42™ ve AsO4%" iken indirgeyici kosullarda

2

hiikiim siiren As(l1l) formlar1 H2AsO3™ ve HAsO3™“ olarak karsimiza ¢ikmaktadir.

pH 9.2 degerinin altinda olmasi kosullarinda H3AsO3; pH 9.2 degeriden biiyiik olmasi

kosullarinda ise H3AsO3" formu baskin hale gelmektedir (Wang ve Mulligan 2006).
As(V) ve As(lll) icin pKa degerlerine bagl olarak deprotonasyon reaksiyonlari
asagidaki Tablo 2.3’de gosterilmistir.



Tablo 2.3: Cozeltide arsenik tiirlerinin deprotonlanma reaksiyonlari (Sullivan ve dig. 2010)

As(I11) icin deprotonlanma reaksiyonlari
As(OH)%; — H* + AsO(OH)2 pKa =9,32
AsO(OH) 21— H* + AsO2(OH)? | pKa=12,10
AsO; (OH) #— H* + AsO33 pKa = 13,41

As(V) i¢in deprotonlanma reaksiyonlari
AsO(OH)% — H* + AsO2(OH), | pKa=2,2
AsO2(OH); — H* + pKa = 6,96
AsO3(OH) 2
AsO3(OH); — H* + AsO4° pKa=11,5

Arsenit tiirleri i¢in pH degisimine bagli olarak goriilen dagilim grafigi Sekil
2.2°de gosterilmistir.

Sekil 2.2: Arsenit tiirlerinin pH degerine bagli degisim diyagrami (Vaclavikova ve dig. 2007)

Sekil 2.2 incelendiginde, diisiik pH degerlerinde (< 2), ortamda Ha4AsOs"
formunun %20 oraninda mevcut oldugu goriiliirken, suyun yaygin olarak bulundugu
pH araligi olan 6 - 9 arasinda, toplam arsenit formlar1 igerisinde yliksiiz H3AsOs ve
anyonik H2AsOs 2 tiirlerinin baskin oldugu gozlenmektedir. pH degeri 6 iken, ortamda
tamamen HsAsOs tirii mevcut olup, pH arttikca H2AsOs” formu olusmaya
baglamaktadir. pH degerinin 11 olmasi durumunda ise, yaklasik %90 oraninda
H2AsOs ve yaklasik % 5 oraninda H2AsO3 bulundugu goriiliir. pH degeri arttik¢a

HAsO3 2 ve AsOs ™ formlari belirginlesmektedir.

Arsenat tiirleri icin pH degisimine bagli olarak goriilen degisim grafigi Sekil

2.3’de verilmistir.



Sekil 2.3: Arsenat tiirlerinin pH‘a bagli degisim diyagrami (Vaclavikova ve dig. 2007)

Oksitleyici kosullarda arsenik (+5) oksidasyon durumunda bulunmaktadir.
Sekil 2.3 incelendiginde, ¢ozeltinin pH degeri 2'nin altindaysa H3AsO4, ¢ozelti pH
degeri 2 ile 11 arasinda ise H3AsO4 tiiriiniin H2AsO4— ve HAsO2-' tiirlerine ayristig1
Arsenigin Saglik Etkileri

Diinya genelinde, icme suyu kaynaklarinda bulunan arsenik ciddi cevresel
sorunlara neden olmaktadir (Chakrabarty 2015). Diinya Saglik Orgiitii'niin 2011
verilerine gore, diinyada yaklagik 100 milyon insanin arsenik igeren Suya maruz
kaldig1 belirtilmistir. Arsenik, kimyasal formuna bagli olarak farkli toksitite
derecelerine sahiptir. Bu elementin uzun siireli temasi ve tiiketimi, insan sagligi i¢in

son derece zararlidir.

Inorganik arsenik bilesikleri, organik bilesiklere gore ¢ok daha toksiktir.
Arsenik tiirlerinin zehirlilik siralamasi su sekildedir: “Arsin > Arsenit (As*®) > Organik
As* > Arsenat (As*™®) > Organik As*® > Arsonyum”. Ozellikle arsenit, arsenata gore
60 kat, inorganik arsenik ise organik arsenige gore 100 kat daha yiiksek toksisiteye
sahiptir. Arsenik, karaciger, akciger, bobrek, mesane ve cilt kanseri gibi ciddi saglik

sorunlarina yol agabilir (Hughes 2002).

Arsenik toksititesinin kronik belirtileri arasinda giigsiizliik, ishal veya kabizlik
gibi sindirim problemleri, ciltte pullanma ve renk degisikligi ile timor olusumu, Sinir
sistemi bozukluklarina neden olan felg ve biling bulanikligi yer almaktadir. Ayrica,
yag dokusunda hasar, kansizlik, tirnaklarda ¢izgilenme gibi etkiler goriilebilmektedir.
Arsenik i¢eren suyun uzun bir siire boyunca i¢ilmesi sonucunda arsenikozis hastaligi
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meydana gelebilir. igme suyu yoluyla alinanarsenigin etkileri arasinda gesitli deri
lezyonlari, norolojik etkiler, yiiksek tansiyon, kalp-damar rahatsizliklari, solunum
problemleri, diyabet (6zellikle tip 2), 6dem, kangren, iilser, cilt ve diger kanser tiirleri,
diisiik ve 6li dogumlar, prematiirite, halsizlik, kilo kaybi, uyusukluk, kansizlik ve

bagisiklik sisteminin zarar gérmesi gosterilebilmektedir (Lu ve Zhu 2011).

Yiiksek doz arsenik alimmin hemen ardindan kisa siire i¢inde akut toksik
etkiler gozlemlenebilmektedir. Ancak diisiik dozlarda uzun bir siire boyunca
alindiginda etkiler uzun vadede kronik toksik etkiler seklinde ortaya ¢ikabilmektedir.
Su tiiketimi nedeniyle akut toksik etkinin meydana gelmesi ile olusan saglik
problemleri nadir bir durumdur. Genellikle uzun siireli diisiik dozda alim daha
yaygindir. Arsenik i¢eren sularin i¢ilmesiyle hastalik belirtilerinin ne zaman ortaya

cikmaya basladigina dair kesin bir belirleme yapilamamistir (Ganie ve dig. 2024).

Ozetle arsenigin saglik etkileri akut ve kronik arsenik toksisitesi haricinde su

basliklar baglik altinda toplanabilmektedir;

1. Cilt Problemleri: Arsenik maruziyeti ciltte pullanma, renk degisiklikleri ve
tiimor olusumuna neden olabilir.

2. Norolojik Sorunlar: Sinir sistemi tizerinde etkileri nedeniyle felg, biling
bulanikligi ve sinir sistemi bozukluklari gibi norolojik sorunlara yol
agabilir.

3. Kanserojen Etki: Arsenikli sularin uzun siireli tiiketimi kanserojen etkilere
yol acabilir. Ozellikle cilt, akciger, mesane ve diger kanser tiirleri riskini
artirabilir.

4. Kalp-Damar Rahatsizliklar: Yiiksek arsenik maruziyeti kalp-damar
sistemine zarar verebilir, yliksek tansiyon, kalp hastaliklar1 ve dolagim
bozukluklari riskini artirabilir.

5. Solunum Sorunlari: Arsenik igeren sularin buharimin solunmasi solunum
sistemi sorunlarina neden olabilir.

6. Ureme Sorunlari: Arsenik, iireme sistemi tizerinde de olumsuz etkilere
sahip olabilir, tireme sorunlarina ve diisiik, 6li dogum gibi sonuglara yol
acabilir.

7. Bagisiklik Sistemine Zarar: Arsenik maruziyeti bagisiklik sistemi

islevlerini bozabilir, enfeksiyonlara ve hastaliklara karsi direnci azaltabilir.
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8. Uyusukluk ve Halsizlik: Kronik arsenik maruziyeti halsizlik, uyusukluk ve
genel yorgunluk hissi ile iligkilendirilebilir (Jomova ve dig. 2011).

2.1.1 Akut Arsenik Toksisitesi

Agiz yoluyla alindiginda, 60.000 ug/L gibi yiiksek dozlar 6liimciil sonuglar
dogurabilir. Hayati tehlike yaratmayan dozlar ise kirmizi ve beyaz kan hiicrelerinde
azalmaya, kalp ritminde anormalliklere, kan damarlarinda bozukluklara, el ve ayak
fonksiyonlarinda giigsiizliige ve ensefalopatiye yol acabilir. Aniden baslayan kusma,
karin agrisi, kanli ishal ve asir1 viicut sivist kaybina bagl olarak kan basincinin
diismesi ve sonrasinda sok durumu ile kiginin yagamin1 yitirmesi miimkiindiir. Bu tiir
zehirlenmeleri atlatanlarda ise ilerleyen donemlerde kansizlik, karaciger biiylimesi,
sinir iltihabi, idrar miktarinda azalma ve derinin bakir rengi gibi goriiniimiinde

rahatsizliklar meydana gelebilmektedir (Hughes 2002).

2.1.2  Kronik Arsenik Toksisitesi

Kronik arsenik toksititesi genellikle, uzun yillar boyunca arsenik iceren sularin
tilkketilmesi, altin, ¢inko, kalay, giimilis gibi minerallerin islenmesi ile cesitli
faktorlerden kaynaklanan arsenik inhalasyonu sonucu olugur. insanlarda arsenigin
uzun vadeli toksik etkilerine dair veriler, 6zellikle kanser olmayan toksik etkiler
(hematolojik sistem, iireme ve gelisimsel sistem, damar sistemi, deri lezyonlari,
diyabet ve solunum sistemi) ve kanserojen etkiler (akciger, mesane, deri, bobrek ve

karaciger) seklinde agiga ¢ikmaktadir (Atabey 2009).

Arsenigin igme ve kullanma sularinda izin verilen miktarlarda veya bu
miktarlarin altinda bulunmasinin saglik riskleri hakkinda yeterli bilimsel kanit mevcut
degildir. Ayn1 zamanda, sulardaki arsenik miktarinin daha da diisiiriilmesinin sagliga
olumlu etkileri olup olmadig1 da kesin olarak bilinmemektedir. Arsenik aliminin
azaltilmasinin ciddi saglik sorunlarina yol agabilecegini savunan arastirmacilar oldugu
gibi, arsenigin sular1 tamamen terk etmesi gerektigini iddia edenler de bulunmaktadr.

Ancak bu goriisler heniiz kesin bir kanita dayandirilamamaktadir (Hughes 2002).
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2.2 Arsenigin Kaynaklar:

Arsenigin dogadaki olusumu ve dongiisii asagidaki sekil 2.4’te gosterilmistir.
Arsenik dogada hem dogal hem antropojenik olarak iki farkli sekilde
bulunabilmektedir (Bilici Baskan ve Pala 2009).

Madencilik
Atmosfer \
Pestisitler -\¥_/\
>

Uguculte,
mikrobrya!
aktiviteler

CGuibre Kullanim:

il

Odun isleme kuru Yuru
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\ /

Fosil vakitlas 3 5
orpsiyon-Desorpsiyon
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. Kaya Yukseltgenme-Indirgenme >’—/
Evsel atiklar Mikrobiyel & ktivite

Asken aktiviteler

i

[ Duzenli Depolama Sahalan I—

Sekil 2.4:Dogada arsenik dongiisii (Bilici Bagkan ve Pala 2009)

Arsenik, ¢evresel ortamlara farkl yollarla yayilabilir. Bu yayilim;

e Havaya, suya, topraga ve sedimente gecis ve dagilim yoluyla,

e Yiikseltgenme-indirgenme, metilleme ve  degradasyon  gibi
biyodoniisiimlerle,

e Mikroorganizmalar, makro algler, baliklar, Kkarasal bitkiler,
omurgasizlar ve kuglar gibi canlilar araciligiyla biyokiimiilasyon

yoluyla gergeklestirilmektedir (Diinya Saglik Orgiitii 2001).

Arsenigin cevreye yayillma ve tasinma yolu genellikle sular olmaktadir.
Arsenik, su araciligryla ekosistem icinde yayilirken, canli organizmalarin yapilarinda
birikime neden olabilmektedir. Sulardaki arsenik miktarinin farkliligi, arazi yapisina,
artezyen ve kuyu sularinin kaynagina ve kirletici kaynaklarin durumuna bagl olarak

degisim gosterebilmektedir (Hughes 2002).
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Arsenik, insan viicuduna i¢cme suyu, gidalar ve solunum yoluyla girebilirken,
en biiylik maruziyet kaynagi genellikle igme sularidir. Yeralt1 sulart ve kuyu sulari,
topraktaki arsenigin suya ge¢gmesi sonucu, yiizeysel su kaynaklarina gére daha yiiksek
konsantrasyonda arsenik igerebilirler. Dere, akarsu ve goller gibi yiizeysel sular,
nispeten daha diisiikk arsenik igerigine sahiptir. Ancak eger ylizeysel su kaynaklar
yiikksek arsenik konsantrasyonu igeriyorsa, bu genellikle endiistriyel atiklarin
sizmasindan veya tarimda kullanilan pestisitlerin topraktan sulara geg¢mesinden
kaynaklanabilir. Ayrica baraj gélleri iginde dip ¢amurunda arsenik birikimi olabilir.
Baraj su seviyesi diistiigiinde, yakin bolgelerden gelen suyun dip gamurundan alinmasi

durumunda yiiksek arsenik igerigi riski olabilmektedir (Tekbas ve Ogur 2008).

2.2.1 Dogal Arsenik Kaynaklari

Arsenik, genellikle siilfiirce zengin mineral kusaklarinda eser miktarda
bulunmakta ve fosil yakitlarin ve jeotermal alanlarin iginde dogrudan
bulunabilmektedir. Epitermal altin yataklarinda, kurak ve yar1 kurak bolgelerdeki
yeralt1 suyu rezervuar kayalarinda, kitasal agcilma zonlarinda ve “soguk kiitlenin sicak
kiitleyle temas ettigi skarn zonlar1” ad1 verilen alanlarda da sik¢a mevcuttur. Arsenik,
genellikle diger yaygin kaya¢ olusturan minerallerin icinde degisen oranlarda
bulunmakta, kimyasal yapist 6zellikle kiikiirtii takip etmekte ve genellikle yiiksek
miktarda pirit (FeSz) gibi siilfiir minerallerinin bilesiminde bulunma egiliminde
olmaktadir. Pirit, 6nemli cevher yataklarinin ana bilesenlerinden biridir ve diisiik
sicakliklarda indirgen kosullar altinda olusmaktadir. Bu tiir piritler, modern
jeokimyasal dongiilerde Kritik bir rol oynar ve birgok yeralti suyu rezervuar kayasinin
yant sira nehirler, goller ve okyanuslarda da yaygin olarak bulunabilmektedir
(Cakmakei ve dig. 2008).

Fosfat minerallerinde arsenik konsantrasyonu yiiksek seviyelerde olmaktadir.
fakat fosfat mineralleri oksit minerallerine gore daha az oranda arsenigi icermektedir.
Bu nedenle arsenik, fosfat minerallerine katki yapsa da toplamda diisiik oranda
bulunmaktadir. Yani, arsenik fosfat mineralleri iizerinden ¢evreye c¢ok kiiciik bir
miktarda eklemektedir. Arsenik konsantrasyonu, bir¢ok yaygin silikat mineralinde

(0rnegin kuvars, feldspat, mika, amfibol gibi) yaklasik olarak 1 mg/kg veya daha
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diistiktiir. Karbonat minerallerinde ise bu deger genellikle 10 mg/kg'dan daha azdir.
Simdiye kadar gozlemlenen en yiiksek arsenik konsantrasyonlari, 6zellikle demirce
zengin kayaclarda bulunmus ve bu degerler 2.900 mg/kg'a kadar ¢ikmistir (Atabey
2009).

Yerkabugunda ortalama arsenik konsantrasyonu genellikle 1,5 ila 5,0 mg/kg
arasinda degismektedir. Dogal topraklarda ise arsenik konsantrasyonu tipik olarak 0,1
ila 40,0 mg/kg araliginda bulunabilir. Ortalama olarak ise genellikle 5 ila 6 mg/kg
arasindadir (Ning 2002).

Arsenikli mineraller arasinda en yaygin olan1 arsenopirit (FeAsS) mineralidir.
Arsenik iceren minerallerin yaklasik %60'm1 arsenatlar, %20'sini siilfiirlii tuzlar ve
kalan %20'sini arseniirlii, arsenitli ve oksitli tuzlar olusturmaktadir (Cakmake1 ve dig.

2008).

Arsenik, dogal olarak atmosferik ve jeokimyasal tepkimeler, biyolojik
etkinlikler ve volkanik emisyonlar yoluyla tasinabilir. Toprak erozyonu ve li¢ gibi
stireglerle yilda yaklasik 61.200 ton arsenik okyanuslarda ¢oziinmiis ve asili duruma
geemektedir. Cevresel arsenik sorunlarmin biiylik bir kismi1 dogal tasinma sonucu
ortaya ¢ikmaktadir (Ikizoglu 2008). Volkanik aktiviteler, arsenigin en dnemli dogal
kaynagidir, diisiik sicaklikta buharlasarak atmosfere ve diger ¢evresel boélgelere
yayilmaktadir (Diinya Saglik Orgiitii 2001).

2.2.2  Antropojenik Arsenik Kaynaklari

Su kaynaklarindaki arsenik konsantrasyonu, sadece insan faaliyetlerinden
kaynaklanmayan etkenlere bagli olarak da artabilir. Metal cevherlerinin islenmesi,
arsenik iceren pestisitlerin kullanilmasi ve ahsap koruyucu maddeler gibi kontrol
edilemeyen insan kaynakli aktiviteler, arsenigin ¢evreye dogrudan yayilmasina neden
olabilir (Choong ve dig. 2007). 1970'lerde, arsenik kullaniminin yaklagik olarak %80'i
tarim amagl gerceklesmekteydi. Ancak son yillarda bu kullanim azalmis ve birgok
tilke arsenik bilesiklerinin tarimda kullanimini yasaklamigtir. Bununla birlikte, hala

bazi organik arsenik bilesikleri, 6rnegin MSMA (mono-sodyum metanearsonat) ve
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DSMA (disodyum metanearsonat), pamuk tarlalarinda insektisit ve herbisit olarak
kullanilmaktadir (Shih 2005).

Arsenigin yeralt1 sularinda zenginlesmesi;

e Arsenik igeren tohumlarin kullanilmasindan,

e Bocek ve yabanci ot ilaglariin kullanilmasindan,

e (CoOp depolama sahalarindan,

e Fabrika atiklarindan,

e Jeotermal isletmeler ve kaplicalarin atik sularindan,

e Kimyasal maddelerden,

e KoOmiirlin yakilmasindan,

e Madencilik yapilan bolgelerde asit maden drenajindan,

e Uzun siireli yogun  giibreleme  faaliyetlerinden  kaynakli

olusabilmektedir (Atabey 2009).

Fosil yakitlar, cesitli eser elementleri biinyesinde barindirmaktadir. Bu
elementlerin konsantrasyonlar1 yakitin tiirtine bagli olarak degisiklik gostermektedir.
Bu baglamda, diinya genelinde petrol ve komiiriin yakilmasindan kaynakli olarak
arsenik, kadmiyum, krom, bakir, nikel ve vanadyum gibi elementlerin yogun bir
sekilde atmosfere salindig1 bilinmektedir. Diinya ¢apinda firetilen birgok komiirde
arsenik miktari, belirlenen sinirlarin tizerindedir. Kémiiriin yanmasi sonucunda olusan
kiil ve ciiruf, ince cam benzeri pargalardan olusur ve ¢evrede hareket edebilmektedir.
Bu kiil ve ciiruf, potansiyel olarak zararli birgok elementi yiiksek oranlarda
icerebilmektedir. Komiirlin bilesimine bagli olarak kiil ve ciiruf igerisinde yliksek

seviyelerde arsenik bulunabilmektedir (Atabey 2009).

Jeotermal enerji genellikle ¢evre dostu bir enerji kaynagi olarak kabul
edilmektedir. Ancak bir¢cok jeotermal alan volkanik faaliyetlerle iligkili sicak su
kaynaklarma sahip olmaktadir. Bu sicak su kaynaklari icinde yiiksek arsenik
konsantrasyonlarma sahip olanlar da bulunabilmektedir. Ozellikle Yeni Zelanda gibi
yerlerde, jeotermal enerji iiretiminde kullanilan sicak sularin desarj edildigi alici
ortamlar, ciddi arsenik kirliligi sorunlarina yol agabilmektedir. Bu nedenle jeotermal
enerji kullaniminin ¢evresel etkileri dikkatli bir sekilde degerlendirilmelidir (Smith
2004).
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Fosfat giibrelerinin uzun siireli kullanimi, topraga onemli miktarda arsenik
eklenmesine neden olmaktadir. Tarim alanlarinda kullanilan gilibrelerdeki arsenik
konsantrasyonlari, fosfat giibrelerinde 1 - 1.200 arasinda, nitrat giibrelerinde ise 2 -
120 mg/kg arasinda degismektedir (Atabey 2009).

2.3 Arsenik ile Tlgili Standartlar

Halk saglig1 agisindan, igme sularinda arsenik maruziyetiyle ilgili temel endise,
ani ve hizli toksisite degil, uzun siireli maruziyet sonucu kansere yol agma ve uzun

vadeli saglik etkileri olusturmasidir.

Arsenik, birinci smif kanserojen madde olarak kabul edilmekte olup diinya
genelinde yiiz milyonlarca insanin saglhigimi etkileyerek yiiz binlerce 6lime yol

acmustir (1kizoglu 2008).

Arsenik, i¢gme sularinda bilinen en toksik madde olup Uluslararasi Kanser
Arastirmalart Ajanst (IARC) tarafindan 1. grup kanser yapici bilesik olarak
tanimlanmustir (67/548/EEC 1967; EPA 2000; IARC 2012). Bunun yaninda DSO
tarafindan arsenik iceriginin canlilarin sagligi iizerindeki etkileri, aritma metotlarinin
secimi ve temas siiresinin artmasiyla olusabilecek riskler géz oniine alinarak igme
sular1 i¢in izin verilen maksimum kirletici seviyesi diigiiriilmiistiir. Sulardaki arsenik
konsantrasyonu i¢in kabul edilen sinir degerler; 1958°de 200 pg/L ve 1963°de 50 ng/L
olarak belirlenmistir (DSO 1993).

Belirlenen bu seviyelerin iistiindeki arsenik miktarlarinin toksik etkiye sebep
olacagi kabul edilmistir. Igme ve kullanma sularindaki arsenik miktarmim sinir
degerleri, iilkelerde kabul goren standartlara gore degisiklik gostermektedir. Tim
diinya ¢apinda igme ve kullanma suyu kaynaklarindaki arsenik kirlenmesi ve
canlilarda sebep olacagi saglik etkilerini engelleyebilmek adina Amerika Birlesik
Devletleri Cevre Koruma Ajansi tarafindan igme sularinda bulunabilecek arsenik
miktarinda kabul edilen sinir deger, 0,05 mg/L'den 0,01 mg/L'ye diisiiriilmiistiir. DSO
tarafindan da bu deger 1993 yilinda 0,01 mg/L'ye indirilmistir. Bu gelismelerin
ardindan tlilkemizde de bu deger 2005 yilinda yayimlanarak 2008 yilinda yiiriirliige
giren Insani Tiiketim Amagl Sular Hakkinda Yonetmelik ile birlikte 0,01 mg/L'ye
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diistiriilmiistiir. Ancak 17 Subat 2005 tarihinde yiirlirliige giren bu yonetmelikte,
belediyeler basta olmak tizere ilgili kurumlara bu kistaslara uyum gayesiyle 3 yillik
gegis stiresi verilmistir. Bu siire 17 Subat 2008 tarihinde sona ermistir. Standartlardaki
bu diisiis diinyada ve iilkemizde baz1 bolgelerde mevcut aritma tesislerine yeni aritma
proseslerinin ilave edilmesi veya degistirilmesi gerektigini gostermistir ( Bilici Baskan

ve Pala 2009).

DSO’niin ilan ettigi 10 pg/L ’lik limit degeri Japonya, Laos, Mogolistan,
Namibya, Suriye, ABD tarafindan da ulusal standart olarak kabul edilmistir. 15 adet
Avrupa Birligine liye lilke 1998 yilinda 10 pg/L’yi arsenik i¢in zorunlu standart olarak
kabul etmistir.

ABD Ulusal Bilimler Akademisi’nin 1999 yilinda yaptigi ¢alismalarda o
tarihlerde suda arsenik standardi olan 50 pg/L *nin 1/100 oraninda kanser riski tasidigi
sonucuna ulagmistir. Teklif edilen 10 pg/L ’lik standartin uygulanmasi durumunda bu
riskin 1/3000-1/5000 araliginda azalacagini rapor etmistir. Igme sularindaki arsenik
icin maksimum kirletici diizeyi 50°den 10 pg/L ’ye diisiince, igme suyu aritiminda
kullanilacak uygulamalar bundan etkilenmistir. Belirlenen bu deger arsenigin
zehirliligine bagl olarak artan kanserojene dayanarak diistiriilmiistiir. Bir¢ok tilkede
bu deger 10 pug/L iken Kanada’da 25 pg/L’dir. DSO'niin belirlemis oldugu smir degere
bircok gelismekte olan iilke benimsemis olup, hala bir¢ok tesisin yetersiz olmasindan

dolay1 ¢ogu yerde 50 pg/L’e gore islemler yapilmaktadir.

50 pg/L limit degerinin gegerli oldugu, saglikli igme suyu sisteminden yoksun
Banglades ve Hindistan gibi iilkelerde 10 pg/L standardinin uygulanmasinin heniiz

miimkiin olmadig belirtilmektedir (Anawar ve dig. 2011).

Tablo 2.4’te diinyadaki farkli kuruluslar tarafindan belirlenmis igme
sularindaki arsenik konsantrasyonu ile ilgili limit degerlerin yillar bazindaki degisimi
goriilmektedir. Kabul edilen bu limit degerler giiniimiizde i¢gme sularindan arsenigin
tamamen aritimi i¢in kullanilacak teknolojilerin oldukg¢a pahali olmasi da goz dntinde

bulundurularak belirlenmistir.
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Tablo 2.4: Tiirk Standartlar1 Enstitiisii ve farkli kuruluslar tarafindan kabul edilen limit degerler
(Tekbas ve Ogur 2008).

Kurulus Adi Arsenik (ppb)
DS0-1958 200
DSO-1963 50
DS0-1999 10

ABD EPA-1975 50

ABD EPA-2000) 10
Avrupa Toplulugu 1998 10

TSE 266-1997 50
Tiirkiye (insani Tiiketim Amagli Sular 10
Hakkinda Yonetmelik, 17 Subat 2005)

2.4 Arsenik Giderme Yontemleri

Arsenikle kirlenmis yeralt1 veya yiizeysel su kaynaklarinin aritimi igin ¢esitli
yontemler kullanilmaktadir. Bu yontemler arasinda oksidasyon (Pierce ve Moore
1982; Sorlini ve Gialdini 2010), ¢oktirme (Kumar ve dig. 2004), adsorpsiyon
(Bhatnagar ve dig. 2010), iyon degisimi (Anirudhan ve Unnithan 2007) ve membran
teknolojileri (Brandhuber ve Amy 2001) yer almaktadir. Bu yontemlerin her birinin
avantajlar1 ve dezavantajlar1 bulunmaktadir. Ancak adsorpsiyon ile uzaklastirma
yontemi etkili bir yontem olarak 6ne ¢ikmaktadir ( Negrea ve dig. 2014). Aktif
karbon, modifiye kil mineralleri, zeolit gibi yiiksek ylizey alanina ve uygun gozenek
yapisina sahip ¢esitli adsorban maddeler kullanilarak, mg/g seviyelerinde arsenigin

giderilmesi miimkiin oldugunu géstermistir.

Tablo 2.5’te arsenik giderim yontemlerinin avantajlari ve dezavantajlari

verilmektedir.
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Tablo 2.5: Arsenik giderim yontemlerinin karsilastirilmasi (Mohan ve Pittman 2007)

Yontemler g\;antaj Dezavantajlar
Yiiksek yatirim ve

Yiiksek giderim verimi, kat1 | isletim maliyeti, 6n

Membran N

Filtrasyon atikolusturmaz, diger sartlandirma
Kirleticileri degiderebilir. gerektirmesi.

Kirecle Ticari olarak kolay pH ayari gereklidir ve

yumusatma ulasilabilenbir kimyasaldir. toksik ¢amur olusturur.

Iyon degistirme

Iyi belirlenmis
malzeme vekapasiteye
sahiptir, pH
degisiminden
etkilenmez.

Yiiksek maliyet, isletmesi
Zor,rejenerasyon sonrasi
olusan atik, As (111)
giderim verimi disiik,
re¢ine Omriiniin sinirl
olmasi.

Koagiilasyon ve

Kimyasal maddelere kolay
ulagilabilir, goreceli olarak
diisiik yatirim maliyeti, basit

Toksik atik olusturur,
disiikverimde arsenik

organikve inorganik
Kirlilikleri oksitler.

Flokiilasyon isletme, genis pH g;(izﬂé,biolrilrokﬂdasyon
araliklarinda calisilabilir. g '
Goreceli olarak isletmesi pH kontrolii gereklidir, hava
Oksidasyon kolaydir, diisiik maliyet, ile

oksidasyon genellikle As
(V)giderimi saglar.

2.4.1 Oksidasyon Prosesleri

Kimyasal oksidasyon prosesleri, su aritiminda klor ve ozon gibi kimyasal

oksidantlarin kullanilmasi ile yayginlagsmustir.

Oksijensiz ortamda baskin olarak bulunan As (l11) tiirlerinin giderimi, As (V)

ile kiyaslandiginda daha zorlu bir siiregtir. Bu sebeple, As (III) tiirlerinin okside

edilerek As (V) haline getirilmesi, giderim verimini artirmak i¢in 6nemlidir. Hava ile

gerceklesen oksidasyon yavas bir proses oldugundan, farkli alternatif yontemler tercih

edilmektedir. Bu alternatif yontemler arasinda ozon, aktif karbon, demir ve mangan

bilesikleri, mikrobiyolojik oksidasyon ve foto-kimyasal oksidasyon bulunmaktadir

(Kitis 2011).
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Tablo 2.6’da bazi oksitleyiciler ve bunlarin avantajlar1 ile dezavantajlar

verilmektedir.

Tablo 2.6: Bazi oksidan maddelerin avantajlar1 ve dezavantajlari (Kitis 2011)

Oksidan Avant Dezavantaj
Madde aj
Pembe renkli su, yan
Potasyum Beslemesi kolay, yan iiriin| iiriinler
Permanganat | ojugumu yoktur. bilinmiyor, ¢okelmeye
neden olur.
Kolay besleme, yan iiriin
yok,siyirmaya Zayif oksitleyicidir,
Oksijen yardimci, korozif ve tortu
toksik olusturabilir.
degildir.
Kuvvetli oksidant, Klorlu yan dirtinler, tat
Klor beslemesikolay, dayanikli ve kokuproblemi, pH
bakiye, uzun degisimlerine karsi
yillardir kullanilmaktadir. hassas olmast.

ClOz ve CIO2 gibi yan
Kuvvetli oksidant, dayanikli| iiriin olusturur, yerinde
Klor Dioksit | bakiye, yan iiriin olusumu | tiretilmelidir, muhtemel
yoktur, pH etkisi yoktur. hidrokarbon kokusu
tiretebilir.

Kuvvetli oksidant, yan iiriin
olusumu yoktur, koku ve tat
problemi yoktur, yan
tirtinleri biyolojik olarak
pargalayabilir, pH etkisi
azdir.

Kisa yar1 6miir, yerinde
uretilmelidir, yogun enerji
tiketir,kompleks olusumu
ve beslemesivardir,
koroziftir.

Ozon

2.4.2 Kirecle Yumusatma

Kiregle yumusatma, genellikle sudaki sertligi gidermek i¢in kullanilan bir
yontemdir ve kire¢ veya soda kullanilarak gerceklestirilir. Sertlik, sudaki kalsiyum
(Ca2") ve magnezyum (Mg") iyonlarinin varhigina bagl olarak ortaya ¢ikar. Tipik
bir kiregle yumusatma prosesi, kire¢ veya soda eklenmesini takiben hizli karistirma,

flok olusumu, sedimantasyon ve filtrasyon gibi asamalardan olusur. Arsenik giderimi
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i¢in ise 6n ¢Oktlirme ve havalandirma gibi yontemler arsenik bilesiklerini okside etmek
amaciyla kullanilir. pH kontrolii, kirecin ¢okelmesi igin 6nemli bir faktordiir. Arsenik
giderimi i¢in uygun pH araligi genellikle 9 - 12 arasindadir. pH degerinin 10,5
seviyesinin lizerinde olmasi durumunda, magnezyum hidroksit olusumu As (V)
bilesikleriyle birlikte arsenik giderimini saglar. Arsenik giderim verimi, pH degerinin

10,5 tizerinde olmas1 durumunda artis gosterir (Arikan 2016).

2.4.3 lyon Degistirme

EPA, iyon degistirme prosesini fiziksel-kimyasal bir siire¢ olarak
tanimlamaktadir. Bu siireg, soliisyon fazindaki iyonlarin kati1 regine fazindaki iyonlar
ile yerini degistirmesiyle gergeklesir. Bu yontemde, giiclii bag yapisina sahip iyonlar,
su ortaminda Yyer degistirmek i¢in daha zayif bag yapisina sahip iyonlarla yer degistirir.
Iyon degistirme islemi, anyon ve katyon recineler olmak iizere iki tiir regine
kullanilarak gergeklestirilir. Anyon regineler genellikle klor ve anyonik kirleticilerin
uzaklastirilmast igin kullanilirken, katyon regineler sodyum, potasyum gibi katyonik
kirleticilerin uzaklastirilmast i¢in kullanilir. Ayrica, karisik recineler de mevcut

olabilecek her iki Kirletici tiirtiniin uzaklastirilmasinda kullanilir (EPA 2023a).

Bu yontem, recine ylizeyindeki elektrostatik etkilesimlerle tutulan iyonlarin
benzer sekilde su igerisinde bulunan ayni degerdeki iyonlar ile yer degistirmesi
islemidir. Regineler; sentetik organik, anorganik ya da dogal polimer materyallerden
olusmakta olup kuvvetli asit, kuvvetli baz, zayif asit ve zayif baz olmak tlizere dort tiir
iyon degistirme rec¢inesi bulunmaktadir. Katyonlarin yer degisimi i¢in kuvvetli/zayif
asit regineleri, anyonlarin degisimi i¢in ise kuvvetli/zayif baz regineler
kullanilmaktadir. Su igerisinde bulunabilecek arsenik tiirleri genelde anyonik
oldugundan kuvvetli/zayif baz regine tiirii arsenik gideriminde kullanilmaktadir

(Chiavola ve dig. 2015).

Kolon igerisine yerlestirilen regineden arsenik igeren suyun gecmesiyle
recinenin cinsine gore re¢ine yiizeyinde bulunan kloriir ya da hidroksil gibi iyonlar ile

su icerisindeki arsenigin yer degistirmesi saglanmaktadir (Yolcubal 2009).
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Sekil 2.5°te Iyon degistirme recinesi goriiniimii verilmektedir.

iYON DEGISiMI

4= N Emy)

cr

- .o -

Katyonik Recine l Anyonik Regine

(negatif) ( pozitif)

H,0

2

Sekil 2.5: Iyon degistirme recinesi (EPA, 2023a)

Iyon degisim yontemine arsenik aritimi igin As (11l) formunun su ortaminda
bulunmasi durumunda, verimliligi artirmak icin As (V) formuna oksitlenmesi
gerekmektedir. Nitrat giderimi ve su yumusatma amaglariyla kullanilan iyon
degistirme yontemi, arsenik giderimi i¢in de kullanilmaktadir. Bu islemde, genellikle
birden fazla kolon ve gii¢lii baz anyonik regineleri kullanilarak siirekli ve basingl
sistemlerde arsenik giderimi gergeklestirilir. Bu siireg i¢in uygun pH araligi genellikle
6,5ile 9,0 arasindadir. Ancak, giderim verimi su igerisinde bulunan diger anyonlarin
varhigima bagli olarak degisebilir. Bu anyonlar arasinda siilfat ve nitrat en
onemlilerindendir (EPA 2023b).
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244 Membran Filtrasyon

Membranlar, iki farkli faz arasinda (s1vi, gaz, buhar) ince ve segici bir bariyer
olusturan tabakalardir. Membranlar, bitisik iki faz arasinda transferi yonlendiren ve
farkli tiirlerin gegisini kontrol eden ara yiizler olarak islev goriirler (Ulbricht 2006).
Membranlar kati, sivi veya jel halinde olabilirler. Molekiiler elek gibi gorev yapan
membranlar tek bir katmandan veya birden fazla katmandan olusabilirler. Bu
membranlar, istenilen 6zelliklere gore segici olarak tiirleri ayirmak ve elemek igin

kullanilirlar.

Arsenik gideriminde membran filtrasyon yontemi etkili olmakla birlikte bu
yontem genelde yeralti sularinin ve igme sularinin aritilmasinda kullanilmaktadar.
Membran filtrasyon yonteminin dort tiirii nanofiltrasyon (NF), mikrofiltrasyon (MF),
ultrafiltrasyon (UF) ve ters ozmozdur (TO). Bu yontemlerin hepsinde sistem basingla
calistirilmaktadir ve membranlar; membranlardan gecebilen parcaciklarin
biiyiikliigiine veya membranin molekiiler agirligina (yani gézenek boyutuna) gore
siniflandirilmaktadir (EPA 2005a). Membran filtrasyon yonteminin performansini
etkileyen unsurlar; askida kati maddeler, yiiksek molekiil agirligi, ¢oziinmiis kati
maddeler, organik bilesikler, kolloidler, arsenigin tiirli, pH ve sicakliktir. Membran
filtrasyon prosesinin 6nemli dezavantaji besleme suyundaki biiyiik partikiillerin

membranin tikanmasina neden olabilmesidir (Cakmake1 ve dig. 2008).

Sekil 2.6’da basingli membran teknolojileri ve bunlarin gézenek biiyiikliikleri

verilmistir.
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Sekil 2.6: Basingli membran teknolojiler (Selatile vd.2018)

Membranlarin  gozenekli ve gozeneksiz olmak iizere iki ana tiri
bulunmaktadir. G6zenekli membranlar, karisim igerisindeki birden fazla bileseni
ayirmak i¢in kullanilir. Bu islem sonucunda gecen kisim aki (siiziintii) olarak
adlandirilirken, ayrilan kisim konsantre atik olarak ifade edilir. Membran tiirleri,

gbzenek boyutlarina gore belirlenmistir (Saleh ve Gupta 2016).

MF: Gozenek yapisi yaklasik 0,05 ile 5,0 mikrometre arasinda degisir. Bu tiir

membranlar, biiyiik partikiillerin ve baz1 patojenlerin giderilmesi i¢in kullanilir.

UF: Gozenek boyutlar1 1000 ile 500,000 dalton arasinda degisir. UF
membranlar, viriisler gibi daha kiigiik partikiillerin giderilmesi i¢in kullanilir.
Ozellikle 1000 dalton olan UF membranlar, dezenfeksiyon yan iiriinlerini de
gidermede etkili olabilir.

NF: Gozenek yapist 200 ile 1000 dalton arasindadir. Bu tiir membranlar, ¢ift
yiikli katyonlar1 elemek ve yumusatma gibi islemler i¢in kullanilir. RO kadar

gecirimsiz olmamakla birlikte daha diistik basingta galisabilirler.
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RO: En siki gozenek yapisina sahip olan RO membranlari, tuzlar, iyonlar,
organik bilesikler ve igme suyunun aritilmasinda kullanilir. Ancak daha yiiksek basing

gerektiren bir teknolojidir (Sagle ve Freeman 2004 ).

NF membranlar genellikle dezenfeksiyon yan iiriinlerini giderme amaglh
kullanilirken, RO membranlar kadar siki olmadiklarindan daha diisiik basingta
calisabilirler. UF ve MF membranlar ise partikiil ve patojen giderimi igin tercih edilir.
Bu membran tiirlerinin kullanimi, isletim ve yatirim maliyetlerini diisiirmek icin RO

membranlarinin yerine tercih edilebilir (Saleh ve Gupta 2016).

2.4.5 Adsorpsiyon

Adsorpsiyon yontemi, su icerisindeki kirletici maddelerin bir adsorban madde
yiizeyinde tutunmasinin saglanarak su igerisinden uzaklastirilmasi islemidir.
Adsorpsiyon, arsenik i¢eren yeralti suyu ve igme suyunun aritiminda kullanilmaktadir.
Bu yontemde arsenik tiirleri, fiziksel ve kimyasal kuvvetler tarafindan adsorban madde
yiizeyine tutunur. Bu sayede sularin icerigindeki arsenik konsantrasyonu genel olarak
0,05 mg/L seviyesinin altina diisiiriilebilmekte olup duruma gore 0,01 mg/L'nin altina
da inebilmektedir. Sistemin verimliligi, aritilacak suyun igerisindeki kirletici
cesitliligine ve 6zelliklerine baglidir. Arsenik adsorpsiyonu isleminde kullanilan bazi
adsorban madde tiirleri, aktif aliimina, aktif karbon, bakir-¢inko graniilleri, graniil
ferrik hidroksit, yiizey aktif maddeler ile modifiye edilmis zeolit olarak siralanabilir

(EPA 2005b).

Adsorpsiyon, kati yiizeylerdeki dengesiz molekiiler kuvvetler ve doymamis
bolgelerin etkisiyle ortaya ¢ikan bir mekanizmadir. Bu tiir kat1 yiizeyler, siv1 veya gaz
ile temas ettiklerinde adsorpsiyon siireci baglar. Bu siirecte, dipol momentleri,
kutuplasma giigleri, itici kuvvetler ve elektronlarin valans bosluklarinda yeniden
diizenlenmesi gibi fiziksel ve kimyasal giigler etkin rol oynar. Fiziksel adsorpsiyon ve
kimyasal adsorpsiyon olmak iizere iki ana tiirii vardir. Fiziksel adsorpsiyon, adsorbatin
yizeye zayif Van der Waals kuvvetleriyle baglandigi bir siirectir. Kimyasal
adsorpsiyon ise adsorbat ile kat1 yiizey arasinda elektron degisimi veya paylasimi gibi

kimyasal etkilesimlerle sonuglanir (Bruch ve dig. 2023).
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Adsorpsiyon prosesleri diigiilk maliyetli ve kolay isletme siiregleri olup, yan
tirlin veya tehlikeli kati1 atik tretmezler. EPA tarafindan en iyi uygun teknolojiler
arasinda degerlendirilen adsorpsiyon, su aritma ve kirlilik giderme alaninda 6nemli bir
rol oynamaktadir (Albadarin ve dig. 2017). Sekil 2.7°de de adsorpsiyon prosesinin

temel kavramlar1 agiklanmustir.

Adsorban Adsorbat

Dolu baglanma
bolgesi

Boy baglanma
/ bolges:

<+ Aktif enenji
' e bolgen

Tek katman

Snar tabakas:

Desorpsiyon

Sekil 2.7: Adsorpsiyon prosesindeki temel kavramlar (Tran ve dig. 2017)

Adsorpsiyon, kat1 yiizeylerdeki doymamis bolgelerin ve dengesiz molekiiler
kuvvetlerin, siv1 veya gaz molekiillerini yiizeyde tutma olayin ifade eder. Bu siirec,
giiclerin dengelemesiyle, gaz veya sivinin yiizeyde adsorbe olmasi arasinda kismi bir
denge olusturur. Yiizeyde tutulan molekiillere “adsorbat” adi verilirken, yiizeyin
kendisine “adsorban madde” denir. Sivi veya gazin adsorpsiyon siiregleri rastgele
olaylardir. Bu nedenle sistemdeki serbest enerjinin azalmasi1 sonucunda gergeklesir.
Gaz molekiilleri adsorbe oldugunda, serbest durumlarina gore daha sinirl bir 6zgiirliik

derecesine sahip olurlar. Bu, adsorpsiyon sirasinda entropi azalmasia neden olur

(Bansal ve Goyal 2005).

Adsorpsiyon prosesinin verimi; suyun pH degeri, arsenik tiirli, sistemin akis
hiz1 ve tortu olusumuyla ilgilidir. Bu yontemde, arsenigin tiirlerine gore giderim verimi
karsilagtirildiginda arsenatin uzaklastirilmasinin - arsenitten daha etkili oldugu

gorilmistiir. Sulardan arsenigin diisiik maliyetli ve kolay bir sekilde elde edilebilir
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materyallerin adsorban madde olarak kullanildig1 adsorpsiyon yontemi ile giderimi;
yontemin etkili, ekonomik ve kolaylikla uygulanabilir bir yontem olmasindan dolay1

oldukca dnemlidir (Yolcubal 2009).

2.5 Tiirkiye’deki Su Kaynaklarinda Arsenik

Tiirkiye'de, dogal inorganik arsenik tespit edilen bolgeler genellikle jeotermal
kaynaklarin ve madencilik faaliyetlerinin yogun oldugu alanlardir. Jeotermal
kaynaklar sicak su ve buharin yer yiizeyine ¢iktigi bolgelerdir ve bu tiir kaynaklarda
arsenik gibi elementler yiiksek konsantrasyonlarda bulunabilir.  Madencilik
faaliyetleri ise toprak ve kayaglarin islenmesi sirasinda arsenigin serbest birakilmasina
neden olabilir. Bu tir bolgelerde dogal olarak yiiksek arsenik seviyeleri tespit
edilmesi, yeralt1 sularinin, yiizey sularinin ve yerel ekosistemlerin arsenik kirliligi riski

altinda oldugunu gostermektedir (Atabey 2009).

Ic Anadolu Bélgesi ve Ege Boélgesi’nin i¢ béliimleri kapali havzalarmn
bulundugu bolgeler olarak arsenik olusumuna uygun alanlar olarak bilinmektedir. Bu
bolgelerdeki jeolojik yapilar, arsenik birikiminin olugsmasi igin uygun kosullar saglar.
Ayrica, Bat1 ve Orta Anadolu graben sistemleri ve kirik hatlari, jeotermal kaynaklarin
varligina isaret eder ve bu durum, bu tiir kaynaklardan elde edilen sicak su ve buharin
icerdikleri arsenik ile yeralti sularini zenginlestirebilecegi anlami tasir. Metalik
madencilik faaliyetleri de bu bolgelerde yiiksek arsenik konsantrasyonlariin ortaya
¢ikmasina neden olabilir. Madencilik sirasinda arsenik i¢eren minerallerin islenmesi
veya bozunmasi sonucunda arsenik ¢evreye salinabilir, bu da yeralt1 sularinin ve ¢evre

ekosistemlerinin arsenik kirliligi riskini artirir (Giindiiz ve dig. 2010).

Kiitahya-Emet ve Bursa-Orhaneli akarsu havzalari, bolgedeki ana borat
minerali olan kolemanit madenciligi ile taninir. Ancak, bu bolgelerdeki kolemanitin
diger borat yataklarindan farkli olarak arsenik mineralleri (realgar ve orpiment)
icerdigi belirlenmistir. Emet Cay1 ve Orhaneli Cay1 gibi su kaynaklarinda yapilan
calismalar, arsenik konsantrasyonlarinin Emet Cayinda 1,88-1907 pg/L, Orhaneli Cay1
igin ise 5,17-116 pg/L arahiginda degistigini gostermistir (Omwene ve dig. 2019).
Kiitahya'nin Simav ovasinda ise yiizey akiferinden alinan 27 kuyu 6rneginde, ortalama

99,1 ng/L arsenik konsantrasyonu oldugu ve maksimum degerin 561,5 ug/L oldugu
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tespit edilmistir. Bu bolgede metamorfik kayaclarin icerisinde arsenik igeren alanlarin
ve siilfiir mineralleri igeren bdlgelerin 6nemli miktarda bulundugu gorilmistiir.
Ayrica, ge¢miste aymt formasyonda bir Cu — Pb — Zn madeni isletildigi de
belirlenmistir. Bu faktorlerin arsenik kirliliginin bu bolgelerdeki su kaynaklarinda

artmasina neden olabilecegi gozlemlenmistir (Giindiiz ve dig. 2010).

Balikesir’e baglh Bigadic ilgesinde yapilan bir ¢alisma, bor madenlerinin
cevresel etkilerini belirlemek amaciyla gergeklestirilmistir. Bu calismada, maden
cevresindekiyeraltt sularinda bor ve arsenik varligi tespit edilmistir. Yeralti suyu
orneklerindeki arsenik miktar1 ise 33 - 911 pg /L arasinda degisim gostermistir

(Gemici ve dig. 2008).

Arslan ve dig. (2017) tarafindan K&priioren Havzasi'nda (Kiitahya) yapilan bir
caligmada, Giimiiskdy'de bulunan giimiis madeni faaliyetlerinin g¢evresel etkileri
incelenmistir. Bu calisma sonucunda, maden faaliyetleri nedeniyle yiizey ve yeralti
sularinda arsenik, kadmiyum, kursun, antimon ve ¢inko gibi metallerin kirliligine
neden oldugu belirlenmistir. Ozellikle kaynak noktalarinda 47 pg/L'ye kadar ve
kuyularda ise 33 pg/L'ye kadar ¢6ziinmiis arsenik tespit edilmistir.

Kayseri'deki Develi Kapali Havzasi'nda yapilan bir ¢aligmada, yeralti sularinda
tespit edilen arsenik konsantrasyonlari hakkinda veriler elde edilmistir. Bu verilere
gore, kurak donemde maksimum arsenik konsantrasyonu 593 ng/L, yagisli donemde
ise 774 ng/L olarak saptanmistir. Bu kirliligin nedeni, volkanik kayaglarin dogal olarak
biinyelerinde barindirdigi arsenik gibi bazi agir metallerin su-kayag etkilesimi
sonucunda suya ge¢mesi olarak agiklanmistir. Bu kirliligin jeojenik kokenli oldugu

ve volkanik kaynakli oldugu belirtilmistir (Arslan ve dig. 2017).

Tiirkiye’de maksimum kirletici seviyesinden daha yiiksek konsantrasyonda
arsenik igeren bazi su kaynaklari ve buralarda 6l¢iilen arsenik konsantrasyonlar1 Tablo

2.7°de gosterilmistir.
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Tablo 2.7: Tiirkiye’de dlgiilen arsenik konsantrasyonlar1 (Bilici Bagkan ve Pala, 2009).

Yerlesim Bolgesi Arsenik Konsantrasyonu, pg/L
Emet-Kiitahya igme suyu kaynagi 448
Hisarcik-Kiitahya

Cesme suyu 380

Kuyu suyu 50

Yiizeysel su 510
Igdekdy-Emet-Kiitahya Yiizeysel 10-20

su Yeraltt suyu 10-7754
Bursa Igme suyu kaynagi 0.051-21.423
Bigadi¢-Balikesir Yeralti suyu 30-900
Esme-Usak Yeralt1 suyu 50

2.6 Diinya’da Arsenik Problemi

Diinya genelinde farkli bolgelerde, bir¢ok yeralti su kaynaginda 50 pg/L'nin
tizerinde arsenik konsantrasyonlarina bagli sorunlar tespit edilmistir. Arsenik kaynakli
sorunlar en yaygin olarak Arjantin, Banglades, Sili, Cin, Macaristan, Hindistan'in Bati
Bengal bolgesi, Meksika, Romanya, Tayvan, Vietnam ve ABD 6zellikle Biiyiik Havza
bolgesi gibi bolgelerde ortaya ¢ikmaktadir (Khosravi Darani ve dig. 2022).

Toprak ve delta akiferlerindeki yeralti sularinda arsenik kirliligi goriilen
bolgeler arasinda Banglades, Bati Bengal, Kuzey Cin, Tayvan, Vietnam, Nepal,
Macaristan ve Romanya bulunmaktadir. Bu iilkelerdeki arsenik meselesi 6zellikle
alivyon akiferine agilan si1g kuyulardan kaynaklanmaktadir. Ayrica siilfiir
mineralizasyonu ve madencilige bagl olarak arsenik kirliligi yasayan iilkeler arasinda
ABD'nin baz1 bélgeleri, Kuzey Meksika, Giineybati Ingiltere, Tayland, Yunanistan,
Brezilya, Portekiz, Gana ve Avustralya yer almaktadir. Jeotermal bolgelerde ise
arsenik kirliligi sorunu ise Japonya, Yeni Zelanda ve Bati ABD'nin Yellowstone
bolgesinde gozlemlenmektedir (Abedin ve Shaw 2014).

Kuzey Arjantin'deki Monte Quemado ve Cordoba eyaletlerinde arsenik kirliligi
Astolfi ve dig. (1981) tarafindan rapor edilmistir. ilk olarak 1955 yilinda fark edilen
arsenige bagli deri hastalig1 ve kanser olusumu, Cordoba'daki yaklasik 10.000 niifuslu

bolgede gozlemlenmistir. Yapilan gozlemler sonucunda,igme suyu yoluyla diizenli
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olarak alinan arsenik miktarinin 100 pg/L'yi asmasi durumunda zehirlenme
belirtilerinin  meydana geldigi ve bu arsenik maruziyetinin cilt kanserine neden
oldugu sonucuna varilmistir. Bu konuda Astolfi ve diger tarih arastirmacilarin
¢alismalarinin yan1 sira Hopenhayn-Rich ve dig. (1998) tarafindan yapilan ¢alismada

onemli bulgular bulunmaktadir.

Macaristan'da yapilan arastirmalarda, 1941 ile 1983 yillar1 arasinda Kuyu
sularinda 60 — 4000 pg/L arasinda degisen arsenik konsantrasyonlari tespit edilmistir.
Bu konuda Pataky ve Lusztig (1958) tarafindan gerceklestirilen ¢aligmalar onemli
bulgular sunmaktadir. Bu dénemde birkag bin kiside arsenik zehirlenmesine isaret
eden belirtiler ve melanoz, hiperkeratoz, cilt kanseri, bronsit, gastroenterit veya

hematolojik anomali gibi saglik sorunlarinin ortaya ¢iktigi gozlemlenmistir.

Sheikhi ve dig. (2020) tarafindan yapilan ¢alismada, iran'in Hashtroud kentinin
kirsal bolgelerinde yeralti1 suyunun arsenik dagilimi ve bunun saglik riskleri
incelenmistir. Calisma kapsaminda 37 farkli koyde toplam 51 6rnekleme noktasindan
su numuneleri alinmistir. Bu 6rneklerin %78'inde (40 6rnek) arsenik tespit edilmistir.
Arsenikle kirlenmis bolgelerin %40'imdan alinan 6rneklerde, 10 pg/L olarak belirlenen
kilavuz degeri agan miktarda ¢oziinmiis arsenik bulundugu rapor edilmistir. En yiiksek
arsenik konsantrasyonu 245 pg/L olarak ol¢iilmiis ve ¢alisma alaninda bulunan su

kaynaklariin i¢me ve hijyenik amaglar i¢in uygun olmadig1 vurgulanmstir.

Mukherjee ve dig. (2021) tarafindan yapilan arastirmada, Hindistan'daki yeralti
suyunun arsenik seviyelerinin tahmin edilmesi amaciyla Random Forest modeli
kullanilmistir. Bu ¢aligma sonucunda, yaklasik olarak 90 milyon insanin igilebilir limit
olan >10 pg/L arsenik seviyesinin iizerinde bulunan su kaynaklarinin kullanildig
bolgelerde yasadigi tahmin edilmistir. Ancak modelden elde edilen sonuglara gore, asil
risk altinda olan niifusun (268 milyon) daha vyiiksek olabilecegi belirtilmistir.
Arastirmada saha verilerine dayanarak, en yiiksek risk altindaki bes eyaletin Bati

Bengal, Bihar, Uttar Pradesh, Assam ve Punjob oldugu tespit edilmistir.
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2.7 Literatiir Arastirmasi

Dehghani ve dig. (2005), tarafindan yapilan arastirma Kirli sudan arsenik
giderimi i¢in pihtilasma-adsorpsiyon prosesinin kullanimin1  incelemektedir.
Calismanin ana bulgusu olarak pihtilagsma-adsorpsiyon prosesi sudan arsenigi etkili bir
sekilde giderebildigi belirtilmistir. Arsenik giderim verimliligi, kullanilan koagiilant
madde tiirli, kullanilan adsorban madde miktar1 ve pH gibi faktorlere baglidir. Bu
calismada, en yiiksek arsenik giderim verimliligi demir kloriiriin koagiilant madde
olarak ve aktif karbonun adsorban madde olarak kullanilmasi durumunda elde
edilmistir. Optimizasyon sonucunda, suyun pH degerinin 7 olmasi durumunda, 1 litre
suya 30 mg demir kloriir ve 100 mg aktif karbon eklemek suretiyle arsenik giderim

verimliliginin %98'in lizerine ¢ikarilabilecegi tespit edilmistir.

Marshall ve dig. (2005), tarafindan yapilmis olan bu ¢alisma igme suyundan
arsenik giderimi igin pihtilatirsma/filtrasyon prosesinin kullanimini incelemektedir.
Calismanin ana bulgularina gore, pihtilastirma/filtrasyon prosesi, igme suyundan
arsenigi etkili bir sekilde giderebilmektedir. Arsenik giderim verimliligi, kullanilan
koagiilant madde tiirii, koagiilant madde dozu, pH ve karistirma hizi gibi faktorlere
baghdir. Calismada, en yiiksek arsenik giderim verimliligi, koagiilant madde olarak
aliminyum kloriir kullanilmasi ile elde edilmistir. Optimizasyon sonucunda, suyun pH
degerini 7'ye ayarlamak ve 1 litre suya 50 mg aliiminyum kloriir eklemek suretiyle

arsenik giderim verimliliginin %95'in lizerine ¢ikarilabilecegi tespit edilmistir.

Mondal ve dig. (2006), tarafindan ortaya koyulan galisma yeralti suyundan
arsenik giderimi igin pihtilastirma prosesinin kullanimini incelemektedir. Calismanin
ana bulgusu olarak, pihtilagtirma prosesi ile yeraltt suyundan arsenigin etkili bir
sekilde giderebilecegi goriilmiistiir. Arsenik giderim verimliligi, kullanilan koagiilant
madde tiirii, koagiilant madde dozu, pH ve karistirma hiz1 gibi faktorlere baghdir.
Calismada, en yiiksek arsenik giderim verimliligi demir siilfatin koagiilant madde
olarak kullanilmas: ile elde edilmistir. Optimizasyon sonucunda, suyun pH degerini
7'ye ayarlamak ve 1 litre suya 80 mg demir siilfat eklemek suretiyle arsenik giderim

verimliliginin %90'n {izerine ¢ikarilabilecegi tespit edilmistir.

Pallier (2008), yapmis oldugu ¢alismada arsenigin dogada her yerde mevcut

oldugunu, arsenik mobilitesinin su kaynaklarinin kirlenmesine ve dolayisiyla insan
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sagligina yonelik risklerin artmasina neden oldugunu ve inorganik formlarina maruz
kalmanin ana yolunu temsil eden, igme suyunda izin verilen maksimum
konsantrasyonunun bu nedenle 10 ug/L'ye distiriildiigiinii bildirmistir. Calismada
koagiilasyon-flokiilasyon ile arsenik giderimi amacglanmis olup bu da analiz
yontemlerinin uyarlanmasini, aritma siireglerinin gelistirilmesini ve optimize edilmesi
gerekliligini ortaya ¢ikarmistir. Calismada alinan numunelerin matrisine bagli olarak
As (111) konsatrasyonu, hidriir iiretimiyle atomik absorpsiyon spektrometrisi veya kare
darbeli katodik siyirma polarografisi ile belirlenmistir. Optimize edilmis Fe(lll)
koagiilasyon-flokiilasyon ve elektrokoagiilasyon islemlerinin verimi, arsenik tiiriine,
suyun pH degerine, uygulanan dozuna ve organik maddenin varligina bagl olarak
etkinlik gostermis ve bu parametreler ile ilgili reaksiyon mekanizmalari dolayl olarak

olumlu etkilenmistir.

Yolcubal (2009) yapmis oldugu ¢alismada igme sularindaki arsenigin giderimi
icin birgok yontem gelistirildigi, bu teknolojilerin giiniimiizde ev tipinden, Kklasik
aritma tesisi Ol¢egine kadar degisik boyutlarda %90’lara varan arsenik giderimi ile
etkin bir sekilde kullanildig1 gozlemlenmistir. Ayrica yer yiizeyinde yaygin olarak
uygulanan arsenik aritma teknolojilerinin adsorpsiyon, iyon degistirme, ¢okeltme-
beraber ¢okeltme ve membran filtrasyonu oldugu da gézlemlenmistir. Bu ¢alismada
yaygin olarak kullanilan ve teknoloji haline donistiirilmiis ylizey ve yeraltisuyu
aritma sistemleri ve gecirimli reaktif bariyer yerinde aritma teknolojisi incelenmis

olup koagiilasyon ve filtrasyon yonteminin kullanilabilirligi vurgulanmstir.

Alpaslan ve dig. (2010), tarafindan yapilan ¢alismada igme suyundan farkli
kimyasal yontemler kullanilarak arsenigin giderilmesi amacglanmistir. Arsenik
gideriminin arastirilmasi i¢in ¢alismada kullanilan kimyasal destekli yontemler,
kireg-soda yontemi, konvansiyonel koagiilasyon-filtrasyon, koagiilasyon destekli
mikrofiltrasyon ve oksidasyon-filtrasyon yontemleri olmustur. Tirkiye’deki igme
suyu aritma tesislerinde genellikle kimyasal aritma ve filtrasyon tiniteleri kullanildigi,
arsenik bakimindan problemli yerlerde mevcut igme suyu aritma tesislerinde
modifikasyonlar yapilarak arsenik gideriminin saglanabilecegi ve bu kapsamda 6n
oksidasyon kademesinin eklenmesi, koagiilant madde tiirii ve dozunun optimizasyonu,

konvansiyonel filtrelerin modifikasyonu (adsorban o6zelligi olan malzemelerin
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kullanilmasti), tesis sonunda adsorpsiyon, iyon degisimi, membran filtrasyon gibi

sistemlerin kullanilmasi gerektigi sonucuna ulagilmastir.

Ozdemir (2016) yapmis oldugu calismada igme suyu kaynaklarindan
konvansiyonel aritma yontemi kullanilarak arsenik giderimini amaglamistir.
Calismada Istanbul ilinin 6nemli igme suyu kaynaklarindan olan Terkos,
Biiyiikgekmece Golii ve Omerli Barajindan aliman su numunelerine laborutuvar
ortaminda belirli miktarlarda arsenik dozlamasi yapilarak konvansiyonel aritma
prosesleri olan koagiilasyon ve filtrasyon ile arsenik giderilmesi hedeflenmis olup
yapilan deneysel ¢alismalarda Terkos, Biiyiikcekmece Golii ve Omerli Baraji ham
sularinda en yiiksek arsenik gideriminin en yiiksek alum dozunda yapilan
koagiilasyonla beraber filtrasyon sonucu meydana geldigi tespit edilmistir. Ayrica
Biiyiikgekmece Golii ve Omerli Baraj’indan alinan yiiksek konsantrasyonlu (55 pg/L
arsenik i¢eren) ham su numunelerinde konvansiyonel aritma sistemi ile % 95’den daha
biiyiik oranlarda arsenik giderimi, Terkos Goliinden alinan diigiik konsantrasyonlu (22
pg/L arsenik i¢eren) ham su numunelerinde konvansiyonel aritma sistemi ile %95
oraninda arsenik giderimi saglandig1 bildirilmis ve arsenik bakimindan problemli
yerlerdeki mevcut igme suyu aritma tesislerinde konvansiyonel aritmaya alternatif
olarak membran filtrasyon sistemleri, iyon degistirme ve aktif karbonla adsorpsiyon

prosesleri gibi aritma yontemleri 6nerilmistir.

Hering ve dig. (2017) tarafindan yapilan ¢alismada koagiilasyon/filtrasyon
yonteminin kullanilmasinin olumlu etkisinin, kapasitesi biiyiik tesislerde daha ¢ok
etkili oldugu vurgulanmistir. Calismada Sili deneyimine dayanarak, 2,6 m%/giin
degerini asan akislar igin koagiilasyon/filtrasyon yonteminin uygulamasi tavsiye
edilmistir. Ayrica Kuzey Italya'daki Cremona sehrine hizmet veren tam lgekli bir tesis
icin kum filtrasyonu sonrasi 6l¢iimlere dayali olarak % 80'lik bir verimle arsenik

giderimi rapor edilmistir.
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3. KOAGULASYON VE FLOKULASYON

3.1 Koagiilasyon ve Flokiilasyon

Koagiilasyon ve flokiilasyon, su ve atik su aritiminda yaygin olarak kullanilan
temel bir kimyasal aritma yontemidir. Bu yontemler, su i¢indeki asili kalan kiigiik
partikiillerin bir araya gelerek daha biiyiik parcaciklar olusturmasini ve boylece suyun
daha kolay antilmasinmi1 saglar. Bu siirecler, 6zellikle bulaniklik, renk, organik ve

inorganik maddelerin giderilmesinde etkili bir rol oynar (Sawyer ve dig. 2003).

Su aritma ve atiksu yonetimi siireclerinde, su icerisindeki partikiillerin ve
¢Oziinmiis maddelerin giderilmesi biiyiik 6nem tasir. Bu partikiiller genellikle kolloid
boyutunda olup, yer ¢ekimi etkisiyle ¢okemeyecek kadar kiiciik ve suda askida kalacak
kadar hafiftir. Kolloidler, suyun bulanikligin1 artiran ve aritma siirecini zorlagtiran
partikiillerdir. Koagiilasyon ve flokiilasyon, bu kolloidlerin sudan ayrilmasin

saglamak icin kullanilan kimyasal siireglerdir (Gregory 2006).

Kolloidler, genellikle 1 nanometre ile 1 mikrometre arasindaki boyutlarda
bulunan partikiiller olup, su i¢inde stabil halde bulunurlar. Bu stabilite, kolloidlerin
yiizeylerindeki elektriksel ytlikler nedeniyle olusur. Kolloidlerin ylizeylerindeki negatif
yiikler, partikiillerin birbirine yaklagsmasini engelleyerek su i¢inde dagilmis halde
kalmalarmi1 saglar. Koagiilasyon siireci, bu ylizey yiklerini nétralize ederek
kolloidlerin bir araya gelmesini ve daha biiyiik partikiiller olusturmasin1 amaglar. Bu
biiyiik partikiiller (floklar), flokiilasyon siireciyle birleserek ¢okelmeye uygun hale
gelirler (Duan ve Gregory 2003).

3.2 Koagiilasyon Mekanizmasi

Koagiilasyon, su i¢indeki kolloidlerin ve ince siispanse maddelerin destabilize
edilme siirecidir. Bu islem genellikle koagiilant adi verilen kimyasal maddelerin
eklenmesiyle gergeklestirilir. Koagiilantlar, partikiillerin ylizey yikiinii nétralize
ederek, bunlarin bir araya gelmesini ve daha biiyiik parcaciklar olusturmasini saglar.

Bu siiregte 4 ana mekanizma rol oynar: elektriksel ¢ift tabakanin sikistirilmasi,
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adsorpsiyon ve yiik ndtralizasyonu, adsorpsiyon ve tanecikler arasi koprii olusturma

ve ¢okelek i¢ine hapsetme (Viessman ve Hammer 2005).

3.2.1 Elektriksel Cift Tabakanin Sikistirilmasi

Partikiillerin etrafindaki elektriksel ¢ift tabaka, partikiillerin birbirini itmesini
saglar ve stabilize eder. Koagiilant eklenmesi, bu ¢ift tabaka sikistirarak partikiillerin
birbirine yaklasmasini ve etkilesime girmesini kolaylastirir. Bu etkilesim sonucu,
partikiiller arasindaki itme kuvvetleri azalir ve agregasyon (birlesme) baslar. Bu
mekanizma, su aritiminda partikiillerin bir araya gelerek daha biiyiikk ve ¢okelmesi

kolay yapilar olusturmasina yardimci olur (MWH's Water Treatment Team 2005).

3.2.2  Adsorpsiyon ve Yiik Noétralizasyonu

Koagiilantlar, partikiillerin yiizeyine adsorbe olarak ylizey yiiklerini nétralize
eder. Bu nétralizasyon, partikiillerin birbirini itme kuvvetlerini azaltir ve bir araya
gelmelerini saglar. Ornegin, pozitif yiiklii aliiminyum veya demir iyonlar1, negatif
yiikli partikiillerle etkilesime girerek yilizey yiiklerini dengeler ve koagiilasyonu
basglatir. Bu mekanizma, koagiilasyon siirecinde kritik bir rol oynar, ¢linkii
partikiillerin ylizey yiiklerinin ndtralize edilmesi, flok olusumunun ilk adimidir

(Cheremisinoff 1995).

3.2.3 Adsorpsiyon ve Tanecikler Arasi1 Koprii Olusumu

Bazi koagiilant maddeler ve ozellikle yiiksek molekiil agirlikli polimerler,
partikiiller arasinda fiziksel kopriiler olusturarak daha biiylik floklarin olusumunu
saglar. Bu mekanizma, partikiillerin birbirine yapismasini ve stabil floklar
olusturmasini kolaylastirir. Koprii olusturma, o6zellikle biiyiik ve stabil floklarin

olusumu i¢in 6nemli bir mekanizmadir ve su aritma siire¢lerinde sik¢a kullanilir

(Edzwald 2011).
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3.2.4 Cokelek icine Hapsetme

Cokelek icinde hapsetme mekanizmasi, daha biiyiik ¢okelek parcaciklarinin
(floklar) kiigiik kolloidal parcaciklar: fiziksel olarak hapsederek onlarin ¢okelmesini
saglamaktir. Koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri sirasinda gerceklesir ve ¢ozelti
icindeki partikiillerin daha biiytlik floklar olusturmasina yardimei olur. Koagiilasyon
sirasinda, kimyasal koagiilant maddeler suya eklenir. Bu koagiilant maddeler, kolloidal
parcaciklarin yilizey yiiklerini notralize ederek onlarin kiime olusturmasini saglar.
Flokiilasyon agsamasinda ise polimerler gibi organik flokiilantlar eklenir. Bu maddeler,
kiigiik koagiile parcaciklari birbirine baglayarak daha biiylik floklar olusturur.
Flokiilasyon sonucu olusan biiyiik floklar, kolloidal pargaciklarin etrafin1 sararak
onlar1 fiziksel olarak hapseder. Bu hapsetme, kolloidal pargaciklarin ¢ozeltiden
ayrilmasii kolaylastirir. Hapsedilen kolloidal pargaciklar, bu daha biiyiik floklarin
icinde stabilize edilir ve bdylece ¢okelme siireci hizlandirilir. Hapsedilmis kolloidal
parcaciklari iceren biiyiik floklar, yogunluk farki nedeniyle ¢okelmeye baslar. Bu
floklar, daha biiyiik ve daha agir olduklari i¢in, ¢6zelti igerisinde daha hizli ¢okelir ve
bdylece suyun veya ¢ozelti ortaminin daha hizli aritilmasini saglar (Gregory 2006;
Letterman 1999; Duan ve Gregory 2003).

3.3 Koagiilant Maddeler

Koagiilant maddeler, su aritiminda yaygin olarak kullanilan kimyasal
maddelerdir ve genellikle metal tuzlari veya polimerlerdir. Bu maddeler, partikiillerin

yiizey yiiklerini notralize ederek koagiilasyon siirecini baslatir (Sawyer ve dig. 2003).
En yaygin kullanilan koagiilant maddeler sunlardir:

Aliiminyum Siilfat (Alum): Al, (SO, ); , su aritma tesislerinde en yaygin
kullanilan koagiilant maddelerden biridir. Alum, suya ilave edildiginde aliiminyum
hidroksit (Al(OH)3 ) olusturur ve bu hidroksitler kolloidlerin yiizey yiiklerini ndtralize

ederek flok olusumunu saglar (Letterman 1999).

Demir Kloriir: FeCl; , yiiksek koagiilasyon verimliligi saglayan bir diger

yaygin koagiilan maddedir. Ferrik kloriir, suya ilave edildiginde demir hidroksit
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(Fe(OH)3 ) olusturur ve bu hidroksitler kolloidlerin yiizey yiiklerini nétralize eder
(Gregory 2006).

Demir Siilfat: Fe, (SO, )3 , 6zellikle yiiksek organik madde igeren sularin
arittminda etkili bir koagiilant maddedir. Demir siilfat, suya ilave edildiginde demir

hidroksit olusturur ve kolloidlerin birlesmesini saglar (Duan ve Gregory 2003).

3.4 Flokiilasyon Mekanizmasi

Flokiilasyon, koagiilasyon sonucu olusan kii¢lik pargaciklarin (mikrofloklar)
daha biiyiik pargaciklar (makrofloklar) haline gelmesi siirecidir. Bu siiregte flokiilant
ad1 verilen kimyasal maddeler kullanilir. Flokiilantlar, partikiillerin birbirine
yapismasini saglayarak daha biiyiik ve cokelmesi daha kolay yapilar olusturur (Sawyer
ve dig. 2003).

Koagiilasyon ve flokiilasyon prosesinde daha hizli ve daha biiyiik flok
olusturmak amaciyla koagiilant yardimci maddeler de kullanilmaktadir. Bunlar

icerisinde polielektrolitlerin 6nemli bir yeri vardir.

Polielektrolitler, sentetik polimerler olup, su aritma siire¢lerinde yardimei
koagiilant olarak kullanilirlar. Bu maddeler, partikiillerin biiylimesine ve ¢okmesine
yardimc1 olurlar. Polielektrolitler, katyonik, anyonik veya nétr olabilirler ve
partikiillerle etkilesime girerek koagiilasyon ve flokiilasyon siireclerini desteklerler
(Cheremisinoff 1995).

3.4.1 Katyonik Polimerler

Katyonik polimerler, pozitif ytiklii polimerler olup, negatif yiiklii partikiillerle
birleserek flok olusumunu hizlandirirlar. Bu polimerler, partikiiller arasinda kopriiler
olusturarak daha biiyiik ve daha stabil floklarin olusumunu saglar. Katyonik
polimerler, genellikle atik su aritiminda ve endiistriyel uygulamalarda kullanilir

(Viessman ve Hammer 2005).
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3.4.2 Anyonyik Polimerler

Anyonyik polimerler, negatif yiikli partikiiller {izerinde etkili olup, 6zellikle
organik maddelerin giderilmesinde kullanilir. Bu polimerler, su i¢indeki organik
maddelerle etkilesime girerek flok olusumunu tesvik eder. Anyonyik polimerler,

ozellikle yiizey suyu aritiminda etkilidir (Cheremisinoff 1995).

3.4.3 Noniyonik Polimerler

Non iyonik polimerler, hem katyonik hem de anyonik polimerlerle birlikte
kullanilabilir ve genis bir pH araliginda etkilidir. Bu polimerler, partikiiller arasindaki
etkilesimleri artirarak flok olusumunu destekler. Noniyonik polimerler, 6zellikle igme

suyu aritiminda yaygin olarak kullanilir (Crittenden ve dig. 2005).
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4. MATERYAL VE METOD

Bu ¢alisgmanin temel amaci, igme suyundan arsenat giderimi i¢in koagiilasyon
ve flokiilasyon prosesinin etkinligini arastirmaktir. Gergeklestirilen ¢aligmada, bu
prorseslerde yaygin olarak kullanilan iki farkli demir tuzu olan demir (111) kloriir ve
demir  (IIl) siilfat koagiilant maddelerinin  etkinliginin  Kkarsilastirilmasi
gerceklestirilmistir. Giderme verimi lizerine etkili parametreler arasinda yer alan pH,
koagiilant madde miktar1 ve baslangi¢ arsenat konsantrasyonunun etkisi incelenmis ve
maksimum arsenat giderme veriminin elde edildigi optimum noktalar belirlenmistir.
Ayrica katyonik, anyonik ve noniyonik koagiilant yardimci madde kullaniminin

arsenat giderim veriminin arttirtlmasina olan etkisi incelenmistir.

4.1 Materyal

Koagiilasyon ve flokiilasyon iglemlerinde kullanilmak iizere musluk suyundan
hazirlanan 5 mg/L konsantrasyonunda stok arsenat ¢ozeltisi kullanilmigtir. Bu stok
¢ozelti, sodyum arsenat (NazHAsO4.7H20) kullanilarak olusturulmustur. Deneysel

calismalarda kullanilmadan 6nce hazirlanan stok ¢ozelti istenen konsantrasyonlarda

seyreltilmistir.

Bu ¢aligmada kullanilan musluk suyunun fiziksel ve kimyasal bilesimi Tablo

4.1°de gosterilmistir.

Tablo 4.1: Deneysel ¢aligmalarda kullanilan musluk suyunun karakterizasyonu

Bilesenler Konsantrasyon
pH 6,670
Bulaniklik, NTU 0,670
Kloriir, mg/L -
Nitrat, mg/L 6,570
Demir, mg/L 0,002
Aliiminyum, mg/L 0,025
Manganez, mg/L 0,001
Sodyum, mg/L 7,830
Iletkenlik, uS/cm 146,30
Siilfat, mg/L 42,540
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Koagiilasyon ve flokiilasyon deneyleri i¢in tim ¢ozeltiler saf su kullanilarak

hazirlanmis ve tiim cam malzemelere asit yikamasi yapilmistir.

Koagiilasyon ve flokiilasyon siireglerinde etkili pH diizeylerini saglamak igin

hidroklorik asit (HCI, %37) ve sodyum hidroksit (NaOH) ¢ozeltileri kullanilmustir.

Koagiilasyon ve flokiilasyon yontemi ile arsenat giderimi i¢in koagiilant madde
olarak Fe(lll) kaynag1 olarak kullanilan demir (I11) kloriir ve demir (III) siilfattir. Bu
amagla 500-2500-5000 mg/L olarak hazirlanan stok demir tuzu ¢ozeltileri, istenen
konsantrasyonlarda seyreltilerek deneysel ¢alismalarda kullanilmistir. Bu koagiilant
maddeler, koagiilasyon siirecinde su numunelerinde bulunan arsenik ve diger

partikiillerin etkili bir sekilde ¢okeltilmesi igin kritik Gneme sahiptir.

Koagiilant yardimcit madde olarak, Magnafloc LT22, Magnafloc LT27 ve
Magnafloc LT20 adli polielektrolitler kullanilmistir. Kullanilan ticari flokiilantlarin

tirti ve molekiiler agirligi Tablo 4.2.”de listelenmistir.

Tablo 4.2: Kullanilan ticari koagiilant yardimec1 maddelerin tiirii, molekiiler agirligi ve formu

Flokiilant Tiir Molekiiler Agirhg:
Magnafloc LT22 | Katyonik | Yiiksek

Magnafloc LT27 | Anyonik | Yiiksek

Magnafloc LT20 | Noniyonik | Orta

4.2 Deneysel Prosediir

Koagiilasyon ve flokiilasyon yontemiyle arsenat giderimi deneyleri, standart
jar testi cihazi kullanilarak gerceklestirilmistir. iki farkli koagiilant madde icin farkli
pH degerleri, farkli koagiilant madde miktarlar1 ve farkli baslangi¢c arsenat

konsantrasyonlarina sahip su o6rneklerinde bir dizi jar testi gerceklestirilmistir.

Koagiilant madde c¢esitli baslangi¢ arsenat konsatrasyonuna sahip 1 L
hacmindeki 6rneklere ilave edildikten sonra 6nce 120 £ 2 rpm hizinda hizli karigtirma
gerceklestirilmistir. 3 dakikalik hizli karigimin ardindan, 45 £ 2 rpm hizinda 30
dakikalik yavas karistirma saglanmig ve ardindan 30 dakikalik ¢okelme siiresi

izlenmistir. Koagiilant madde eklenmeden 6nce, suyun pH degeri HCI veya NaOH
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cozeltileri eklenerek ayarlanmistir. Cokelme siiresinin sonunda su 6rnekleri alinmis ve
arsenat analizi gerceklestirilene kadar ornekleri korumak admna pH degerini 4'e
getirmek i¢cin HCI eklenerek buzdolabinda saklanmistir. Deney asamalar1 Sekil 4.1°de

yer almaktadir.

Sekil 4.1: Deneysel prosediire ait goriintiiler
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4.3 Analitik Yontem

Aragtirma kapsaminda yapilmis olan deneyler Pamukkale Universitesi
Miihendislik Fakiiltesi Cevre Miihendisligi Boéliimiinde yer alan I¢me Sular
Laboratuvarinda gergeklestirilmis olup arsenik analizleri ise Pamukkale Universitesi
biinyesinde bulunan ileri Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezi (ILTAM)
icerisinde yer alan laboratuvarda gerceklestirilmistir. ILTAM’da yer alan ICP-OES
indiiktif olarak eslesmis plazma - optik emisyon spektrometrisi eser miktarda arsenat

tayini i¢in kullanilmistir.
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5. BULGULAR VE TARTISMA

5.1 pH Degisiminin Arsenat Giderimine Etkisi

Cesme suyundan arsenat giderimi {izerine pH degisiminin etkisinin
belirlenmesi amaciyla 100 ppb baslangic arsenat konsantrasyonuna sahip ¢ozelti
kullanilarak deneyler gergeklestirilmistir. Bu ¢alismalarda su orneklerine 30 mg/L
demir (111) stlfat veya demir (I11) kloriir ilave edilmistir. Numunelerin pH degerleri

sirasiyla 4'ten 11'e kadar olacak sekilde ayarlanmustir.

Demir (IIT) kloriir kullanilarak gerceklestirilen koagiilasyon ve flokiilasyon

prosesi ile arsenat giderimi ile ilgili elde edilen sonuglar Sekil 5.1°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.1: 100 ppb baslangi¢ arsenat konsantrasyonunda ve 30 mg/L demir (III) kloriir
kullaniminda pH degisiminin, arsenat giderme verimi ve suda kalan arsenat konsantrasyonu
iizerine etkisi

Elde edilen sonuglar, pH degerinin 7’ye kadar arttirilmasi1 durumunda arsenat
giderim veriminin arttigim1 ve pH degerinin 7 oldugunda maksimum arsenat
gideriminin %80,30 olarak gergeklestigini gostermektedir. Bu noktadan sonra pH

degerinin artis1 ile arsenat giderim verimi azalmaya baslamistir.

Bu sonuglar, koagiilant madde olarak demir (III) kloriir kullanilmasi
durumunda, pH degeri 7 iken en disiik suda kalan arsenat konsantrasyonuna

ulastildigini gostermektedir. Bu sonug bu pH seviyesinin koagiilasyon ve flokiilasyon
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prosesi igin etkili oldugunu isaret etmektedir. Bu durum demir (IIT) kloriir koagiilant
madde kullanimimnda maksimum arsenat giderimi i¢in optimum pH degerinin 7
oldugunu gostermektedir. Verilere gore, en etkili arsenat giderimi pH degerinin 7
olmast durumunda maksimum arsenat giderme verimi % 80.30 olmus ve suda kalan
arsenat konsantrasyonu 19.70 pg/L olarak olgiilmiistiir. Ancak bu deger, DSO
tarafindan izin verilen maksimum arsenik konsantrasyonu olan 10 pg/L'nin

uzerindedir.

Demir (111) siilfat kullanilarak gerceklestirilen arsenat giderimi ile ilgili elde
edilen sonuclar Sekil 5.2°de gosterilmektedir.

---@---\Verim
—e— Suda Kalan Arsenat Konsantrasyonu
Izin Verilen Maksimum Kirletici Seviyesi

100 100 &
S
90 90 &
=}
80 80 5
o
70 70 &
R 60 60 S
S &
'5 50 50 ¢
= 40 a0 T
3
30 30 2
20 20 S
=
10 10 ¥
[+
0 0 B
4 5 6 7 8 9 10 11 o

pH Degeri

Sekil 5.2: 100 ppb baslangi¢ arsenat konsantrasyonunda ve 30 mg/L demir (III) siilfat
kullaniminda pH degisiminin, arsenat giderme verimi ve suda kalan arsenat konsantrasyonu
tizerine etkisi

Elde edilen sonuglar ve pH degeri 8’e¢ kadar pH artis1 ile birlikte arsenat
giderim veriminin artti§ini ve ph degeri 8’de maksimum arsenat gideriminin %75,07
olarak gerceklestigini gostermektedir. Bu noktadan sonra pH degerinin artisi ile

arsenat giderim verimi azalmaya baslamistir.

Demir (III) siilfat kullanilarak yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemi i¢in
farkh pH seviyelerinde kalan arsenat miktarlari analiz edildiginde, en diisiik suda kalan

arsenat konsantrasyonunun 24.93 ng/L olarak pH degerinin 8 olmast durumunda elde

43



edildigi goriilmektedir. Bu deger, DSO tarafindan belirlenen maksimum izin verilen
arsenik konsantrasyonu olan 10 pg/L'nin {izerindedir. Ancak, bu pH seviyesi, demir

(I1T) siilfat koagiilant1 i¢in en yliksek giderim verimliligini géstermektedir.

Gergeklestirilen literatiir incelemesinde, Ozellikle demir bazli koagiilant
maddelerinin etkinliginin pH degerine olduk¢a bagli oldugu goriilmiistiir (Meng ve
dig. 2000). Demir (I11) kloriir kullanimi ile pH degerinin 7 olmasi durumunda en diisiik
seviyede suda kalan arsenat konsantrasyonuna ulasilmasi, literatiirdeki bulgularla
uyumludur. Hering ve dig. (1996) gergeklestirdigi deneysel ¢alismalarda demir (111)
kloriiriin etkili bir koagiilant madde oldugu ve nétr pH seviyelerinde arsenik
gideriminde yiiksek verimlilik sagladigin1 ortaya koymustur. Inam ve dig. (2021)
demir (I11) kloriir kullanilarak arsenat gideriminin arastirildigi bir calismada da benzer
sekilde maksimum giderim verimliligi i¢in en uygun pH degerinin 6 ile 7 arasinda
oldugu bulunmustur. Bu araligin disindaki pH degerlerinde giderim verimliligi

azalmstir.

Amiri ve dig. (2022) tarafidan gergeklestirilen ve Koagiilant madde miktari, pH
degeri ve karistirma hizlar1 gibi gesitli isletme parametrelerini optimize etmek igin
istatistiksel bir deneysel tasarim yonteminin kullanildig1 bir calismada da pH degerinin
arsenat giderim verimliligini etkileyen 6nemli faktorlerden biri oldugu ve modelin
optimal giderim kosullarin1 yaklasik olarak pH degeri 7,37'de tahmin ettigini
belirlemislerdir. Arastirma, pH artisinin ¢amur hacminde bir azalmaya neden
olabilecegini gostererek, pH ile koagiilasyon-flokiilasyon stireci verimliligi arasinda

karmagik bir etkilesim oldugunu ortaya koymustur.

Demir (I11) siilfat ile yapilan koagiilasyon flokiilasyon prosesinin pH degerinin
8 olmasi durumunda en yiiksek verimliligi saglamasi, alkali pH seviyesinde demir (111)
siilfatin daha etkili oldugunu géstermektedir. Bu bulgu, DSO ve EPA gibi uluslararast
kuruluslarin belirledigi su kalitesi standartlarina uygun olarak arsenik gideriminde

demir siilfatin etkili bir koagiilant oldugunu desteklemektedir (DSO, 2017).

Diistik pH degerleri (asidik kosullar), koagiilant maddelerin hidrolize olmasini
ve bu nedenle arsenik gibi kirleticileri etkili bir sekilde ¢okelmesini engellemektedir.
Demir bazl koagiilant maddeler, asidik ortamlarda daha az etkili olabilir ¢iinkii demir

iyonlarinin hidroksit formuna doniistimii pH degerinin yiikselmesiyle daha etkin olur.
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Bu durum, demirin arsenik partikiilleri ile etkilesime girmesini ve bunlari ¢okeltmesini

engellemektedir (Hering ve dig. 1996).

Ayrica, disiik pH kosullarinda, arsenik daha ¢ok arsenit (As(111)) formunda
bulunur ve bu form, nétr veya hafif negatif yiiklii olabilir. Asidik kosullarda, arsenit,
hidrojen iyonlariyla reaksiyona girerek H; AsO; veya H, AsOs; ~ gibi yiiksiiz veya
daha az yiiklii formlar olusturmaktadir. Koagiilasyon ve flokiilasyon siirecinde, su
icindeki negatif yiiklii partikiillerin pozitif ylkli koagiilant maddelerle etkilesimi
onemlidir. Bu etkilesim, partikiillerin birbirine yapigsmasini ve floklarin olusumunu
saglar. Diisiik pH degerlerinde arsenitin yiiksiiz veya hafif negatif yiiklenmesi, pozitif
yuklii koagiilant maddelerle yeterli etkilesime girememesi anlamina gelmektedir. Bu
durum, flok olusumunu ve dolayisiyla etkili bir ¢okelme siirecini engellemektedir.
Arsenit, arsenat (As(V)) formuna gore koagiilasyon ve flokiilasyon prosesinde daha
zor ¢oOkeltilebilmektedir. Arsenit, notr ya da hafif alkali kosullarda arsenate
dontstiiriilerek daha etkin bir sekilde ¢okeltilir (Meng ve dig. 2000). Bu nedenle bu

calismada da sudan arsenat giderimi calisilmistir.

Koagiilasyon ve flokiilasyon prosesi ile arsenat giderimi igin optimum pH
seviyesi genellikle nétr veya hafif alkali kosullardir. Bu, koagiilant maddelerin
¢oziinlirliigli ve arsenik formlariin kimyasal 6zellikleri ile ilgilidir. Notr ve hafif alkali
pH kosullari, demir bazli koagiilant maddelerin en etkin oldugu ve arsenigin

¢okeltilmesi i¢in uygun kosullari saglar (Meng ve dig. 2000).

5.2 Koagiilant Madde Miktar1 Degisiminin Arsenat Giderimine Etkisi

Optimum koagiilant madde dozajinin belirlenmesi, maliyet ve aritma
verimliligi acisindan kritik 6neme sahiptir. Disiik dozajlar yeterli koagiilasyon
saglamayabilirken, fazla dozajlar ise gereksiz maliyet artisina sebep olmakta ve aritma
sonrasi suyun kalitesini olumsuz yonde etkilemektedir. Arsenik gideriminde koagiilant
madde miktarinin optimize edilmesi, hem ekonomik verimliligi hem de gevresel
etkileri dikkate alarak su aritim siireclerinin gelistirilmesinde dnemli bir adimdir. Igme
suyundaki arsenik icin belirlenen ve izin verilen maksimum kirletici seviyelerine
ulasabilmek ig¢in, koagiilant madde dozajmnin etkin bir sekilde ayarlanmasi

gerekmektedir. (Duan ve Gregory 2003).
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Farkli koagiilant madde miktarlarinin arsenat giderimi {izerindeki etkisini tespit
etmek i¢in 100 ppb arsenat igeren su numunelerine farkli miktarlarda demir (III) kloriir

ve ya demir (III) siilfat eklenerek deneyler gerceklestirilmistir.

Demir (I11) kloriir i¢in belirlenen optimum pH degeri olan 7'de, demir (111)
stilfat i¢in ise belirlenen optimum pH degeri olan 8’de ve 100 ppb baslangi¢ arsenat
konsantrasyonunda, su orneklerine 10 mg/L ile 70 mg/L araliginda degisen

miktarlarda demir (111) Klortir veya demir (1) siilfat eklenmistir.

Koagiilant madde olarak demir (I11) kloriir kullanimu ile arsenat gideriminde

elde edilen sonuglar Sekil 5.3’te gosterilmistir.

Demir (l1) kloriir kullanilmast durumunda %94.28 olarak elde edilen en
yikksek verim, 50 mg/L. koagiilant madde miktar1 kullanilmast durumunda
gerceklesmistir. Bu miktarin tizerinde demir (I1I) kloriir kullaniminin arsenat giderim
verimi iizerinde anlamli bir etkisi olmamistir. Bu nedenle arsenat giderimi siirecinde

demir (IIT) kloriir kullanim1 i¢in en etkili dozaj 50 mg/L olarak belirlenmistir.
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Sekil 5.3: 100 ppb baslangi¢ arsenat konsantrasyonunda ve optimum ph degerinde (7) demir
(IIT) kloriir miktari ile arsenat giderim veriminin ve suda kalan arsenat konsantrasyonunun
degisimi
Sonuglara gore, koagiilant madde miktar1 arttikca arsenat giderim verimliligi
de artmaktadir. Ozellikle, koagiilant madde miktarmin 50 mg/L oldugu durumda en

diisiik kalan arsenat konsantrasyonu 5,72 pg/L elde edilmistir. Bu deger, DSO
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tarafindan belirlenen maksimum izin verilen arsenik konsantrasyonu olan 10 pg/L’nin

altindadir.

En diisiik suda kalan arsenat konsantrasyonu 5.72 ug/L ve en yiiksek giderim
verimliligi %94.28 olarak, 50 mg/L koagiilant madde miktarinda 6l¢iilmistiir. Bu
sonug, 50 mg/L koagiilant dozajinin arsenik giderimi i¢in en etkili miktar oldugunu

gostermektedir.

Koagiilant madde miktart 50 mg/L'nin iizerinde arttik¢a kalan arsenik
konsantrasyonlar1 biraz artis gostermektedir. Bu durum, asir1 koagiilant madde
kullanim1 durumunda partikiillerin yeniden stabilize olabilecegini ve giderim
verimliliginin azaldigini gostermektedir. Bu nedenle, optimum koagiilant miktarinin

50 mg/L oldugu ve bu miktarin {izerine ¢ikilmamasi gerektigi sonucuna varilabilir.

Koagiilant madde olarak demir (I11) siilfat kullanimi ile arsenat gideriminde

elde edilen sonuglar Sekil 5.4’te gosterilmistir.
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Sekil 5.4: 100 ppb baslangi¢ arsenat konsantrasyonunda ve optimum ph degerinde (8) demir
(IIT) siilfat miktar ile arsenat giderim veriminin ve suda kalan arsenat konsantrasyonunun
degisimi
Koagiilant madde olarak demir (l11) siilfat kullanilmasi durumunda ise en
yiiksek verim %81.13 olarak bulunmustur. Demir (III) siilfat kullanilarak yapilan

koagiilasyon ve flokiilasyon islemi i¢in farkli koagiilant madde miktarlarinda kalan

47



arsenik miktarlar analiz edildiginde, en diisiik suda kalan arsenik konsantrasyonunun
40 mg/L koagiilant madde miktarinda 18.87 pg/L olarak elde edildigi goriilmektedir.
Ancak bu deger, DSO tarafindan belirlenen maksimum izin verilen arsenik

konsantrasyonu olan 10 pg/L’nin {izerindedir.

Verilere gore, en diisiik suda kalan arsenat konsantrasyonu 18.87 pg/L ve en
yiiksek giderim verimliligi % 81.13 olarak, 40 mg/L koagiilant madde miktarinda elde
edilmistir. Bu sonug, 40 mg/L koagiilant dozajinin arsenik giderimi i¢in en etkili
miktar oldugunu gostermektedir. Ancak bu seviyede bile kalan arsenik konsantrasyonu

DSO tarafindan belirlenen 10 pg/L sinirmin iizerindedir.

Koagiilant madde miktarinin 40 mg/L'nin iizerine arttirilmasi, kalan arsenik
konsantrasyonunu Onemli Olgiide azaltmamaktadir. Bu durum, asir1 koagiilant
kullaniminin optimal verimlilik saglamadigin1 ve belirli bir noktadan sonra
verimlilikte artis olmadigmi gostermektedir. Bu nedenle, optimum koagiilant
miktariin 40 mg/L oldugu ve bu miktarin iizerine ¢ikilmamasi gerektigi sonucuna

varilabilir.

Baslangic arsenik konsantrasyonu 100 pg/L olan suyun gilivenli igme suyu
standartlarina ulagmasi i¢in, koagiilasyon ve flokiilasyon islemlerinin yami sira ek
aritma yontemlerinin kullanilmasi gerekmektedir. Bu yontemler arasinda adsorpsiyon,

iyon degisimi veya ters ozmoz gibi ileri aritma teknolojileri bulunmaktadir.

Demir (III) siilfat ile yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemlerinde
koagiilant madde miktarinin 40 mg/L oldugu durumda, arsenik konsantrasyonunu

DSO tarafindan belirlenen 10 pg/L sinirinin altia diisiirmek miimkiin olmamuistir.

Sekil 5.3 ve Sekil 5.4’de goriildiigi gibi, demir (111) kloriir ve demir (I11) siilfat
kullanarak yapilan arsenat gideriminde, koagiilant madde dozajinin artmasi suda kalan
arsenik konsantrasyonunda 6nemli bir diisiis saglamistir. Suda kalan en diisiik arsenik
konsantrasyonu 50 mg/L demir (I11) kloriir dozajinda ve 40 mg/L demir (l1I) siilfat
dozajinda elde edilmis, daha sonra koagiilant madde miktarinin artirilmasiyla suda
kalan arsenat miktarinda sadece kii¢iik bir artis gézlemlenmistir. Bu durum, dozaj
artisinin bir noktadan sonra giderim verimliligine katkida bulunmayabilecegini

gostermektedir.
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Koagiilant madde miktari, arsenat giderim veriminin belirlenmesinde oldukga
Oonemli bir parametredir. Gergeklestirilen calismada koagiilant madde miktarindaki
artis ¢Ozlinlir arsenat tiirlerinin ¢oziinmeyen Uriinlere donistiiriilmesini saglayarak
arsenat giderme veriminde onemli bir artisa neden olmustur. Demir tuzlarimin dozu
arttirlldiginda daha fazla demir oksit olusmakta ve bu da arsenat i¢in daha fazla ylizey

alan1 olusturmaktadir (Bilici Bagkan ve Pala, 2009).

Diisiik koagtilant madde miktarlari, yeterli miktarda flok (¢okelti) olusumunu
saglayamamaktadir. Koagiilasyon islemi, su igerisindeki partikiillerin bir araya gelerek
daha biiyiik ve agirlikli floklar olusturmasina dayanir. Eger koagiilant madde miktari
yeterli degilse, bu floklar yeterince biiyiik ve agir olmayacak, dolayisiyla verimli bir
sekilde ¢okelmeyeceklerdir (Duan ve Gregory 2003). Yiiksek koagiilant madde dozlar
ise suda ¢oziinmeyen asirt miktarda flok olusumuna neden olabilmekte, bu da suyun
kalitesini diisiirmekte ve filtrasyon siireglerini zorlastirmaktadir. Ek olarak, yiiksek
koagiilant madde miktarlar1 suda istenmeyen ¢okelmeler olusturabilir ve suyun pH

dengesini bozabilir (Eckenfelder 2000).

5.3 Baslangi¢ Arsenat Konsatrasyonunun Arsenat Giderimine Etkisi

Baslangig arsenat konsatrasyonunun arsenat giderim verimi {izerindeki
iliskisini  belirlemek i¢in 250, 500, 750, 1000 ppb Dbaslangi¢ arsenat
konsatrasyonlarinda ¢alisilmistir. Deneyler demir (111) kloriir ve demir (I11) siilfat igin
belirlenen optimum pH degerlerinde ve optimum koagiilant madde miktar

kullanilarak gerceklestirilmistir.

Sekil 5.5, pH degerinin 7 olmasi ve 50 mg/L demir (Il1) kloriir kullanilmasi
durumunda baslangic arsenat konsatrasyonunun degisimi ile arsenat giderme

verimliliginin ve suda kalan arsenat konsatrasyonunun degisimini gostermektedir.
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Sekil 5.5: Optimum ph degerinde (7) ve 50 mg/L demir (III) kloriir kullanilmas1 durumunda
farkli baglangi¢ arsenat konsantrasyonlari ile arsenat giderim verimi ve suda kalan arsenat
konsantrasyonunun degisimi

Sekil 5.5’te, gortldiigii baslangi¢ arsenat konsatrasyonunun artmasiyla
arsenat giderme verimliliginde de artis goriilmiistiir. Ozellikle 500 ppb ve iizeri
konsantrasyonlarda verimlilik oranlari %99'a ulasmistir. Bu da demir (I11)
kloriirlin yiiksek baslangi¢ arsenat konsantrasyonlarina karsi etkili bir koagtilant
madde oldugunu goéstermektedir. Demir (111) kloriir kullanimi1 hem diisitk hem
yiikksek  baslangic arsenat konsatrasyonlarinda suda kalan arsenat
konsantrasyonunun izin verilen maximum Kkirletici seviyesi altina diismesine

neden olmustur.

Sekil 5.6, pH degerinin 8 olmasi ve 40 mg/L demir (Ill) stlfat
kullanilmast durumunda, farkli baslangi¢c arsenat konsantrasyonlarina karsi
arsenat giderim verimliligi ve suda kalan arsenat konsantrasyonu arasindaki
iliskiyi gostermektedir. Ozellikle, baslangic arsenat konsantrasyonunun
artmastyla verimlilik oranlarinda bir artis gézlemlenmis ve en yliksek verimlilik
750 ppb baslangi¢ arsenat konsantrasyonunun olmasi durumunda elde edilmistir.
Bu sonuglar, demir (Ill) siilfatin da demir (IIT) kloriir gibi yiiksek arsenat
konsantrasyonlarida daha kars1t etkili bir koagiilant madde oldugunu

gostermektedir.

50



---0--- \Verim

—e— Suda Kalan Arsenat Konsantrasyonu

izin Verilen Maksimum Kirletici Seviyesi

100 20 o
g
98 18 =
>
<
96 16 S
3
94 14 5
o =
S % 12 g
5 - 10 %
> Y, s
88 8 3
/ <
86 £ 6 c
/! ©
84 // 4 §
,l, (38
82 / 2 'g
[ J wn
80 0
100 250 500 750 1000

Baslangi¢ Arsenat Konsantrasyonu (ppb)

Sekil 5.6: Optimum pH degeri (8) ve 40 mg/L demir (III) siilfat kulanilmasi durumunda
farkli baglangic arsenat konsantrasyonlari ile arsenat giderim verimi ve suda kalan arsenat
konsantrasyonunun degisimi

Diisiik baslangi¢ arsenat konsantrasyonlarinda (100 ve 250 ppb), demir (111)
stlfatin arsenat giderimi daha diisiik olmustur. Yiiksek baslangic arsenat
konsantrasyonlarinda (500, 750 ve 1000 ppb), arsenat giderim verimi artmistir.
Verilere gore, baglangi¢ arsenik konsantrasyonu 100 pg/L ve 250 pg/L olan sular i¢in,
demir (1) siilfat koagiilant: kullanildiginda, kalan arsenik miktar1 DSO tarafindan
belirlenen maksimum 10 pg/L sinirinin {lizerinde kalmaktadir. Ancak, 500 pg/L ve
tizeri daha yiiksek baslangi¢ arsenik konsantrasyonlarinda, kalan arsenik miktarlar
DSO smirinm altinda kalmaktadir. Sekil 5.6'da goriildiigii gibi, demir (111) siilfat,

ozellikle yiiksek arsenik konsantrasyonlarinda yiiksek verimlilik gostermistir.

Hem demir (IIT) kloriir hem demir (IIT) stilfat kullanilmas1 durumlarinda, diisiik
baslangi¢ arsenat konsantrasyonlarinda elde edilen verimler daha diisiik olmustur. Bu,
durum literatiir ile de desteklenen bir bulgudur. Arsenik gibi agir metallerin yiiksek
konsantrasyonlari, koagiilasyon isleminde daha fazla reaktif ylizey alani saglamakta,
bu da flok olusumunu ve ardindan ¢6kelmeyi kolaylastirabilmektedir (Hering ve dig.
1996). Bu bulgular, su aritma islemlerinde baslangi¢ arsenat konsantrasyonunun

dikkatli bir sekilde degerlendirilmesi gerektigini vurgulamaktadir (Hao ve dig. 2018).
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Calismadan elde edilen sonuglar, ozellikle yiiksek baglangic arsenat
konsantrasyonlarinda uygulanan yontem ile igme sulart i¢in belirlenen maksimum
Kirlilik seviyesinin altina diismustiir. Bu, demir (I1l) kloriir ve demir (I1l) siilfatin
yiiksek baslangi¢ arsenat konsantrasyonlarina karsi etkili koagiilant maddeler
oldugunu ve uluslararast icme suyu standartlarina ulagsmak i¢in kullanilabilecegini

gostermektedir.

5.4 Koagiilant Yardimc1 Maddelerin Arsenat Giderimine Etkisi

Koagiilant yardimc1 maddeler, koagiilasyon siirecinde kullanilan kimyasal
maddeler olup, ana koagiilantlarin etkinligini artirarak partikiillerin ¢ékmesini ve
sudan ayrilmasin saglar. Bu yardimc1 maddeler, koagiilasyon siirecinin verimliligini
artirmak, kullanilan koagiilant miktarin1 azaltmak ve olusan floklarin 6zelliklerini
tyilestirmek amaciyla kullanilir. Koagiilant yardimci maddeler genellikle organik
polimerlerdir ve katyonik, anyonik veya noniyonik formda olabilirler. Katyonik
polimerler, partikiillerin negatif yiiklerini nétralize ederek daha hizli flok olusumunu
saglar. Anyonik ve noniyonik polimerler ise partikiiller arasinda kopriiler olusturarak
floklarin biiylimesini tesvik eder. Koagiilant yardime1 maddelerin kullanimi, 6zellikle
yiiksek bulanikliga sahip sularin aritiminda ve diisiik sicaklik kosullarinda
koagiilasyon verimliligini 6nemli Ol¢iide artirir. Bu yardimci maddeler ayrica
koagiilasyon siirecinde olusan c¢amurun hacmini azaltarak camur yoOnetimini

kolaylagtirir ve aritma maliyetlerini diistiriir (Bolto ve Gregory 2007).

Gergeklestirilen yiiksek lisans tez calismasinda farkli koagiilant yardimci
madde kullanimmin arsenat giderimi tizerindeki etkisini tespit etmek i¢in 100 ppb
baslangi¢ arsenat konsantrasyonuna sahip ¢esme suyu kullanilmistir. Demir (111)
kloriir icin belirlenen optimum pH degeri olan 7 ve belirlenen optimum koagiilant
madde degeri olan 50 mg/L’ de; anyonik, katyonik ve noniyonik olmak iizere ti¢ farkli
tiirde polielektrolit kullanilmistir. Polielektrolit tiirii ve miktarinin demir (III) kloriir
kullanima ile arsenat giderimi ile elde edilen verimin degismesine etkisi incelenmistir.
Bu amagcla su numunelerine 1 mg/L, 1,5 mg/L ve 2,5 mg/L olacak sekilde anyonik,
katyonik ve non iyonik koagiilant yardimc1 maddeler eklenmistir. Elde edilen sonuglar

Sekil 5.7°de gosterilmistir.
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Sekil 5.7: Demir (III) kloriir ile birlikte koagiilant yardimc1 madde kullaniminin arsenat
giderme verimine etkisi

Sekil 5.7” de goriildiigi gibi ii¢ farkli koagiilant yardimc1 madde kullaniminda
suya eklenen koagiilant yardimc1 madde miktari arttikga arsenat giderme veriminde
artis gozlenmistir. Katyonik polielektrolit kullaniminda maksimum %98’in iizerinde
elde edilen verim 2,5 mg/L dozda, anyonik polielektrolit kullaniminda maksimum
%97’nin lizerinde elde edilen verim ve noniyonik polielektrolit kullaniminda ise

maksimum %96’ nin lizerinde elde edilen verim 2,5 mg/L dozda gergeklesmistir.

Katyonik polimer ile yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri, koagiilant
yardimct madde miktar1 arttikca arsenik giderim verimliliginde belirgin bir artis
saglamaktadir. En yiliksek giderim verimliligi 2.5 mg/L katyonik polimer ile %98.1
olarak ve suda kalan arsenat miktar1 1.9 pg/L olarak &l¢iilmiistiir. Bu deger, DSO
tarafindan belirlenen maksimum izin verilen arsenik konsantrasyonu olan 10 pg/L

sinirinin oldukea altindadir.

Anyonik polimer ile yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri de
koagiilant yardimc1i madde miktar1 arttikca arsenik giderim verimliliginde artis
gostermektedir. En yliksek giderim verimliligi 2.5 mg/L anyonik polimer ile %97.22
olarak ve suda kalan arsenat miktar1 2.78 ug/L olarak dl¢iilmiistiir. Bu deger de DSO
tarafindan belirlenen maksimum izin verilen arsenik konsantrasyonu olan 10 ug/L

siiriin altindadir.
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Noniyonik polimer ile yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri, koagiilant
yardimc1 madde miktar arttik¢a arsenik giderim verimliliginde artig saglamaktadir. En
yiiksek giderim verimliligi %96.4 olarak 2.5 mg/L noniyonik polimer ile ve suda kalan
arsenat miktar1 3.6 pg/L olarak elde edilmistir. Bu deger de DSO tarafindan belirlenen

maksimum izin verilen arsenik konsantrasyonu olan 10 pg/L sinirinin altindadir.

Demir (III) kloriir ve farkli tipteki koagiilant yardimci maddeler (katyonik,
anyonik ve noniyonik polimerler) kullanilarak yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon
islemlerinde, baslangic arsenik konsantrasyonunun 100 pg/L oldugu durumda tiim
yardimc1 maddeler DSO tarafindan belirlenen maksimum izin verilen arsenik
konsantrasyonu olan 10 pg/L'nin altinda kalan arsenik konsantrasyonlar1 saglamustir.
Katyonik polimerler en yiiksek giderim verimliligini saglarken, anyonik ve noniyonik
polimerler de etkili giderim saglamistir. Bu sonuglar, koagiilant yardimc1 maddelerin

koagiilasyon siirecinde arsenik giderimini 6nemli 6l¢iide artirdigini gostermektedir.

Sekil 5.7°de gorildiigii gibi, katyonik polielektrolit kullanimi anyonik ve
noniyonik polieletrolit kullanimina gore arsenat gideriminde daha etkili olmustur. Bu
durum, katyonik polielektrolit kullaniminin arsenik gibi anyonlar1 etkili bir sekilde

notralize edebilme yeteneginden kaynaklanmaktadir.

Demir (III) siilfat kullanilarak gergeklestirilen koagiilasyon ve flokiilasyon
prosesi ile arsenat gideriminde 100 ppb baslangi¢ arsenat konsantrasyonuna sahip
¢esme suyunun pH degeri demir (III) siilfat i¢in belirlenen optimum pH degeri olan
8’¢ ayarlanmis ve suya belirlenen optimum koagiilant madde miktar1 olan 40 mg/L
olacak sekilde ayarlanmis; anyonik, katyonik ve noniyonik olmak tizere ii¢ farkl: tiirde
polielektrolit ilave edilmistir. Bu amagla polielektrolit tiirii ve miktarmin demir (III)
stilfat kullanimi ile arsenat giderimi {lizerine etkisi arastirilmistir. Su numunelerine 1
mg/L, 1,5 mg/L ve 2,5 mg/L olacak sekilde anyonik, katyonik ve non iyonik koagiilant

yardimc1 maddeler eklenmistir. Elde edilen sonuglar Sekil 5.8 de gosterilmistir.
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Sekil 5.8: Demir (III) siilfat ile birlikte koagiilant yardimec1 madde kullaniminin arsenat
giderme verimi ve suda kalan arsenat konsatrasyonuna etkisi

Sekil 5.8” de goriildiigii gibi ti¢ farkli koagiilant yardimc1 madde kullaniminda
da suya eklenen koagiilant yardimci madde miktari arttik¢a arsenat giderme veriminde

artis goriilmiuistiir.

Katyonik polimer ile yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri, koagiilant
yardimc1 madde miktar arttik¢a arsenik giderim verimliliginde artig saglamaktadir. En
yiiksek giderim verimliligi %85.3 olarak 2.5 mg/L katyonik polimer ile suda kalan
arsenat miktar1 14.7 pg/L olarak elde edilmistir. Ancak bu deger, DSO tarafindan
belirlenen maksimum izin verilen arsenik konsantrasyonu olan 10 pg/L smirinin

uzerindedir.

Anyonik polimer ile yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri de
koagiilant yardimci madde miktar1 arttikga arsenik giderim verimliliginde artis
gostermektedir. En yiiksek giderim verimliligi %84.2 olarak 2.5 mg/L anyonik polimer
ile suda kalan arsenat miktar1 15.8 pg/L olarak elde edilmistir. Bu deger de DSO
tarafindan belirlenen maksimum izin verilen arsenik konsantrasyonu olan 10 ug/L

sinirinin tzerindedir.

Noniyonik polimer ile yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri, koagiilant

yardimc1 madde miktari arttik¢a arsenik giderim verimliliginde artis saglamaktadir. En
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yiiksek giderim verimliligi %83.9 olarak 2.5 mg/L noniyonik polimer ile suda kalan
arsenat miktar1 16.1 pg/L olarak elde edilmistir. Bu deger de DSO tarafindan
belirlenen maksimum izin verilen arsenik konsantrasyonu olan 10 pg/L sinirinin

tizerindedir.

Demir (III) siilfat ve farkli tipteki koagiilant yardimci maddeler (katyonik,
anyonik ve noniyonik polimerler) kullanilarak yapilan koagiilasyon ve flokiilasyon
islemlerinde, baslangi¢ arsenik konsantrasyonunun 100 pug/L oldugu durumda, tiim
yardimc1 maddeler DSO tarafindan belirlenen maksimum izin verilen arsenik
konsantrasyonu olan 10 pg/L sinirinin iizerinde kalan arsenik konsantrasyonlari
saglamistir. Bu sonuglar, demir (III) siilfat ve bu yardimci maddelerin birlikte
kullanildiginda arsenik gideriminde yeterli verimlilik saglamadigin1 gostermektedir ve

ek aritma yontemlerinin gerekli olabilecegini isaret etmektedir.

Katyonik polielektrolit kullaniminda maksimum %85,3 olarak elde edilen
verim, anyonik polielektrolit kullaniminda maksimum %84,2 olarak elde edilen verim
ve noniyonik polielektrolit kullaniminda maximum %83,9 olarak elde edilen verim 2,5

mg/L dozda gergeklesmistir.

Katyonik polielektrolitler, yiiksek yiizey yiikiine sahip arsenik gibi anyonlari
adsorbe etme yetenekleri nedeniyle, koagiilasyon siirecinde 6nemli bir role sahiptir.
Zhang ve arkadaglar1 tarafindan gergeklestirilen calismada (2018), katyonik
polielektrolitlerin, 6zellikle de yiiksek molekiiler agirlikli olanlarnin, arsenik giderimi
verimini artirdigin1 gostermistir. Bu c¢alisma, katyonik polielektrolitlerin arsenik
gideriminde %98'e varan verim saglayabilecegini belirtmistir. Bu sonug, bu

calismadan elde ettigimiz bulgularimiz ile uyumludur.

Katyonik polielektrolitler su icerisindeki negatif yiiklii arsenat iyonlari ile
etkilesime girerek, onlar1 daha biiylik ve ¢okelmeye daha yatkin floklar halinde
birlestirebilme yeteneklerine sahiptir. Katyonik polielektrolitler, genel olarak su aritma
islemlerinde kullanildiklarinda, ¢6zelti icindeki negatif yiiklii pargaciklarla giiglii
elektrostatik etkilesimler kurabilirler. Bu 6zellik, katyonik polielektrolitlerin arsenik
gibi aniyonik kirleticilerin gideriminde 6zellikle etkili olmalarin1 saglamaktadir. (Li

ve dig. 2022).
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Anyonik polielektrolitler, genellikle negatif yiiklii olduklar i¢in, pozitif yiiklii
koagiilant madde partikiilleri ile etkilesime girerek flokiilasyon siirecini
desteklemektedir. Wang ve arkadaslarinin ¢alismasi (2019), anyonik polielektrolitlerin
flok olusumunu hizlandirarak ve daha biiyiik floklar olusturarak arsenik giderim
verimliligini artirabildigini ortaya koymustur. Ancak bu c¢alisma, anyonik
polielektrolitlerin katyonik polielektrolitlere gore genellikle daha diisiik verimlilikte
oldugunu belirtmistir. Ayn1 sekilde bu sonuglar da bu ¢alismadan elde edilen sonuglara

paralel bir bulgudur.

Anyonik polielektrolitler, su aritma siireclerinde koagiilant partikiillerin
etrafinda bir yiik kalkani olusturarak floklarin daha biiyiik ve kararli hale gelmesine
yardimc1 olur. Negatif yiiklii olduklar i¢in, katyonik polielektrolitler kadar dogrudan
arsenik iyonlar1 ile etkilesime girmezler. Bunun yerine, anyonik polielektrolitler
koagiilasyon siirecinde floklarin biiyiikliigliini ve kararliligini artirarak dolayli bir
sekilde arsenik giderimine katki saglarlar. Bu 0zellikleri sayesinde, anyonik

polielektrolitler su aritma verimliligini artirir (Bolto ve Gregory 2007)

Noniyonik polielektrolitler, hem katyonik hem de anyonik polielektrolitlere
gore farkli bir mekanizma sunar. Bu polielektrolitler, daha ¢ok stabilizasyon ve
floklarmn su igindeki dagilimini iyilestirme yoluyla ¢alisir. Sharma ve arkadaglarinin
caligmasi (Sharma ve dig. 2020), noniyonik polielektrolitlerin arsenik gideriminde
onemli bir etkiye sahip olabilecegini, ancak genellikle katyonik polielektrolitler kadar
etkili olmadigini gostermistir. Bulgularimiz da, noniyonik polielektrolitlerin diger iki

tiire gore daha diisiik verimlilik gosterdigini dogrulamaktadir.

Bu sonuglar, katyonik polielektrolitlerin bu deney kosullar1 altinda arsenat

gideriminde en yiiksek verimliligi sagladigin1 gostermektedir.

Polielektrolitlerin  kullanim1  koagiilasyon ve flokiilasyon siireclerini
iyilestirebilmekte, ancak optimum dozajin ve polielektrolit tipinin belirlenmesi
oldukc¢a 6nemlidir (Patel ve dig. 2020).

Gergeklestrilen yiiksek lisans tez calismasindan elde edilen sonuglar, farkli
polielektrolit tiirlerinin arsenat giderimine etkilerini gostermektedir. Katyonik

polielektrolitler, bu deney kosullar1 altinda, su aritma siireglerinde arsenat gideriminde

57



en etkili polielektrolit tiirii olarak oOne ¢ikmaktadir. Anyonik ve noniyonik
polielektrolitler de dnemli katkilar saglamakla birlikte, katyonik polielektrolitler kadar

yiiksek verimlilik saglamamustir.

Guzman ve dig. (2021) tarafindan yapilan aragtirma, koagiilasyon ve
flokiilasyon siireglerinde katyonik, anyonik ve noniyonik polimerlerin farkl etkilerini
detayli bir sekilde incelemistir. Bu ¢alismada, polimerlerin iyonik yiikiiniin ve molekiil
agirliginin, flok olusum siirecini ve sonraki flokiilasyon verimliligini nasil etkiledigi
ele almmustir. Ozellikle katyonik polimerler, zit yiiklii partikiilleri gekerek daha biiyiik
floklarin olusumuna yardimci olurken, anyonik ve noniyonik polimerler, daha zayif
floklar olusturarak sedimentasyon siirecini yavaslatmistir. Arastirma, polimerlerin
yapisal Ozelliklerinin, islem verimliligi iizerinde belirgin bir etkisi oldugunu

gostermistir.

Kumar ve dig. (2020) ise, arsenat giderimi icin demir (III) kloriir gibi
geleneksel koagiilant maddelerin yani sira poliakrilamid gibi polielektrolitlerin
yardimc1 koagiilant madde olarak kullanimini analiz etmistir. Calisma, &zellikle
koagiilant ve yardimci koagiilant madde dozajimnin artisinin, arsenik gideriminde
verimliligi arttirdigini ortaya koymustur. Ayrica, suyun pH degerinin ve karistirma
hizinin, bu siiregte dnemli rol oynadigi, pH degeri arttik¢a arsenik gideriminin daha

etkili oldugu gozlemlenmistir.

Chen ve dig. (2018) arastirmasi, katyonik polielektrolitlerin i¢me suyu ve
atiksu arittiminda kullanimini detayli bir sekilde incelemistir. Bu ¢alisma, katyonik
polielektrolitlerin, 6zellikle ytiksek yiik yogunluguna sahip kirleticilerle etkilesime
girerek onlar1 daha biiyiik, cokelmeye uygun partikiillere doniistiirdiigiinii belirtmistir.
Arastirma ayn1 zamanda, anyonik ve noniyonik polielektrolitlerin, farkli kirleticilere
kars1 daha segici olabildiklerini ve suyun genel Kkalitesini iyilestirebildiklerini

gostermistir.
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6. SONUC VE ONERILER

Gergeklestirilen ¢alismanin sonuglarina gore, demir (III) kloriir i¢in optimum
pH degeri 7 ve demir (III) siilfat i¢in optimum pH degeri 8 olarak belirlenmistir.
Koagiilant madde miktarina iligskin sonuglar, demir (III) kloriir i¢in 50 mg/L ve demir
(III) stlfat icin 40 mg/L miktarlarinin en etkili giderim oranlarin1 sundugu
belirlenmistir. Baslangi¢c arsenat konsantrasyonunun etkisinin belirlenmesi igin
yapilan deneylerde, demir (IIT) kloriir kullaniminda 500 ve 750 ppb, demir (111) siilfat
kullaniminda ise 750 ppb konsantrasyonlarinda en iyi giderim verimliligine
ulagilmistir. Polielektrolit kullanimi ise, Ozellikle katyonik polielektrolitlerin
eklenmesiyle, hem demir (I11) Kloriir hem de demir (III) siilfat ile yapilan deneylerde

giderim verimliligini %99’a varan 6l¢iide artirmigtir.

Bu c¢alismada, igme suyundan arsenat giderimi igin koagiilasyon ve
flokiilasyon siireclerinin etkinligini incelenmistir. Arastirma sonuglari, arsenat
gideriminde pH seviyesinin, koagiilant tipinin ve miktarinin, baslangi¢ arsenik
konsantrasyonunun ve koagiilant yardimci maddelerin kullaniminin 6nemli etkileri

oldugunu gostermistir.

Aragtirmanin 6nemli bulgularindan biri, pH degerinin koagiilasyon siirecindeki
kritik roliidiir. Demir (I11) kloriir kullanildiginda, pH degeri 7'de en yiiksek arsenat
giderim verimliligine ulasilmis, demir (III) siilfat i¢in ise pH degeri 8'de en iyi
sonuglar1 vermistir. Bu sonug, pH degerinin demir bazli koagiilant maddelerin

etkinliginde 6nemli bir faktor oldugunu gostermektedir.

Bir diger o6nemli bulgu, optimal koagiilant dozajmin belirlenmesidir.
Calismada, demir (111) kloriir igin 50 mg/L ve demir (1) siilfat i¢in 40 mg/L koagiilant
dozaji, arsenat gideriminde maksimum verimlilik saglamistir. Hem diisiik hem de

yiiksek koagiilant miktarlarinin verimliligi olumsuz etkiledigi saptanmustir.

Ayrica, baslangic arsenat konsantrasyonunun koagiilasyon verimliligine etkisi
de dikkate degerdir. Yiiksek baslangic arsenat konsantrasyonlari, koagiilasyon
stirecinde daha yiiksek verimlilikle sonuglanmis, Ozellikle demir (I11) siilfat
kullaniminda 750 ppm, demir (Ill) kloriir kullaniminda ise 500 ppm ve iizeri

konsantrasyonlarda %99'a yakin verimlilik elde edilmistir.
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Polielektrolit kullaniminin, 6zellikle katyonik polielektrolitlerin eklenmesiyle,

giderim verimliligini 6nemli 6l¢iide artirdig1 gdzlemlenmistir.

Calismamiz, demir (I11) kloriir ve demir (I11) stilfatin farkli baslangi¢ arsenat
konsantrasyonlarina karsi etkili koagiilasyon ajanlari oldugunu gostermektedir.
Yiiksek konsantrasyonlarda bile, bu koagiilant maddeler arsenat konsantrasyonunu
onemli Olclide azaltmis ve uluslararasi glivenli igme suyu standartlarina ulagilmasini

saglamistir.

Arastirma sonuglari, koagiilasyon ve flokiilasyon yonteminin, Diinya Saglik
Orgiitii'niin belirledigi uluslararas1 igme sularinda izin verilen maksimum arsenik
degeri olan 10 ppbmin altinda su elde etmek icin etkili bir yontem oldugunu
dogrulamistir. Bu yontem, demir bazli koagiilantlar ve katyonik polielektrolitlerin
kullanimiyla i¢gme suyu aritiminda arsenat gideriminde etkili bir ¢éziim olarak 6ne
¢ikmaktadir. Optimal pH degerleri, koagiilant madde miktarlari ve uygun

polielektrolitlerin se¢imi, su aritma stratejilerinde kritik faktorler olarak belirlenmistir.

Bu caligsma, koagiilasyon ve flokiilasyon yontemlerinin i¢me sularindan arsenat
giderimindeki potansiyelini ortaya koymus ve bu yontemlerin uygulanabilirligini

gostermistir.

Arsenik kirliligi, diinya ¢apinda milyonlarca insani etkileyen ve ciddi saglik
sorunlarina yol agabilen bir sorundur. Bu nedenle, arsenik giderimi konusunda daha

fazla arastirma yapilmasi ve etkili ¢oziimler gelistirilmesi biiylik 6nem tagimaktadir.
Elde edilen sonuglar baglaminda;

Bu ¢aligmada elde edilen sonuglar, koagiilasyon ve flokiilasyon yontemlerinin
arsenat giderimindeki etkinligini ortaya koymustur. Ancak, daha yiiksek verimlilikler
elde etmek amaciyla, farkli koagiilant ve polielektrolit kombinasyonlarinin kullanimi

lizerine ek optimizasyon ¢aligmalar1 yapilmalidir.

Koagiilasyon ve flokiilasyon islemlerinin uzun vadeli performansi ve su

kalitesi tiizerindeki etkilerinin degerlendirilmesi i¢in kapsamli arastirmalar

60



gerceklestirilmelidir. Bu, yontemin siirdiiriilebilirligi ve ekonomik etkinligi hakkinda

daha derinlemesine bilgi saglayacaktir.

Bu caligmada kullanilan koagiilasyon ve flokiilasyon yontemlerinin, farkli su
matrisleri lizerindeki etkinliginin arastirilmasi 6nerilmektedir. Boylece yontemin genis

bir yelpazede uygulanabilirligi test edilebilir.
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