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Abstract

The removal of Reactive Red 195 (RR195) dyestuff from aqueous solutions by electrocoagulation and
electrocoagulation/adsorption hybrid process using steel electrodes was aimed in this study. As a result
of the studies conducted for the electrocoagulation process, the color removal efficiency with the
operating parameters (initial dyestuff concentration:50 mg/L, current density:20 mA/cm?, 5 minutes-
reaction time and pH 5.5 which is the natural pH value of the dye) were obtained 99.04%. At the end
of the experimental studies for electrocoagulation/adsorption, dyestuff concentration was determined
as 50 mg/L, pH 5.5 and adsorbent dosage was 1 g/L. After 3 minutes of treatment, 97.66% yield was
obtained by electrocoagulation, while 99.25%, 98.83%, 98.61% and 98.8% yields were obtained for
kaolinite, sepiolite, ulexite and colemanite in the electrocoagulation/adsorption process. It was
concluded that traditional electrocoagulation method using the steel electrode for removal of the
RR195 dye was quite effective in terms of both efficiency and cost; pH was an important parameter
for the electrocoagulation/adsorption hybrid process.
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Reaktif Red 195 Boyarmaddesinin Sulu Cozeltilerden Celik Elektrot
Kullanilarak Elektrokoagiilasyon ve Elektrokoagiilasyon/Adsorpsiyon
Prosesleri ile Giderimi
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Ozet

Bu calismada celik elektrotlar kullanilarak elektrokoagiilasyon ve elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon
hibrit prosesi ile Reaktif Red 195 (RR195) boyarmaddesinin sulu ¢ozeltilerden giderimi
amacglanmistir. Elektrokoagiilasyon prosesi igin yapilan c¢alismalar sonucu belirlenen isletme
parametrelerinde (baslangig boyarmadde derisimi 50 mg/L, akim yogunlugu 20 mA/cm?, reaksiyon
stiresi 5 dakika ve boyanin dogal pH degeri olan pH 5.5) renk giderim verimi %99,04 elde edilmistir.
Elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon i¢in yapilan deneysel ¢aligmalar sonunda ise boyarmadde derigimi 50
mg/L, pH 5.5 ve adsorbent dozaji 1 g/L olarak belirlenmistir. 3 dakika muamele sonunda
elektrokoagiilasyon ile %97.66 verim elde edilirken elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon prosesinde
kaolinit, sepiyolit, {ileksit ve kolemanit i¢in sirast ile %99.25, %98.83, %98.61 ve %98.8 verim elde
edilmigtir. RR195 boyarmaddesinin gideriminde ¢elik elektrodun kullanildigi  geleneksel
elektrokoagiilasyon yonteminin oldukea etkili oldugu; elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon hibrit prosesi
icin ise pH’1n 6nemli bir parametre oldugu sonucuna ulasilmistir.
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1. Giris

Endiistriyel faaliyetlerin sonucunda ortaya ¢ikan atiksular, desarj oncesinde ilgili yonetmelikte
verilen desarj standartlarini saglamis olmalidir. Tekstil endiistrisi atiksularinda g¢ok disiik
miktarda boyarmadde bulunmasi durumunda dahi alici ortama desarji gerceklesirse estetik ve
saglik agisindan istenmeyen durumlar meydana gelir. Renk, giines 1s181n1 absorbe eder ve alici
ortamda fotosentez olaymnin gerceklesmesini engeller, bu yiizden alici ortamdaki ¢oziinmiis
oksijen miktar1 diiser [1]. Bu durumun bir sonucu olarak, alici ortamdaki canlilar yok olur ve
canli tiirlerinde degisimler meydana gelir. Buna ilaveten suyun yeniden kullanimi da kisitli hale
gelir. Boyarmaddelerin elektrokimyasal yontemler ile giderimi oldukg¢a basarili olmaktadir. Etkin
bir elektrokimyasal aritma prosesi olarak elektrokoagiilasyon ¢amur olusumunun az miktarda
olmasi, biyolojik olarak parcalanamayan ve gozle goriinemeyen organik maddelerin ¢éziinmesi
veya atiksuyun biyolojik aritima uygun kosullara getirilmesi, koagiilant dozunun kolay bir
sekilde kontrol edilebilmesi, hidroksit barindiran ¢okelekler veya floklarla birlikte agir metal
tuzlarinin uzaklastirilabilmesi, devamli pH kontroliine ihtiya¢c duyulmamasi, yiiksek verim
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degerlerinin elde edilebilmesi gibi avantajlara sahiptir. Adsorpsiyon/elektrokoagiilasyon hibrit
prosesi, boyarmadde ve baska kirleticilerin gideriminde basariyla uygulanmaktadir. Reaktif violet
4 [2], TOC [3], [4], hiimik asit [5], nitrat [6], metilen mavisi [7], indigo karmin) [4], reaktif black
5 [8] literatiirde bahsedilen bazi drneklerdir. Bu ¢aligmanin amaci, giincel aritim yontemlerinden
biri olan elektrokoagiilasyon prosesini bazi dogal adsorbentlerin (kolemanit, sepiyolit, kaolinit,
tileksit) ilavesiyle destekleyerek, paslanmaz gelik elektrot varliginda tekstil atiksularinda bulunan
Reaktif Red 195 boyarmaddesini gidermek ve elektrokoagiilasyonla ilgili en uygun renk giderim
parametrelerini (konsantrasyon, akim, pH, adsorbent tiirii, adsorbent dozaj1 vb.) belirlemektir.

2. Materyal ve Metod

Elektrokoagiilasyon deneylerinde 0.5 L etkin hacimli ve toplam 0.8 L hacminde olan bir cam
beher elektrokoagiilatdr olarak kullanilmigtir. Calisma kapsaminda elektrot olarak kullanilan ve
esdeger Ozellikli paslanmaz ¢elik plakalar AISI 304 standardinda olup, bir anot ve bir katot
monopolar paralel olarak sisteme baglanmistir. Celik elektrotlarin her birinin yiizey alan1 120 cm?
olmakla birlikte, elektroaktif alan1 yaklasik 50 cm? olarak hesaplanmistir. Elektrotlarin arasinda
olusturulan uzaklik 5.5 cm’dir. Elektrotlar, SUNLINE SL-3010D marka elektrik akimi kontroli
yapilabilen bir dogru akim gii¢ kaynagina baglanmistir. Deney sisteminin sematik gosterimi Sekil
1.’de verilmistir.
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Elektrokimyasal aritim proseslerinde elektrolitik iletkenlik kritik bir isletme parametresidir. Boya
cozeltilerinde ¢oziinme molekiiler diizeyde oldugundan elektriksel iletkenlik yoktur. Bu yiizden
iletkenligi saglamak tizere c¢ozeltiye ilave edilen elektrolitin cinsi ve derisimi, dikkatle
belirlenmelidir. Elektrokoagiilasyon prosesinde, yiiksek iletkenlik ve ¢oziiniirlikk saglayan, digiik
maliyetli ve ¢ozeltide olusan aktif kloriin kuvvetli oksitleme 6zellikleri nedeniyle ¢ogunlukla
kulanilan elektrolit NaCl’dir [9], [10]. Literatiir bulgulart 1s18inda 2 g/L derisimi saglayacak
sekilde %99.9 saflikta NaCl (Merck) elektroliti ¢ozeltiye ilave edilmistir. Deneysel ¢alismalar
atmosfer basincinda ve oda sicaklifinda gergeklestirilmistir. Deneysel caligsmalarda baslangi¢
pH’min renk giderim verimine etkisini incelemek i¢in pH ayarlamasinda HCl ve NaOH
cozeltileri kullanilmistir. Elektrokimyasal olarak boya gideriminin yapildigir ¢aligma ¢ozeltisi
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proses siiresince Yellowline MST Basic manyetik karistirict ile 400 rpm’de karistirilmistir.
Deneylerde kullanilan RR195 ¢dzeltileri her deney Oncesi ultra saf su kullanilarak hazirlanmistir.
Hesaplamalar yapilarak hazirlanan 1000 mg/L stok ¢ozeltiden deneylerde kullanilmak {izere
calisma c¢ozeltileri hazirlanmis ve renk giderim verimine baglangic derisiminin etkisi
incelenmistir. Elektrokoagiilasyon prosesine ilave edilen adsorbentlerin (kaolinit, sepiyolit,
tileksit ve kolemanit) renk giderim verimine etkisinin incelenmesinde kullanilan killer Sigma-
Aldrich kalitesinde temin edilmistir. Deneyin gerceklestirildigi reaktorden belirlenen zaman
araliklarinda alinan numuneler HERMLE Z 206 A santrifiij cihazi ile santrifiijleme isleminin
ardindan, boyarmadde konsantrasyonunu belirlemek iizere DR-LANGE CADAS 30S
spektrofotometre cihazi ile absorbans Olgiimleri yapilmistir. Absorbans Ol¢limleri Reaktif Red
195 boyarmaddesi i¢in maksimum dalga boyu olan 540 nm’de gergeklestirilmis ve hemen
ardindan numunelerin pH ve iletkenlikleri HANNA Edge multiparametre ile Ol¢lilmiistiir.
Yapilan her deney sonunda elektrotlar ve elektrokimyasal hiicre, bir sonraki c¢aligmada
olusabilecek pasivasyonu engellemek amaciyla 0.1 M derisimdeki HCI ¢o6zeltisi ile temizlenip
ardindan ultra saf sudan gecirilmistir. Pasivasyon elektrokimyasal proseste kullanilan
elektrotlarin yiizeyinde boyarmadde veya bagka maddelerin birikimi neticesinde metal elektrodun
iyonlagsmasinin kismi olarak engellenmesidir [11].

3. Bulgular

Elektrokoagiilasyon ~ve elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon  prosesleri  uygulanarak  bazi
parametrelerin renk giderim verimine etkileri incelenmistir. Elektrokoagiilasyon prosesinde
baslangi¢ boyarmadde derisimi, baslangi¢c pH’1, akim yogunlugu ve aritma siiresi parametreleri
calistlmistir.  Elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon hibrit prosesinde ise baslangic boyarmadde
derisimi, baslangi¢c pH’1, akim yogunlugu, adsorbent tiirii, adsorbent dozaj1 ve aritma siiresinin
proses verimine etkisi incelenmistir.

3.1 Elektrokoagiilasyon Prosesi

Boyarmadde derisiminin elektrokoagiilasyon prosesi verimine etkisinin incelenmesi amaciyla
RR195 igeren boyarmadde ¢ozeltisinin baslangic pH’1, dogal pH degeri olan 5,5’ta sabit tutularak
50, 100 ve 250 mg/L derisimli boyarmadde ¢ozeltileri ile ¢alisilmistir. Sekil 2.(a) farkli
baglangi¢c boyarmadde konsantrasyonlari i¢in zamana karsi renk giderim verimini (pHo: 5.5, J: 20
mA/cm?), Sekil 2.(b) ¢dzelti iletkenliginin zamanla degisimini (pHo: 5.5, J: 20 mA/cm? C,: 50
mg/L) goéstermektedir. Akim yogunlugunun proses verimine etkisini belirlemek amaciyla
baslangi¢c boyarmadde konsantrasyonu 50 mg/L olan ¢ozelti ile pH ayarlamasi yapilmadan
natiirel pH olan 5,5’ta ¢alismalar yapilmistir. 10 mA/cm?, 20 mA/cm?, 30 mA/cm? akim
yogunluklarinda yapilan denemeler ve bulgular 1s1ginda Sekil 2.(c) olusturulmustur. pH’1n renk
giderme verimine etkisini belirlemek igin 50 mg/L baslangig boya konsantrasyonu ve 20 mA/cm?
akim yogunlugunda pH 3, pH 5.5, pH 7 ve pH 8.5 degerlerinde ¢alisilmis ve bulgular ile Sekil
2.(d), 2.(e) ve 2.(f) olusturulmustur.
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Sekil 2. Elektrokoagiilasyon prosesinde elde edilen grafikler (a) Baslangi¢ derisimin etkisi, (b) Zamanla iletkenligin
degisimi, (c) Akim yogunlugunun etkisi, (d) Baslangic pH’inn etkisi, (¢) Zamanla pH degisimi, (f) Renk giderim
verimine pH’m etkisi.

78




Z.GUNDUZ et al. / ISITES2020 Bursa - Turkey 79

3.2. Elektrokoagiilasyon/Adsorpsiyon Hibrit Prosesi

Geleneksel elektrokoagiilasyon prosesinde katot elektrodu lizerinde gegirimsiz bir oksit film
tabakasi olusur ve bu durum proses verimini diisiiriip enerji sarfiyatini arttirir [12], [13]. Bu
dezavantaji gidermenin ve verimi iyilestirmenin bazi ¢6ziim yollari bulunmustur. Bunlardan bir
tanesi elektrotlarin polaritesini degistirmek [14], digeri ise elektrokimyasal sisteme adsorbent
karakterli bir materyal eklemektir [15]. Calismanin bu bdliimiinde elektrokoagiilasyon ve
adsorpsiyon eslestirilerek olusturulan hibrit yontemin RR195 giderimindeki etkisi incelenmistir.
Bu kapsamda elektrokoagiilasyon prosesi ile senkronize bir sekilde kaolinit, lileksit, sepiyolit ve
kolemanit mineralleri ¢ozeltiye ilave edilip, renk giderimi gergeklestirilmistir.
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Sekil 3. Elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon hibrit prosesinde elde edilen grafikler (a) Dozajin etkisi, (b) Baslangig
pH’1nin etkisi, (¢) Baslangi¢ derisiminin etkisi, (d)Renk giderim veriminin farkli mineraller i¢in pH ile degisimi
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Minerallerin ve her bir mineral i¢in boyarmadde derisimi ve pH’1n etkisi, ve kolemanit minerali
dozajinin etkisi incelenmistir. Adsorbent dozajinin etkisini belirlemek i¢in kolemanit mineralinin
1, 2 ve 4 g/L dozaj degerleri ile calismalar (Co: 50 mg/L, J: 20 mA/cm?, pHo: 5.5)
gerceklestirilmistir. Elde edilen bulgularla Sekil 3(a) olusturulmustur. Adsorbent miktarinin
arttirtlmasinin verimi arttirmada belirgin bir etkide bulunmadigi agik bir sekilde goriilmektedir.
Bu baglamda gereksiz adsorbent kullanimindan kagmmak i¢in 1 g/L optimum dozaj olarak
secilmistir [16]. Sekil 3(b), kolemanit adsorbenti varliginda farkli baslangi¢ derisimleri igin
zamana karsilik renk giderim verimindeki degisimi gostermektedir. Baslangi¢ derisimi olarak 50,
100 ve 250 mg/L degerlerinde calisilmistir. 5 dakika uygulamadan sonraki degerlerde anlamli
degisiklikler goriilmediginden elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon prosesinde boyarmadde baslangig
derisiminin 50 mg/L olarak sec¢ilmistir. Sekil 3(c), 50 mg/L derisimli kolemanit adsorbentli
boyarmadde ¢ozeltisine baslangic pH’imnin etkisini gostermektedir. Boyarmaddenin dogal pH
degeri olan 5.5’ta verimin %98’in lizerinde saglandigindan pH ayarlamasina gerek olmamustir.
pH ayarlamasi gerekmedigi i¢in, ek siire ve kimyasal madde kullanimindan tasarruf edilebilir.
Sekil 3(d)’de farkli pH degerlerinde her bir mineralin varliginda renk giderim veriminin degisimi
goriilmektedir. Herbir mineralin pH degisimine verdigi tepki farkli olmustur. Uleksit icin pH
arttikga verimde azalma; kaolinit i¢in bir dalgalanma; kolemanit ve sepiyolit i¢in artma ve
mineral kullanilmaksizin ise pH arttikga verimde de bir artma gozlenmistir.
Elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon hibrit prosesi uygulamasinda belirlenen minerallerin ilave
edilmesiyle zamanla verimdeki degisimi gosteren Sekil 4(a) incelendiginde adsorpsiyon
prosesinin elektrokoagiilasyona belirgin bir etkisinin olmadig1 goriilmektedir. Degisen akimlar
icin zamanla birim enerji ihtiyacinin degisimini gosteren Sekil 4(b) akim arttik¢a elektrik
sarfiyatinin da artacagini gostermektedir.
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Sekil 4. Elektrokoagiilasyon/adsorpsiyon hibrit prosesinde elde edilen grafikler (a) Fakli mineraller i¢in zamanla
renk giderim veriminin degigimi , (b) Farkli akim degerleri i¢in zamanla birim enerji ihtiyac1 degigimi
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4. Tartisma

Zaman ilerledik¢e renk giderim veriminin belli bir degere kadar arttigi 5 dakikadan sonra
verimde sabitlenme oldugu ve belirgin bir degisim olmadigr gdézlenmistir. Zamanin igletme
maliyeti ve hizin1 dogrudan etkileyen bir parametre oldugu g6z 6niinde bulundurulursa optimum
renk giderimi i¢in belirtilen optimum c¢alisma kosullarinda 5 dakikalik proses siiresinin yeterli
oldugu belirtilmelidir. Akim yogunlugunun renk giderim verimine etkileri incelendiginde
3.dakikaya kadar lineer bir artisin oldugu goriilmiistiir. 3.dakikadan sonra tiim akim degerleri i¢in
verimde esitlenmenin olmasi optimum verim degerinin se¢iminde yol gosterici olmus ve 20
mA/cm? akim yogunlugu optimum deger olarak tayin edilmistir. Adsorbent ilavesi yapilmadan
baslangi¢ konsantrasyonu 50 mg/L ve 20 mA/cm? akim yogunlugunda dogal pH degerinde
yapilan ¢aligmalarda 3 dakika sonunda renk giderim verimi % 97,7 olarak bulunmustur. Ayni
kosullarda kaolinit, sepiyolit iileksit ve kolemanit adsorbentlerinin ilavesi ile renk giderim verimi
strastyla %99,3, %98.,8, %98,6 ve % 98,9 olarak bulunmustur. Adsorbentsiz ve adsorbent ilaveli
elektrokoagiilasyon verimleri kiyaslandiginda, adsorbent ilavesinin verimi ciiz’i bir miktarda
arttirdign  goriilmektedir. Proses ilerledikge bu sonuglarin birbirine oldukg¢a yaklastigi
goriilmektedir. Baslangi¢ pH degeri ¢aligmalarinin sonucunda adsorbent olmaksizin en uygun
baslangic pH degerinin natiirel pH oldugu belirlenmistir. Kil minerallerinin farkli pH
degerlerinde etkinliklerinin degistigi; kaolinit ve {ileksit mineralleri ile yapilan deneysel
calismalarda en iyi renk gideriminin asidik kosullarda saglandigi tespit edilmistir. Sepiyolit
ilavesi ile yapilan ¢aligmalar sonucunda en iyi renk gideriminin bazik kosullarda ve kolemanit
mineralinin kullanildig1 ¢aligmalarda ise notr ve asidik kosullarda iyi derecede renk gideriminin
saglandig1 sonucuna varilmistir. Elektrokoagiilasyon prosesi sonucunda olusan ¢amur miktarinin
az oldugu bilinmektedir. Ancak az miktarda da olsa ¢amur bertarafi saglanmalidir. Bu sebeple
aciga cikan c¢amurun yakilmasi veya diizenli depolanmasi ile bertarafi saglanabilir. Olusan
camurun igerigi belirlenerek farkli endiistrilerde hammadde olarak kullanimi da arastirilabilir.
Ayrica elektrokoagiilasyon prosesinde olusan floklarin adsorpsiyon prosesinde adsorban olarak
kullanildig1 ¢alismalar literatiire gegmistir [17]. Tablo 1°de baz1 boyarmadde giderim ¢alismalari
verilmistir.
Tablo 1. Literatiirde verilen baz1 boyarmadde giderim ¢ahismalari

Boya Elektrot Derisim | pH Akim Zaman | Destek Renk Kaynak

Cinsi Materyal | Giderim
Verimi

Remazol Red RB | Celik 100 4.4 3.75 4 dk %99.5 [18]

133 yiinii-Al mg/L mA/cm’

A. Black 1 Celik-Fe 100 Natiirel | 0.3 A 12 dk %84 [19]

R. Blue 4 mg/L pH %81

E. Yellow %39

Indigo Carmine Celik 25mg/L | 8 54.57 %99 [20]

A/m
Reaktif violet 4 Al 7 47 Am’ | 8k 06g/L % 98,5 [2]
bentonit

Reaktif Red 195 | Paslanmaz | 50 mg/L | Natiirel | 20 5 dk lg/L %99.6 Bu

Celik pH mA/cm’ kolemanit calisma
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Sonuclar

Basit ekipman ve kisa proses zamani gereksinimi, az ¢camur olusumu, ilave kimyasal kullanimi1
gerektirmeyen nitelikleriyle ©ne c¢ikan elektrokoagiilasyon prosesi, Reaktif Red 195
boyarmaddesinin gideriminde ¢elik elektrotlarin kullanimi neticesinde yiiksek verim elde
edilmesini saglamistir. Bu bakimdan tekstil endiistrisi atiksularinin aritiminda basarili bir igletme
performansi ortaya koymasi beklenmektedir. Aynmi calismanin gercek atiksu tizerinde farkl
parametreler test edilerek optimize edilmesi Onerilmektedir. Sonug¢ olarak elektrokoagiilasyon
prosesine kil minerali ilavesinin renk giderim verimini olumlu etkilemesi, kullanilan minerallerin
dogal, ucuz ve kolay temin edilebilir olmasi1 sebebiyle kil minerallerinin Reactive Red 195 igeren
atiksularin rengini gidermede elektrokoagiilasyonu destekleyerek etkin, kolay ve hizli bir aritimin
gerceklesmesi yontemin uygulanabilir olmasini saglamaktadir.
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