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OZET: Bu calismada dogal tag (Traverten) isleme tesisi atiksuyundan bulamikhigin giderilmesinde
koagiilasyon (pH 6, 7.5 ve 9'da), flokiilasyon (pH 9'da) ve koagiilasyon-flokiilasyon (pH 9'da) yontemlerinin
etkisi incelenmistir. Flokiilasyon icin yiiksek molekiil agirlikli poliakrilamid esash anyonik polimer
kullanilirken, koagiilasyon ve koagiilasyon+flokiilasyon testleri icin de FeClj, AICI3 ve Alim
[Al{S504)316H0] kullanillmugtir.  Yapilan testler sonucunda koagiilasyon yonteminin traverten tesisi
atiksuyunun artilmasi icin  kesinlikle uygun olmadigi buna karsin hem flokiillasyon ve hem de
koagiilasyon+flokiilasyon yOnteminin iyi bir artma performanst gosterdigi tesbit edilmisti. Hem
koagiilasyon ve hem de koagiilasyon+flokiilasyon icin kloriir esash koagiilantlarin daha iyi sonug¢ verdigi ve
ayrica dustik siispansiyon pH'sinm koagiilasyonu olumlu yonde etkiledigi tesbit edilmistir.

ABSTRACT: In this work, the effectiveness of coagulation (at pH 6, 7.5 and 9), flocculation (at pH 9) and
coagulation+flocculation (at pH 9) methods on turbidity removal from the wastewater of natural stone
(travertine) processing plant was examined. FeCl3, AICI3 and Alum (AI2(SC>4).16H20) as coagulant, and
Polyacrylamide based anionic polymer of high molecular weight as flocculant were used. It has been pointed
out that sole coagulation method certainly is not enough to purify the travertine wastewater while flocculation
and coagulation+flocculation methods provide a good purification. CI- based coagulants (AJCI3 and FeClj)
rather than alum gives better results in both coagulation and "coagiilation+floculation” methods. In addition,
low suspension pH enhances the purification performance of all the coagulants in coagulation.

1 GIRIS flokiilantlar ile gerceklestirilmektedir. Sulardaki ve
sanayi atiksularindaki bulanikligin giderilmesinde
koagiilasyon veya flokiilasyon veya bu iki yontemin

Koagiilasyon ve Flokiilasyon terimleri kelime kombinasyonu olan koagiilasyon+flokiilasyon
manasi olarak ayni seyi ifade etmekte olup herhangi yontemleri yaygin olarak kullanilmaktadir. Gerek
bir siv1 icerisinde c¢cOkmeden askida duran ve bu koagiilasyon ve  gerekse flokiilasyon  islemi
nedenle bulanikliga sebep olan kolloidal boyutlu kati uygulanan bir kati-su sisteminde (siispansiyonda) iki
tanelerin  bir araya getirilmesi (kiimelesmesi) sonug elde edilir: i) Stispansiyonda ¢okmeden askida

demektir. Fakat koagiilasyon'da bu kiimelesme duran veya kendi kendilerine c¢Okelmesi ¢ok c¢ok
islemi ortama katilan ¢ok degerlikli inorganik yavas olan kolloidal tanelerin ¢okelmesini saglamak

elektrolitler (koagtilantlar) yardimi ile ve ii) Suyun/atiksuyun bulanikligini gidererek daha
gergeklesirken, Flokiilasyon'da bu kiimelestirme temiz ve berrak su/atiksu elde etmektir ki bu sonug
islemi ortama katilan yiliksek molekiil agirlikli ilk maddenin tabii bir sonucu olarak ortaya ¢ikar,

organik elektrolitler diger adiyla polimerler veya Fakat bu iki sonu¢ genelde birbiriyle uyumlu
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olmamaktadir. Yani bir silispansiyonda ¢okelme
hizinin en iyi oldugu sartlar (flokiilant/koagiilant
tipi, ortam pH's1t vb.) bulaniklik icin de en iyi
sonucu (en az bulaniklik) vermemektedir ki bu
durum koagtilasyon ve/veya flokiilasyon
mekanizmasmin zannedildiginden daha kompleks
oldugunun bir gostergesi olarak kabul edilmektedir.
Literattirdeki ~ birgok  calisma  bu  hususu
desteklemektedir(Werneke 1979, Gregory 1989,
Ersoy 2005). Koagiilasyon ve/veya flokiilasyon
uygulanan tesis icin bulaniklik veya cokelme
hizindan hangisi daha 6nemli ise o daha 6n planda
tutularak koagiilasyon/flokiilasyon sartlan optimize
edilmektedir.

Alim  (AQ2(S0,)3.16H,0), Demir  Kloriir
(FeCh.oftO) ve Aliiminyum Kloriir (AICI3) en
yaygin  kullamlan  koagiilantlar olup su ve
atiksulardaki  humik asit vb. tiir organik
kolloidierden kaynaklanan bulanikhgin
giderilmesinde (Franceschi & dig. 2002, Gabelich &
dig. 2002, Gregory & dig. 1997, Cheng 2002,
Ozbelge & dig. 2002), tekstil atik suyundan (Kim &
dig. 2003) ve cesitli kimyasal proses atik suyundaki
(Al-Malack & dig. 1999, Poon & Chu 1999)
kolloidal boyutlu katilardan kaynaklanan
bulanikligin giderilmesinde kullanilmaktadir. Ayrica
bu tir koagiilantlar farkh kil siispansiyonlarmin
(Ching & dig. 1994, Pierre & Ma 1997, Pierre &
Ma 1999) ve mineral siispansiyonlarmm (Ozkan &
Yekeler 2004) koagtilasyonunda da
kullanilmaktadir.

Tirkiye'nin mermer sehri olarak bilinen Afyon ve
bolgesindeki isletmelerde dogal tag (mermer,
traverten vb.) blok ve plakalarmin iglenmesi
(kesilmesi ve parlatilmasi) sirasinda ortaya cikan
stispansiyon halindeki atiksular % 2-10 arasinda
Dogal Tas (DT) tozu icermektedir. Siispansiyondaki
bu tozlarin iri boyutlu olanlart (0.1-2 mm) atik
havuzuna giderken kanallarda yercekimi kuvvetiyle
kendiliginden ¢okmektedir. Daha ince boyutlu DT
tozlann ise genelde coktiirme tankinda flokiilant
ilavesiyle  coktiiriilebilmekte ve bdylece kati
tanelerden arndirilmis veya askida kati miktari en
aza indirilmis temiz su elde edilebilmektedir. Bu su
ise yeniden dogal tas islenmesinde kullamlmaktadir.
Iyi bir artma yapilamamasi durumunda sistemde
yeniden kullanilan bu su igerisinde kolloidal (<1//m)
boyutlu kati partikiiller bulunabilir ve bu da 6zellikle
cilalama islemlerini olumsuz etkileyebilir ve bunun
yaninda borularda tikanmalara sebep olabilir. DT
stispansiyonlarindan bulanikligin giderilmesi
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konusunda daha Once bir ka¢ calisma yapilmis olup
bu calismalar tamamen flokiilasyon yontemiyle
gerceklestirilmistir. (Serenkaya & dig. 2000, Ersoy
2005). DT  siispansiyonlarindan  bulanikhigin
giderilmesi Tlizerine uygulanan yontem farkliligimin
ve koagUlant tipinin etkisi konusunda bir calisma
yapimamugtir.  Dolayisiyla bu  calismada DT
stispansiyonlarindan ~ bulanikhigin  giderilmesinde
koagtilasyon, flokillasyon  ve koagiilasyon+
flokiilasyon yontemlerinin farki ele alinacak ve
ayrica bulanikhigin giderilmesinde koagUlant tipinin
etkisi incelenecektir.

2 DENEYSEL CALISMALAR

2.1. Malzeme

Bu calismada Afyon'da faaliyet gosteren Tureks
Traverten A.S. fabrikasindan temin edilmis olan
Denizli Traverten tozu kullanimustir. Deneylerde
kullamlan numune fabrikamin atiksu havuzundan
orijinal sekilde silispansiyon halinde alinmig ve
laboratuara getirilmistir. Numune serilerek oda
sicakliginda kurutulmus ve daha sonra O.Imm'lik
elekten gecirilmis ve boylece deneysel calismalarda
kullanilan traverten tozu numunesi elde edilmistir.
Traverten tozunun mineralojik analizi Cu-Ka 1gimast
kullamlarak Shimadzu 6000 marka XRD cihaziyla
gerceklestirilmistir. Elde edilen XRD pikleri Sekil
I'de verilmis olup sekilden de gorildiigii gibi
numune hemen hemen tamamiyla kalsit (CaCC>3)
mineralinden olusmaktadir.

L

Sekil 1: Travertenin XRD pikleri (K:Kalsit)



Traverten tozunun kimyasal analizi icin Spectro X-
Lab 2000 marka XRF cihaz1 kullanilmis olup,
kimyasal analiz sonuglan sOyledir: CaO % 54.35,
MgO % 0.42, Fe,0, % 0.20, Si0, % 0.17, A1,0, %
0.85, Na,0 % 0.03, K,0 % 0.20, KK(Kizdirma
Kayb1) % 43.75. Numunenin tane boyutu analizi
laser teknigi ile cahisan Fritsch Farticle Sizer
Analysette 22 cihazi ile yapilmig olup, numunenin
%901 38 mikronun ve %10'u ise 15 mikronun
altindadir. Kullamlan anyonik flokiilant tozu Ciba
Speciality Chemical Tretici firmasmin Tiirkiye
distribiitorii olan Siiperkim Kimya A.S.'den temin
edilmistir. Flokiilant olarak yiiksek molekiil agirliklt
poliakrilamid esasli anyonik tiir Sodyum-Poliakrilat
(Na-PA) kullamilmugtir. Flokiilantin ticari kodu SPK
508 ve anyoniklik derecesi % 28'dir. Deneylerde
koagiilant olarak Merck marka Aliiminyum Kloriir
(AICL;,), Demir Kloriir (FeCl,.6H,0) ve Fluka marka
Alim  (AI2012S3.I6H20)  kullanilmugtir.  pH
ayarlamalarinda 1 M NaOH ve 1 M HNO3 cozeltisi
kullanilmugtir. Tnco-Lab marka pH-Metre ile pH
Olctimleri yapilmistir. Koagtilantlann ve flokiilantin
stok c¢ozeltilerinin hazirlanmasin da kullanilan saf

suyun pH'st 6.2, iletkenligi 10 yumhos/cmdir.
Koagiilasyon, flokiilasyon ve
koagiilasyon-+flokiilasyon  testlerinde  kullanilan

cesme suyunun pH'st 7.3-7.5, bulamkhgi 0.3 NTU,
iletkenligi 1330-1450 //mhos/cm' dir.

2.2. Koagiilasyon Testi

pH 6, 7.5 ve 9'da farkhi koagiilant dozajlarinda
koagiilasyon testleri yapildi. Her bir test icin 500
mlTik dereceli silindirik meziire 500 mi ¢cesme suyu
kondu ve iizerine kati orant % 4 olacak sekilde 21 g
traverten tozu ilave edildi. Meziir 2 kez alt tist edildi
ve pH ayarlamasindan sonra ise siispansiyon 4 kez
alt ust edildi. Daha sonra 1 g/L. Tik koagiilant
¢ozeltisinden otomatik pipetle gerekli miktarda
cekilerek siispansiyona ilave edildi ve meziir tekrar 4
kez alt tist edildikten sonra diiz bir zemine konarak
15 dk ¢okelmeye birakildi. 15 dk sonunda meziiriin
lizerinden 12 cm asagisindan pipetle 12 mi su

cekilerek Velp-115 Turbidimeter marka
tiitbidimetre . cihazinda NTU (Nephelometric
Turbidity  Unit) cinsinden bulamklik olctimil
yapildL.

2.3. Flokiilasyon Testi

Flokiilasyon ve koagiilasyon—+flokiilasyon testlerine
baslamadan SPK 508 flokiilantinin 0.1 grami 100 mi
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saf suya konuldu ve 1 saat manyetik karigtiricida oda
sicakliginda karistirllarak 1000 mg/LTik stok ¢ozelti
hazirlandi. Sonra bu stok c¢ozeltiden 100 mg/LTik
¢oOzelti tiiretildi ve flokiilasyon testlerinde bu 100
mg/LTik flokiilant c¢ozeltisi kullanildi, Traverten
stispansiyonunun flokiilasyon testleri icin 500 mi'tik
dereceli silindirik meziire 500 mi ¢esme suyu ilave
edildi ve tizerine 21 g traverten tozu eklendi. Meziir
2 kez alt st edildi ve pH 9a ayarlanarak
stispansiyon 4 kez alt Ust edildi. Hemen sonra 100
mg/LTik flokiilant ¢ozeltisinden gerekli miktarda
otomatik pipetle cekilerek stispansiyona ilave edildi
ve meziir 4 kez alt {ist edildikten sonra diiz bir zemin
lizerine konarak 15 dk cokelmeye birakildi. 15 dk
sonunda meziiriin lizerinden 12 cm asagisindan
pipetle 12 mi su gekilir tiirbidimetre'de bulanikligt
Olgildi.

2.4. Koagiilasyon + Flokiilasyon Testi

Koagiilasyon+flokiilasyon testleri icin icerisinde 500
mi ¢esme suyu bulunan meziire 21 g traverten tozu
eklenerek meziir 2 kez alt iist edildi ve pH 9'a
ayarlandiktan sonra tekrar 4 kez alt tst edildi,
lg/LTik koagiilant stok ¢ozeltisinden gerekli
miktarda otomatik pipetle cekilerek siispansiyona
aktarildi ve 4 kez alt list edildi. Sonra flokiilasyon
calismasindan saptanan ve optimum dozaj olarak
belirlenen 1.3 mg/LTik konsantrasyonu olusturacak
miktarda 100 mg/LTik SPK 508 stok flokiilant
¢Ozeltisinden otomatik pipetle cekilerek
stispansiyona ilave edildi. Meziir son olarak 4 kez alt
tst edildi ve diiz bir zemine konarak 15 dk
¢Okelmeye birakildi. 15 dk sonunda yukarida ifade
edildigi gibi suyun bulaniklig1 ol¢tildii.

3 SONUCLAR VE TARTISMA
3.1. Koagiilasyon

Traverten stispansiyonundan bulanikhigin
giderilmesinde  koagiilasyon yonteminin  etkisini
gormek amaciyla +3 degerlikli metal katyonuna
sahip farkh koagiilantlar varliginda bir dizi ¢cokeltme
testleri yapilmistir. Bu testlerde AICI3, (Sekil 2),
Aliim (hidrate aliiminyum stilfat) (Sekil 3) ve FeCL
(Sekil 4) gibi su-atik su artiminda en ¢ok bilinen ve
kullanilan koagiilant tiirleri kullanilmustir.
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Sekil 2: Farkli pH'larda A1Cl, ile koagiilasyonun bulanikliga
etkisi.
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Sekil 3: Farkli pH'larda Altim ile koagiilasyomin bulanikliga
etkisi.
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Sekil 4: Farkli pH'larda FeClj ile koagiilasyonun bulanikliga
etkisi.
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Sekil 5: Koagiilasyon yonteminde, koagtllant tipinin
bulanikliga etkisi (PH=9).

Ug farkli siispansiyon pH'sinda (pH 6, 7.5 ve 9) her
bir koagiilant tipi icin dozaja gore elde edilen
bulanikhik degisimi Sekil 2, 3 ve 4'de gorildiigi gibi
grafige gecirilmistir. Sekil 5'de ise orijinal traverten
stispansiyonunun pH'sma (pH 8.44) en yakin deger
olan pH 9'da AICI3, Alim, FeCkj ile yapilan
koagiilasyon testlerinin sonucu, kiyaslama yapmak
amaciyla toplu olarak verilmistir.

Sekil 2'de AICI3 ile yapilan ¢aliimada pH 9'da
koagiilantsiz ortamda elde edilen bulanikhik degeri
yaklastk 85 NTU iken dozaj arttikga bulamkhk
azalmakta ve 100 mg/L'de 65 NTU'ya ulagsmakta
bundan somaki dozajlarda ise bu degerde hemen
hemen sabit kalmaktadir. pH 7.5'daki deneyde de
yine benzer bir davranis gozlenerek koagiilantsiz
halde 80 NTU olan bulanikhk degeri 100 mg/L
dozajda yaklagik 60 NTU olmakta ve bundan
sonraki dozajlarda ¢ok cilizi bir azalig gostererek 500
mg/L'de 50 NTU civarnna inmektedir. pH 6'da ise
dozaj artigina bagli bulanikhktaki azalma oran1 pH
7.5 ve 9'dakine gore nisbeten daha fazla olmakta
sifir dozajda 67 NTU olan bulamkhk degeri 300
mg/L'de 20 NTU ya inmekte ve bu oranda sabit
kalmaktadir. Sekil 2'deki bu grafiklere géore pH'mn
azalmasiyla bulamikligin da azaldigi ve bulaniklik
icin en 1iyi sonucun pH 6'da elde -edildigi
goriilmektedir. Bu durumun pH 6'da elde edilen
koagiilasyonda hem yiik nétralizasyonun, ki bu pH
6'da pozitif yiike sahip bulk c¢ozeltide olusan
Al(OH>3 c¢okeleginin (Kusaka & dig. 1997) veya
olasi art1 ytiklii kompleks Al-Hidroksil bilesiklerinin
ayni pH'da negatif yiike sahip traverten (Ersoy
2005) lizerine adsorblanmasiyla (veya

depolanmasiyla) olustugu diisiiniilmektedir, ve hem
de AI(OH)3 c¢okeleginin olusmasi suasinda meydana
gelen siipiirme yOnteminin bir arada etkin
olmasindan kaynaklandigi distintilmektedir. pH 7.5



ve 9'daki koagiilasyonlarda ise sliplirme yonteminin
¢cok daha egemen oldugu ve yiik nétralizasyonunun
etkinliginin azaldigi ve oOzellikle pH 9'da bunun
tamamen kayboldugu sOylenebilir. linkii
Al(OH),'in sifir yiik noktas: pH 9.3 (Kragten 1978,
Kusaka & dig.1997) olup Al(OH)3'in yiizey yiikii
(veya zeta potansiyeli) pH 9'da sifira cok yakin
oldugundan eksi yiizey yiiklii traverten ile
elektrostatik etkilesim zayiflayacak ve dolayisiyla
kiimelesme ihtimali azalacaktir. Ayrica pH 9'da
ortamda kismen de olsa bulunabilecek Al(OH)4"
kompleksi nedeniyle traverten siispansiyonundaki
dispersiyonun artmasina yani koagiilasyon
sartlarinin bozulmasina neden olabilir. Diger yandan
bu cahismadaki gibi yiiksek kati konsantrasyonlu

stispansiyonlarin genelde ortokinetik tir
koagiilasyon Kkinetigine sahip oldugu ve bunun
gecerli  oldugu sistemlerde de stipiirme

koagiilasyonundan ziyade yiik notralizasyonu ile
koagiilasyonun ¢ok daha oOnemli oldugu ifade
edilmekte olup (Gregory 1989) bu bizim calismanin
sonuclarim  desteklemektedir. FeCb ve Aliim
kullanilarak kaolin siispansiyonunun koagtilasyonu
calismasinda da yine bu calismadaki sonuclara
benzer olarak pH'min azalmasiyla bulamkligin
azaldigi belirlenmistir (Rossini & dig.1999).Bu
calismanin aksine ytliksek pH'da (pH >8.5) AICI3 ile
yapilan selestit koagiilasyon testlerinde mineral
yiizeyinde  AWOH>3  cokeleklerinin  olusmasi
sebebiyle mineral taneleri arasidaki etkilesimin
Al(OH)3'in bu pH'larda diisiik olan yiizey elektrik
yiikiine bagh hareket etmesi nedeniyle
koagiilasyonun arttig1 ifade edilmektedir (Ozkan &
Yekeler 2004). Sekil 2'de AICI3 dozajina bagh
olarak bulanikliktaki azalma ise bulk ¢ozeltide
meydana gelen AI(OH)3  cokelek  sayisiin
(miktarmm) AICI3 giris konsantrasyonuna bagl
olarak artmasina ve buna bagh olarak da Kkati
konsantrasyonu  artarak  tane-tane  etkilesimin
artmasindan kaynaklandigi sOylenebilir. Literatiirden
de iyi bilinmektedir ki metal katyonlarnin ne oranda
ve ne tipte metal hidroksil kompleksleri olusturdugu
tamamen ortam pH'sitna ve metal iyon
konsantrasyonuna baglt olup 10~' M (yaklasik 15
mg/L  AICI3 demektir) Al*' konsantrasyonunda
Al(OH)3 cokeleginin olusmaya basladigi pH 4.4'tlir
(Kragten 1978). pH 4.4-10.4 arasidaki tiim pH'larda

konsantrasyonundaki artiglar ~ AI(OH)3
olusumunu daha da artirmaktadir.

Sekil 3'de, AICI3 ile aymi metal katyonuna sahip
Alim (Ab(S04)3.16H20) tipi koagiilantla yapilan
calismada ise yine AICb'e benzer sekilde pH'nin
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azalmasiyla bulanikhiginda azaldigi ve bunun biitiin
dozajlarda gecerli oldugu gortilmektedir. Minimum
bulanikhik agisindan optimum dozaj pH 6'da 400
mg/L, pH 7.5'da 300 mg/L ve pH 9'da 200 mg/L
oldugu gortilmektedir. Esas itibartyla bir Onceki
paragrafta AICI3 icin gerceklestirilen tartisma ve
yorumlar Aliim icinde gecerlidir ¢linkii ayni metal
katyonuna sahiptir. Ancak buradaki 6nemli fark Af"
katyonuna eslik eden anyonik yapiin farkh
olmasina dayali olarak olusacak AI(OH)3*in kismen
de olsa farklilik gosterebilecegi tesbit edilmistir.
Tekstil atik suyunun elektrokimyasal
koagiilasyonunda klor (Cl~) esash koagiilantlarin
Siilfat (SO4'®) esasl koagiilantlara gére daha iyi
sonuc verdigi ifade edilmektedir (Kim & dig. 2003).
Hek & dig.(1978) AIL(OH), cokelek olusumunun
SO4"” iyonlart varliginda o6nemli oranda arttigint
belirlemiglerdir.  Biitiin  bunlar bu calismada
bulaniklik agisindan Alime kiyasla AICI3 ile elde
edilen nispeten daha iyi sonuclan ve buna bagh
yorumlarn da desteklemektedir (Sekil 2, 3 ve 5 ).
Sekil 4'de Demir Kloriir (FeCB.6H20) ile
gerceklestirilen koagiilasyonda da yine gerek AICI3
ve gerekse Allim icin elde edilen grafiklerle benzer
davranig sergiledigi goriilmektedir. Yani
koagiilasyon  verimi  (bulamuikligin  giderilmesi)
bakimindan 0-300 mg/L. dozaj araliginda en iyi
sonucun yine pH 6'da alindig1 gériilmektedir. Ancak
300 mg/L dozajdan sonra ise en iyi koagiilasyonun
sirastyla pH 7.5, 9 ve 6'da elde edildigi
goriilmektedir. Sekilden de gortildiigi gibi 6zellikle
pH 7.5 ve 9'da 50 mg/L dozaja kadar bulaniklikta
bir diisiis gortiliirken bu dozajdan sonra 300 mg/L'ye
kadar sabit bir seyir izlemekte ve bu dozajdan sonra
hizh bir diisiis meydana gelmektedir. pH 6'da ise 0-
500 mg/L dozaj araliginda bulaniklikta ¢ok ciizi
sekilde lineer bir azalis gorilmektedir. Literatiirde
FeCb varliginda ozellikle kil (kaolinit)-su kolloidal
stispansiyonlarmin koagiilasyonu ve Fe
adsorpsiyonu  konusunda  detayli  cgalismalar
yapilmustir. Farkli pH'larda yapilan bu ¢alismalarda
birbirinden  ¢ok  farkh  koagiilant  dozajlar
kullanilmigtir, mesela 1-3 mg/L (Ching & dig.
1994) ve 100-3000 mg/L (Pierre & Ma 1997) gibi.
Yine kimyasal tesis atik sulanndan bulamkligin
giderilmesinde 0-100 mg/L. FeCfi dozajlarinda
calismalar yapilmustir (Poon & Chu 1999). Ching &
dig. (1994)'nin elde ettigi sonuclar bizim 0-300
mg/L araliginda elde edilen sonuclarla benzerlik
gostermektedir. Bu dozajlarda pH 6'da elde edilen
en iyi koagillasyon veriminin nedeni bu pH'da
negatif yiike sahip traverten {lizerine depolanan
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(cokelen) art1 yiiklii Fe(OH)3 bilesiklerinin sagladigi
yilk noétralizasyonu mekanizmasinin koagiilasyonda
da etkili olmasidir. Fe(OH)3 cokeleginin sifir yiik
noktasimin pH 7.2-7.8 arasinda oldugu tesbit edilmis
olup, pH 6 civarinda pozitif ylizey yiikiine ve pH
9'da negatif ylizey yiikiine sahiptir (Dzombak &
Morel 1990, Parks 1965). pH 6'da dozajin
artmastyla ortamdaki serbest Fe(OH)3 cokelek sayist
da artacagindan tane (negatif traverten)-tane (pozitif
Fe(OH),) cokelegi) etkilesimi artacak ve bu da
koagUlasyonu artiracaktir. pH 7.5 ve 9'da 50-300
mg/L araliginda bulanikligin sabit kalmasindaki esas
sebep pH 7.5'da olusan Fe(OH)3'in hemen hemen
sifir yiizey yiikiine sahip olmasi ve pH 9'da olusan
Fe(OH)3'in ise negatif yiizey yiikiine sahip olmasi ve
bu sayede koagiilasyon icin gerekli tane-tane
etkilesiminin yeterli olmamasi veya tam tersi bu
etkilesiminin ~ koagiilasyona ters yonde etki
etmesinden kaynaklandigi sOylenebilir. Dozajin daha
da artinlarak 500 mg/L'ye kadar cikartilmast
ozellikle pH 9 ve 7.5'daki koagiilasyonun ¢ok daha
iyi gerceklesmesini saglamaktadir. Bu ise bu ortam
sartlarinda stiplirme koagiilasyon mekanizmasinin
etkinliginin cok biiyliik oranda arttigini gostermekte
ve bu sebeple pH 6'ya gore bu iki pH'da daha iyi bir
koagiilasyon saglanmaktadir. Bu sonuclara benzer
olarak Pierre & Ma (1997)*nin yaslanmig FeClj ile
yaptigi calismada koagiilant dozajinin artmastyla pH
9-11 gibi bazik pH'larda koagiilasyonun arttigt
belirlenmistir. Kimyasal fabrika atiksuyundan FeCh
ile bulanikhgmn giderilmesinde (atuksuyun kendi tabi
pH'sinda) atik suyun icerdigi askida kati madde
(AKM) miktarinin 6nemli bir etki gosterdigi ve 0-20
mg/L FeCi3 dozajina kadar diisiik oranda AKM
iceren atiksudan daha iyi sonu¢ aliirken 20-100
mg/L konsantrasyonda ise yiiksek oranda AKM
iceren atiksudan daha iyi sonug alinmigtir (Poon &
Chu, 1999). Genis bir dozaj araliginda yiiksek
AKM'li atik sudan elde edilen bu sonug, ortamdaki
kat1 tane konsantrasyonunun yiiksek oimasma ve
tane-tane etkilesiminin artmasindan kaynaklandigt
ifade edilmektedir.

Sekil S'deki her 3 tip koagilantm pH 9'daki
dozaja gore bulaniklik egrileri bir arada verilmistir.
pH 9 traverten atik suyunun orijinal pH'st olan
8.44'e en yakin deger oldugu icin tercih edilmistir.
0-350 mg/L gibi genis bir dozaj araliginda en
yiilksek koagiilasyon veriminin AICb ile elde
edildigi acikca goriilmektedir. Ancak yaklasik 350-
500 mg/L dozajda FeCh'lin koagiilasyon verimi
hem Aliim ve hem de AiCb'den daha iyi oldugu
goriilmektedir. Literatiirde bulanikhk, pH, AKM vb.

122

Ozellikleri farkh 2 tiir kimyasal atik suyundan
bulanikligin giderilmesinde pH 9'da dozaja gore
yapilan koagiilasyon testinde Alim, FeCb ve
Fe2(S04)3 koagiilantlan igerisinde en iyi verimin
pH's1, bulanikligi, AKM orani digerine gore diisiik
olan atrksu icin FeCI3 ile elde edilirken, diger tiir
atiksu icin en yiiksek koagiilasyon verimi Aliim ile
elde edilmistir (Al-Malack & dig. 1999). Bu detayl
calisma da gbz Oniine alindiginda su husus bir kez
daha 6nem kazanmaktadir. O da koagiilasyonu igin
ugrasilan  slispansiyonun  fiziksel ve kimyasal
Ozellikleri  koagiilasyon 1tizerinde belirleyici rol
oynamaktadir. Sekil S'deki grafiklere gore pH 9'da
yapilan koagiilasyon icin CF esash koagiilantlann
S04% esasli olanlara gdre daha iyi sonug
vermektedir. Sebebi daha Once izah edildigi gibi
farkh siispansiyon veya atiksularla yapilan bir ¢ok
cahsmada bu sonucu desteklemektedir (Hek & dig.
1978, Kim & dig. 2003)

3.2. Flokiilasyon

Traverten slispansiyonunun flokiilasyonuna
(cokelme hizina ve bulanikhigina) polimer yiik
yogunlugunun ve pHmin etkisi konusunda Ersoy
(2005) tarafindan detayli bir calisma yapilmis olup
sonugta spk 508 kodlu % 28 anyonik polimerin her
Ug pH'da (pH 6, 7.5 ve 11) en iyi flokiilasyon
performansi gosterdigi belirlenmistir. Dolayisiyla bu
cahsmada pH 9'da yiiriitiilen flokiilasyon testlerinde
spk 508 kodlu cok yiiksek molekiil agirhgma sahip
poliakrilamid  esash  anyonik  polimer (Na-
Poliakrilat) ~ kullanilmugtir. ~ Sekil 6'da  polimer
dozajina gore traverten siispansiyonunun bulanikhhk
degisimi gortilmektedir.

200
180

Bulariklik (NTU)

ot

2

3 4 5 6 7

Dozaj (modl}

Sekil 6: Anyonik polimere flokiilasyonun bulanikliga etkisi
©H =9).

Sekle gore sifir dozajinda 85 NTU olan bulanikhhk
0.5 mg/L'ye kadar clizi bir azalisla 78 NTU'ye
inerken bu dozajdan sonra ¢ok hizli bir disiisle 1



mg/L'de 25 NTU'ye ve 13 mg/L'de 11 NTU'ye
dismekte 2 mg/L'ye kadar bu degerde seyredip
bundan sonra  yeniden bulamkhk  artmaya
baglamaktadir. Bu grafige gére minimum bulaniklik
icin optimum flokiilant dozajiun 1.3 mg/L oldugu
goriilmektedir. Cok yiliksek mol agirlikli anyonik
polimerle yine negatif yiizey yiikiine sahip
travertenin  flokiilasyonunda cogu kolloidal
sistemlerde (Ozer & dig. 2002, Taylor & dig. 2002)
veya su/atiksularda (Werneke 1979, Divakaran &
Pillai 2002) oldugu gibi polimer koprii tesekkiilii
mekanizmast etkindir. Polimer koprii tesekkiilii
mekanizmasinin  en tipik Ozelligi polimer ve
kolloidal tanelerin aym yilizey yiikiine sahip olsa
dahi flokillasyonun olusmasi ve olusan biiyiik
boyutlu floklarin yiiksek cokelme hizina sahip
olmasidir ki traverten siispansiyonu icin bu yiiksek
¢Okelme hizi da gozlemlenmis ve kaydedilmis ancak
bu sonuglar burada verilmemistir. Polimer koprii
tesekkiiliinlin bu temel Ozelligi birgok referans
makalede de ifade edilmektedri (Hogg 2000,
Gregory 1989).Bu mekanizmada polimer molekiili
sahip oldugu uzun hidrokarbon zinciri sayesinde
birden cok tane Tlzerine adsorplanarak onlar1 bir
araya getirerek flok olarak adlandirilan kiimelesmis
tane gruplarini olusturur ve bunlarin ¢cokelmesiyle de
stispansiyonun  bulanikligt  azalir.  Sekil 2'de 2
mg/L'den sonra bulanikligin yeniden artmasi
literatlirden de cok iyi bilindigi gibi asin dozajda
taneler arasinda sterik engel sebebiyle olusan
redispersiyon  hadisesinin  bir  sonucudur ve
literatlirde sik rastlanir (Gregory 1989, Divakaran &
Pillai 2002, Somasimdaran & Das 1998).

Burada anyonik polimerin CaCQj esash
traverten taneleri lizerine adsorbsiyonunda
muhtemel tane-polimer etkilesimleri sunlar olabilir:
(i) polimerdeki anyonik yiik merkezleri (-COO-) ile
kalsit vyiizeyinde bulunabilecek Ca™  iyonlar
arsindaki kovalent bagi (kimyasal bag veya diger
adiyla katyonik koprii), (ii) polimerdeki negatif yiik
merkezleri ile traverten yiizeyindeki olasi pozitif yiik
merkezleri arasindaki lokal elektrostatik (fiziksel)
bag, (iii) polimer zincirindeki noniyonik (-NH2 veya
-C=0) gruplarn ile traverten tane ylizeyindeki olasi
CaO veya CaOH gruplarn arasindaki hidrojen
bagidir.

3,3. Koagiilasyon+ Flokiilasyon

Optimum flokiilant dozajinda (1.3 mg/L) ve pH 9'da
her bir farkli koagililant dozajma gore traverten
stispansiyonunun  bulanikhigmdaki  degisim  Sekil
7'de verilmistir.
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Sekil 7: Koagtllasyon + Flokiilasyon yonteminin bulanikliga

etkisi (PH=9, Polimer "spk 508" Kons.= 1.3 mg/L).

Sekilden de gorildigii gibi sadece flokiilantl
(koagiilant katkisiz) ¢oktiirme deneyinde 12 NTU
olan bulanikhk degeri 20 mg/L FeCb ve sonra

polimer katkist ile olusan
"koagiilasyon+flokiilasyon" iglemiyle yaklastk 4
NTU civarma inmekte ancak bu Kkoagiilant

dozajindan sonra bulaniklik degeri tedrici olarak
yeniden yiikselmekte ve 200 mg/L'de 9 NTU'ye
ctkmakta ve bu civarda seyretmektedir. Benzer bir
davranis AJCI3 ilavesinde de gecerlidir. Yine AICI3
katkili koagiilasyon+flokiilasyon isleminde ise en az
bulanikhk "20 mg/L AICI3+ 1.3 mg/L polimer" ile
elde edilmistir (~8 NTU). Bu AICI3 dozajindan
sonra ise bulamklik c¢ok hizla yiikselmekte ve
400mg/L'de ~40 NTU civarinda sabitlenmektedir,
Alim'de ise minimum bulanikliga (~9 NTU) 50
mg/L. dozajda ulasilmakta ve bu dozajdan sonra
tedrici artisla 200 mg/L dozajda 12 NTU civarinda
sabit kalmaktadir. Her Uc koagiilantm diisiik
dozajlarda ilavesi ile olusturulan

koagtilasyon-+flokiilasyon sonucu elde edilen diisiik
bulanikligin sebebi su olabilir. Bilindigi gibi traveten
tozunun zeta potansiyei pH 9'da -16 mV
civarindadir (Ersoy 2005) ortama katilan koagiilant
ile bir ¢ok traverten tanesinin yiizeyinde Me(OH)3
(Me: Fe™ veya AT) yiizey ¢okelegi olusarak taneler
tamamen Me(OH)3 ile kaplanir. Me(OH)3
¢Okeleginin sifir yiik noktasi pH 9.3 olup pH 9'daki
yiizey potansiyeli hemen hemen sifira yakindir,
dolayisi ile traverten tanesi de sifira yakin bir yiizey

potansiyeline sahip olacak ve bu sebeple
siispansiyonda  taneler arast  itme  kuvveti
zayiflayacagindan ~ Van der walls  kuvvetleri

yardimiyla lokal kiimelesmeler meydana gelecektir.
Hemen ardinda ortama Katilan polimerle de bu
kiiciik kiimeler birlestirilerek daha biiyiik bloklar
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haline getirilip ortamdan coktiiriliirler. Bu sayede
bulaniklik azalir. Koagiilant dozajinin daha fazla
artmasina karsin bulanikligin sabit kalmast ki buna
benzer sonug FeCh+Anyonik Polimer ile kimyasal
atiksuyun artilmasinda da elde edilmistir (Poon &
Chu 1999), veya artmasi ise dogal tas atiksulanmin
artiminda koagUlasyon—+flokiilasyon yontemi tercih
edildiginde dusiik koagiilant dozajimin  uygun
kullanilmasi gerektigini gostermektedir.

4 SONUC

1- Orginal atiksu pH'smda (pH=9) Traverten
atiksuyundan bulanikligin  giderilmesinde en etkili
yontem  "koagiilasyon+flokiilasyon"  yontemidir
ancak yiiksek molekiil agirlikli anyonik polimerin
kullanildigi  flokiilasyon yontemiyle elde edilen
bulaniklik degeri de ~12 NTU olup kabul edilebilir
sinirlar (<15 NTU) icerisindedir.
Koagiilasyon+lokiilasyon yontemindeki en iyi
sonuca "20 mg/L FeCkj.otbO +1.3 mg/L polimer
(spk 508)" ile ulasilmis olup bunun sonucunda elde
edilen bulaniklik degeri ~4 NTU' dur.

2- pH 9'daki koagiilasyon testlerinde en iyi sonug
Kloriir esash koagiilantlar (AICI3 ve FeCh.6HfeO) ile
elde edilmistir. Ancak koagiilasyon yontemiyle elde
edilen en az bulanikhik degerleri (40-60 NTU) dahi
koagiilasyon ve flokiilasyon yontemine gore cok

daha yiiksek olup kabul edilebilir smrlarn
digindadir.
3- Siispansiyon pH'st koagUlasyonu dogrudan

etkilemekte ve pH degeri azaldik¢a her tic (AICI3,
FeCh ve Aliirn) koagiilantin artma performansi
artmakta yani bulanikligi nisbeten az su elde
edilmektedir. Ancak pH 6'da elde edilen bu
bulaniklik degerleri de yine diger iki yontemden elde
edilen bulanikliga gore daha yiiksektir.

4- Koagiilasyonda diigik pH'da (pH 6) daha iyi
performans (daha teiniz su) elde edilmesi
koagiilasyonda etkin olan mekanizmanmn yik
nétralizasyonu oldugunu gostermektedir, ancak pH
7.5 ve 9'da "sliplirme koagUlasyonu" yontemi daha
etkili olmaktadir. Flokiilasyon yoOnteminde ise
polimer koprii tesekkiili mekanizmasinin s6z
konusu oldugu ve optimum flokiilant dozajimun 1.3
mg/L oldugu tesbit edilmistir.

5- Hem flokiilasyonda ve hem de koagiilasyonda
dozaj parametresi cok 6nemlidir.
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