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Endiistriyel Atiksulardan Aliiminyum Siilfat Koagiillanti
Kullanilarak Kimyasal Koagiilasyon Yontemi Ile Bor Giderimi

Zeynep KARCIOGLU KARAKAS' Murat Tolga YILMAZ' Alper Erdem YILMAZ!

OZET: Diinyada bir¢ok endiistrinin atiksularinda smir degerlerin iistiinde bor bulunmaktadir. Bu galismada borun
endiistriyel atiksulardan kimyasal koagiilasyon yontemi ile giderimi ve bu prosese etki eden gesitli parametreler in-
celenmistir. Denemelerde koagiilant olarak aliiminyum siilfat kullanilmistir. Bor gideriminde, baslangi¢ bor kon-
santrasyonu, karigtirma hizi, ¢ozeltinin baslangi¢ pH’s1 ve koagiilant maddenin cinsi ve dozaji parametreleri ince-
lenmistir. Optimum karistirma hizi i¢in yapilan denemelerde, hizli karigtirma hizi igin 120 dev dak™! ve yavas karig-
tirma hiz1 i¢in 30 dev dak' karistirma hiz1 olarak segilmistir. Kimyasal koagiilasyon prosesine etki eden en 6nemli
parametrenin pH oldugu goriilmiistiir. Proses siiresince farkli koagiilant maddeleri ve dozajlar1 uygulanmistir. C6-
zeltilerin ¢ikis pH’lar1 7-9 arasindaki degerlerde oldugunda, bor giderim veriminin en yiiksek oldugu goriilmiis-
tiir. Baslangi¢ bor konsantrasyonu artisiyla da bor giderim veriminin arttig1 gozlemlenmistir. Denemeler sonucun-
da pH’ya bagl olarak, aliiminyum siilfatin, giderim verimi iizerinde etkin olmadig1 ve %35’lere kadar bor gideri-
lebilecegi goriilmiistiir.

Anahtar kelimeler: Aliminyum siilfat, bor, giderim, kimyasal koagiilasyon

Boron Removal From Industrial Waste Waters By Using Alumi-
num Sulfate Coagulant With Chemical Methods

ABSTRACT: Removal of boron from the industrial waste waters by chemical coagulation methods and effecting
parameters of the process has been investigated by using aluminum sulfate (AL(SO,),) as coagulant. Initial boron
concentration, mixing speed, initial pH of the solution and types of the coagulant materials and dosing parameters
had been considered in the boron removal. In the experiments for optimum mixing speeds, 120 rpm was chosen
for the fast mixing speed and 30 rpm was chosen for the slow mixing speed. pH has been found the most impor-
tant effecting parameter to the coagulation process. Different coagulant materials and dosing have been applied du-
ring the experimental trials. The highest boron removal yield has been observed in the initial pH values of 7-9 and
it has been determined that increasing the initial concentration of boron has increased the yield. Depending on the
pH values, aluminum sulfate was not effective on the removal yield and it has also been recorded that the boron re-
moval would be reached within 35%.
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GIRIS

Koagiilasyon, su ve atiksulardan askida kat1 mad-
de, organik ve inorganik partikiiller gibi ¢esitli kirletici-
lerin giderimin de kullanilan énemli bir prosestir (Wan-
ga et al., 2009; Hasgakir and Dolgen, 2008). inorganik
aliiminyum tuzlar1 kii¢iik partikiilleri daha biiyiik yu-
maklara doniistiirmede en yaygin kullanilan koagiilant-
lardir (Matsui et al., 2003; Alkan et al., 2006). Yaygin
kullanilan aliiminyum bilegiklerinden aliim (A1,(SO,),)
koagiilasyon proseslerinde koagiilant olarak kullanil-
maktadir

Aliiminyum tiirleri sentetik olarak hazirlanan bor
atiksuyu giderimin de kullanilmistir. Yaygin olarak kul-
lanilan ve Tiirkiye’de {iretilen 6nemli bor bilesikle-
ri boraks ve borik asittir. Uretim prosesleri sonucunda
onemli miktarlarda bor oksit atik olarak atilmaktadir.
Bor igeren atiksularin aritiminda, 6zel aritim prosesle-
rine ihtiya¢ duyulmaktadir. WHO (World Health Orga-
nization) i¢gme suyunda borun limit degerini 0.3 mg L!
olarak tavsiye etmektedir. Bor konsantrasyonu, yiizey
ve yer alt1 sularinin birgogunda bu limit degerin altin-
dadir. Sudan bor giderimi ve toksiditesi bir¢ok kez arag-
tirllmistir (Badruk et al., 1999a; Dilek et al., 2002; Bad-
ruk et al., 1999; Taniguchi et al., 2004; Simonnot et al.,
2000). Inorganik bor bilesikleri antiseptik oldugu igin
geleneksel biyolojik aritim metodlari, atiksulardan bor
giderimi i¢in kullanilamamaktadir. Atiksudan borun
uzaklastirilmasi i¢in kullanilan yontemlerden bazilari,
adsorpsiyon (Rajakovi¢ and Risti¢, 1996; Polat et al.,
2004; Oztiirk and Kavak, 2005; Yurdakog et al., 2005;
Karahan et al., 2006), iyon degisimi (Schilde and Uh-
lemenn, 1991; Sahin, 1996), ters ozmos (Nadav, 1999),
elektrokoagiilasyon (Yilmaz et al., 2005), elektrodiya-
liz (Yazicigil and Oztekin, 2006) ve ¢oktiirmedir.

Bu calismada, kimyasal koagiilasyon metoduyla
atiksulardan bor giderimi ve bu prosesi etkileyen alii-
minyum tuzlarinin etkileri incelenmistir. Koagiilant
olarak aliiminyum siilfat kullanilmistir. Kimyasal ko-
agiilasyon denemelerinde ¢ozeltinin baglangic pH’si,
baslangi¢ bor konsantrasyonu, karistirma hizi, koagii-
lant maddenin cinsi ve dozaji1 parametre olarak incelen-
mistir.

MATERYAL VE METOT
Materyallerin Temini ve Hazirlanmasi

Deneysel calismalarda % 99.9 saflikta sodyum tet-
ra boraks deka hidrat (Na,B,0,.10H,0) bilesiginden la-
boratuar ortaminda sentetik olarak hazirlanmig belir-
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li bor konsantrasyonuna sahip stok ¢ozeltiler kullanil-
mustir. Koagiilasyon ve flokiilasyon islemleri i¢in kulla-
nilan AL(SO,),.18H,0, Merck firmasindan temin edil-
mis analitik safliktadir. Her bir yumaklastiricidan 50 g
L"’lik konsantrasyonlarda stok ¢ozeltiler hazirlanmis-
tir. Tiim ¢ozeltilerin hazirlanmasinda distile su ve pH
ayarlamalarinda ise seyreltik (% 35-37) HCl ve 5 N
NaOH kullanilmgtir.

Deneysel Ekipman

Koagiilasyon ve flokiilasyonun optimizasyonu i¢in
jar test yontemi kullanilmistir. Karistirma hizi, pH, ko-
agiilant cinsi ve koagiilant dozaji i¢in bor giderimi agi-
sindan optimum sartlar belirlenmeye c¢aligilmistir. De-
neylerde Phipps&Bird marka dijital kontrollii Jar testi
cihazi kullanilmistir. Jar testi denemelerinde koagiilant
madde ilavesinden 6nce ¢ozeltiler belirlenen pH deger-
lerine ayarlanmistir. Koagiilant madde ilave edildikten
sonra 3 dakika 120 dev dak hizli ve 12 dakikada 30
dev dak™! yavas karigtirma uygulanmistir. Daha sonra 1
saat siire ile orneklerin ¢okelmesi beklenmistir. Cokel-
meden sonra ¢ozeltinin pH’st WTW marka multimetre
kullanilarak 6l¢iilmiistiir. Deneyin sonunda alinan nu-
muneler de bor analizleri yapilmistir. Bor analizleri tit-
rimetrik olarak yapilmistir. Giderim verimleri asagida-
ki esitlik kullanilarak hesaplanmaistir.

C;;:
n=1—-——" (1)

Cyaslangip

Yukaridaki esitlikte #; giderim verimini, Cakw; ¢l-
kis kosantrasyonu ve Clmlanglc ise baslangictaki bor
konsantrasyonunu ifade etmektedir.

Koagiilasyon ve flokiilasyon denemelerinde ince-
lenen parametreler ve araliklar1 Cizelge 1°de, deneme-
lerin gerceklestirildigi diizenek ise Sekil 1°de gosteril-
mistir.

Cizelge 1. Koagiilasyon ve flokiilasyon deneylerinde kullanilan
parametreler

Parametreler Parametre arahgi

pH 7-8-9-10-11-12
Koagiilant dozu (g L) 0.1-0.25-0.5-1

Bor Konsantrasyonu (mg L) 250-500-1000

Hizli Karistirma Hizi (dev dak!)  60-90-120-150
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LTIl

Sekil 1. Kimyasal koagiilasyon prosesinin deneysel sisteminin
sematik goriiniisii (1-Jar testi cihazi, 2- Kimyasal koagiilasyon
hiicresi, 3- pH metre).

m
HH

Bor analizi

Bor analizi yapmak icin potansiyometrik metod
kullanilmistir. Potansiyometrik yontem, borik asit sulu
cozeltilerinde ¢ok zay1f asit 6zelligi gosterdiginden baz
¢ozeltisi ile dogrudan tayin edilememektedir. Bu yiiz-
den organik polialkoller kullanilmaktadir. Bu deneyde
polialkol olarak mannitol kullanilmistir. Borik asit ve
mannitol molekiilii kompleks yapar ve reaksiyon,

2CH,0H(CHOH),CH,OH + H,BO,
(CH,OH(CHOH),CH,).BOH + 2H,0

seklinde olur. Mannitolli ortamda K, degerinin
yaklasik 10 oldugu yani 25°C’deki borik asitin K de-

% —— 60 dev dak
wl = 90devdak
20 —+ 120 dev dak
15 = 150 dev dake

Giderim Verimi (%)

7 s o 10 11 Lo
Ciris pH

@,

mg B,0,’e kargilik gelir. Buradan numune igerisinde-
ki bor miktar1 hesaplanmig olur (Demircioglu, 1972).

BULGULAR VE TARTISMA
Bulgular

Kanstirma hizimin giderim verimi iizerine et-
kisi: Karistirma hizinin aritma verimi iizerine etkisini
incelemek icin sabit bor konsantrasyonu ve sabit koa-
giilant dozaj1 kullanilmistir. Baglangigta 500 mg L-'"1ik
bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksulardan 1000
ml’lik 6rnekler alinarak baslangi¢c pH’lar1 7-8-9-10-11-
12 olacak sekilde ayarlanmistir. Bu orneklerin iizeri-
ne 0.5 g L' dozaja sahip koagiilant madde ilave edile-
rek jar testinde farkli karigtirma hizlari uygulanmastir. 1
saat siire ile orneklerin ¢okelmesi beklenilmis ve ¢okel-
meden sonra ¢ozeltilerin pH degerleri dl¢iilmiistiir. De-
neyin sonunda alinan numuneler de bor analizleri ya-
pilarak elde edilen sonuglar Sekil 2°de grafiksel olarak
gosterilmistir.

Farkli karistirma hizlarinda ¢ozeltilerin ¢ikis pH’
larinda ve konsantrasyonlarinda 6nemli bir degisim
gbzlenmemistir. Yapilan literatiir taramasinda bulunan
standart Jar testi hizli karistirma hizi olan 120 dev dak

12
11| = 60 dev dak’
10| —— 90 dev dak’

o| == 120 dev dak'
E g| = 150dev dak’
& 7
6
5
4
3
6 7 8 9 10 11 12 1S
Gry
(b)

Sekil 2. Farkli karistirma hizlarinda, ¢ozeltilerin baslangi¢ pH’larinin a)giderim verimilerine b)¢ikis pH’larina etkisi.

gerine (5.79*10'%) gére 10.000 kat daha arttigi belir-
lenmis ve ayarli KOH ¢dzeltisi ile titre edilmistir. Boy-
lece 1 esdeger gram KOH, bir mol borik aside karsilik
gelir. Bor tayini yapilmadan 6nce ortamin pH’s1 7.60’a
ayarlandiktan sonra ortama 5 g mannitol ilave edilir
ve ortamin pH’s1 tekrar 7.60’a ulagincaya kadar 0.5 N
KOH ¢ozeltisi ile titre edilir. 1 mL 0.5 N KOH 17.41
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! optimum kabul edilerek denemelerde kullaniimistir
(Eckenfelder, 2000).

pH optimizasyonu: Cozeltinin baglangi¢ pH’ sinin
aritma verimi lizerine etkisini incelemek i¢in 250, 500,
1000 mg L""lik baslangi¢ bor konsantrasyonlarina sa-
hip sentetik atiksu ¢ozeltileri hazirlanmistir. Bu ¢ozel-
tilerden 1000 ml’ lik 6rnekler alinarak, baglangic pH’
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Sekil 3. 250 mg L' bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksu i¢in ¢6zeltilerin baglangi¢ pH’larinin a)giderim verimlerine b)gikis
pH’larmina etkisi.
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Sekil 4. 500 mg L' bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksu i¢in ¢6zeltilerin baslangi¢ pH’larinin a)giderim verimlerine b)gikis
pH’larinina etkisi.
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Sekil 5. 1000 mg L™ bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksu igin ¢ozeltilerin baslangi¢ pH’larmin  a)giderim verimlerine b)gi-
kis pH’larinina etkisi .
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lar1 7-8-9-10-11-12 olacak sekilde ayarlanmistir. pH’ s1
ayarlanan orneklere 0.1, 0.25, 0.5 ve 1 g L' dozaja sa-
hip aliiminyum siilfat koagiilant1 ilave edilerek jar testi-
ne tabi tutulmustur. 1 saat siire ile 6rneklerin ¢okelme-
si beklenmis ve sonra ¢dzeltinin pH degerleri 6l¢lilmiis-
tiir. Deney sonunda alinan numunelerde bor analizleri
yapilmig ve bor giderim verimleri incelenmistir. Sonug-
lar Sekil 3, 4 ve 5’te verilmistir.

Sekiller incelendiginde 250 mg L' bor konsantras-
yonuna sahip sentetik atiksu i¢in baglangi¢c pH’s1 12 ve
koagiilant dozaji 0.5 g L' oldugunda, 500 mg L' bor
konsantrasyonuna sahip sentetik atiksu icin, baslangi¢
pH’s1 12 ve koagiilant dozaji 0.5 g L' oldugunda ve
1000 mg L! bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksu

- 2 0mgL
s —8 00 mgL
== 1000 mgL
:_E- .
eer
E '
g
1
0
7 s 9 10 11 1
Giri pH
(a)

icin ise baglangic pH’ s1 12 ve koagiilant dozaji 1 g L
oldugunda en yliksek giderim verimlerinin elde edildi-
gi goriilmektedir. 250 mg L' bor konsantrasyonu i¢in
pH’nin 12 den 7.42’ye, 500 mg L' bor konsantrasyo-
nu i¢in 12°den 7.74’ ¢, 1000 mg L' bor konsantrasyo-
nui¢in 12’ den 8.35” e diistiigli goriilmektedir. Sonuglar
g0z Oniine alindiginda farkli bor konsantrasyonuna sa-
hip sentetik atiksulara farkli koagiilant dozajlar1 uygu-
landiginda en yiiksek giderim verimleri ¢ozeltilerin ¢i-
kis pH’larinin 7.5-8.5 arasinda oldugu durumlarda goz-
lemlenmistir.

Koagiilant dozaji optimizasyonu: Optimum ko-
agiilant dozajini belirlemek i¢in pH denemelerinde uy-
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Sekil 6. Farkli bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksular i¢in 0.1 g L' koagiilant dozajinda ¢6zeltilerin baglangi¢c pH’larinin a)gi-

derim verimlerine etkileri b)¢ikis pH’larmna etkisi.
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Sekil 7. Farkli bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksular igin 0.25 g L' koagiilant dozajinda ¢6zeltilerin baslangi¢ pH’larinin a)

giderim verimlerine etkileri b)¢ikis pH’larina etkisi.
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Sekil 8. Farkli bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksular igin 0.5 g L' koagiilant dozajinda ¢ozeltilerin baglangi¢ pH’larinin a)gi-

derim verimlerine etkileri b)¢ikis pH’larina etkisi.
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o
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Sekil 9. Farkli bor konsantrasyonuna sahip sentetik atiksular i¢in 1 g L koagiilant dozajinda ¢6zeltilerin baslangi¢ pH’larinin a)gi-

derim verimlerine etkileri b)¢ikis pH’larina etkisi.

gulanan deneysel prosediir aynen tekrarlanmistir. Elde
edilen sonuglar Sekil 6, 7, 8 ve 9°da verilmektedir.

Sekiller incelendiginde pH, bor konsantrasyonu ve
koagiilant dozaji paramatrelerinin bor kirliliginin gide-
rimi tizerinde etkili oldugu goriilmektedir. Baslangic
pH degeri ve bor konsantrasyonuna bagli olarak sen-
tetik atiksuya eklenen koagiilant madde miktar1 atiksu-
yun pH’sin1 degistirerek giderim verimini etkilemekte-
dir. En yiiksek giderim verimi ¢ikis pH degeri 7-8.5 ara-
sinda oldugu zaman gozlemlenmistir. Bu giderim veri-
mi, bor konsantrasyonunun 1000 mg L' ve baslangi¢
pH degerinin 12 oldugu ¢ozeltiye, 1 g L' koagiilant ila-
vesi ile gozlemlenmistir. Bu sartlarda ¢ozeltinin ¢ikis
pH degerinin 7.5-8.5 arasinda oldugu ve giderim veri-
minin yaklasik % 35 oldugu gézlemlenmistir.

20

Tartisma

Aragtirmada koagiilant olarak aliiminyum siilfat
kullanilmigtir. 250, 500 ve 1000 mg L-"’lik bor konsant-
rasyonuna sahip sentetik atiksular icin jar testi deneme-
leri yapilmistir. Denemeler esnasinda optimum karistir-
ma hizlari, optimum pH, optimum koagiilant cinsi ve
dozaj1 aragtirilmstur.

Aliiminyum siilfat ile yapilan denemeler incelen-
diginde farkli bor konsantrasyonuna ve farkli baslan-
gic pH’larina sahip sentetik atiksulara farkli koagii-
lant dozajlar1 uygulandiginda ¢ozeltilerin ¢ikis pH’lar1
7-8.5 arasinda oldugunda bor giderim veriminin en
yiiksek oldugu goriilmektedir. Aliiminyumun ortam
pH’sma bagl olarak ¢éziinme diyagrami Sekil 10’ da
verilmistir. Diyagram incelendiginde bu pH araliklarin-
da ortamda bulunan aliiminyumun biiyiik bir kisminin

Igdir Uni. Fen Bilimleri Enst. Der. / Igdur Univ. J. Inst. Sci. & Tech.
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Al(OH), formunda bulundugu gorilmektedir. Bu pH
aralig1, AI(OH), ¢oziiniirliigiiniin en az oldugu pH ara-
ligidir.  Bu verilerin 1s18inda ortamda yeterli yumak-
lagtiricinin bulunmasit ve pH’nin aliiminyumun en dii-
stik coziiniirliige sahip oldugu aralikta olmasinin ari-
tim veriminin artmasinda en 6énemli etken oldugu dii-
stiniilmektedir (Jiang et al., 2002). Sekil 10° da goriil-
digi gibi bu araliginin altinda ve tstiindeki pH deger-
lerinde aliiminyum AI(OH), ~ formundan uzaklagmakta
ve ortamda ¢6ziinebilir aliiminyum bilesikleri formun-
da bulunmaktadir. Ortamda aliiminyum iyonlar1 olma-
sina ragmen bu pH araliklarinin disinda flok olustura-
cak egilimde degildir.

[Arcot), (amorf)

11OH?
AlfOH),

AlO

1 AlfOH), (ag) \
=10 = T

pH

log (AN(IIT) aktwites:

Sekil 10. Aliiminyumun ortam pH’sina bagli olarak ¢dziinme di-
yagrami (Jiang et al., 2002).

Sekil 11°de sulu bor ¢ozeltilerinde pH’ya bagli ola-
rak olusan cesitli borat iyonlarinin dagilimi verilmis-
tir. Bu diyagram incelendiginde, bor iyonlarmin diisiik
pH’larda poliboratlar, yiliksek pH’larda ise monoborat-
lar seklinde bulundugu goriilmektedir (Juang, 1993).

1.00

0.80

0.60}

040

0.20

000

Sekil 11. Sulu ortamda pH’ ya bagl olarak borat iyonlarinin de-
gisimi (Jiang et al., 2002).

Cilt/ Volume: 2, Say1/ Issue: 1,2012

Sulu bor ¢ozeltilerinde ortam pH’s1 8’den biiyiik
oldugunda bor iyonlar1 genellikle B(OH),” formun-
da bulunmaktadir (Anderson and Eyring, 1964; Jiang
et al., 2002).Sekiller incelendiginde yukarida belirtilen
pH araliklarinda olusan AI(OH)W floklar1 ortamdaki
borun giderimini yapabilmekte ve pH’nin asag1 ya da
yukar1 salinimlarinda ise flok olusumunun yetersiz kal-
masindan dolay1 giderim verimi diisiik degerlerde kal-
maktadir. Yapmis oldugumuz tiim denemeler sonucun-
da aliiminyum siilfat i¢in maksimum giderim veriminin
% 35 oldugu gozlemlenmistir.
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