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OZET

Doktora Tezi

ELEKTROKIMYASAL REJENERASYONLU ADSORPSIYON PROSESININ
CESITLI ATIK YUKLERININ GIDERIMINDE DENENMESI VE
UYGULANABILIR SISTEM TASARIMININ ARASTIRILMASI

Leyla GAZIGIL

Bursa Uludag Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Cevre Miihendisligi Anabilim Dali

Danisman: Prof. Dr. Taner YONAR

Yaygin kullanimi olan aktif karbon pek ¢ok kirleticinin (kalici, toksik, vb) giderimin de
diinya genelinde kullanilmaktadir. Aktif karbon temininde iilkemiz maalesef tamamen
disa bagimli durumdadir. Doygunluga erisen aktif karbon ise tehlikeli atik olarak
degerlendirilmekte 06 13 02 atik kodu ile bertaraf edilmektedir. Boylelikle iilkemizin
kisith olan kaynaklar1 da verimsiz bir sekilde kayba ugramaktadir. Aktif karbon diinya
genelinde yaygin olarak termal rejenerasyon yontem ile rejenere edilmektedir. Ancak su
an i¢in lilkemizde bu tarz hizmet verebilecek bir altyap1 aktif olarak mevcut degildir. Bu
noktada da en uygun rejenerasyon alternatifi ise elektrokimyasal rejenerasyon olarak
durmaktadir. Calismanin amaci1 yerinde rejenerasyon yontemlerinde biri olan
elektrokimyasal olarak aktif karbonun rejenerasyonu igin optimum faktorlerin ortaya
cikarilmasidir. Bu kapsamda hem laboratuvar ortaminda metilen mavisi ile doyurulan
aktif karbon hem de piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun en iyi
rejenerasyon veriminin elde edilmesi i¢in elektrokimyasal yontemde etkin olan
parametreler (elektrolit tiirii ve konsantrasyonu, pH, akimsal yogunluk ve rejenerasyon
stiresi ) incelendi ve optimize edildi. Elektrokimyasal rejenerasyonda anot ve katot olarak
2,5x4x4 cm ebatlarinda Sn/Sb/Ni-Ti ve 5x5 cm ebatlarinda Pi/Ti kullanilmistir.
Elektrokimyasal rejenerasyondan sonra aktif karbonun performansini degerlendirmek
i¢cin metilen mavisi ile adsorpsiyon testleri yapilmistir. Yapilan ¢aligmalar sonucunda elde
edilen deneysel veriler Freundlich ve Langmuir izoterm modellerini test etmek i¢in
kullanilmis ve deneysel sonuglarin Langmuir izotermi ile iyi bir uyum gosterdigi
goriilmiistiir. Optimum sartlar her iki aktif karbon i¢in de: 0,1 M 50 mA/cm?, 4 saat, 13 ¢
aktif karbon ve 200 ml elektrolit hacmi ile elde edilmistir. Optimum pH ise her iki
elektrolit tiirinde dogal pH degeri elde edilmistir. Her iki aktif karbon i¢in optimum
sartlar tespit edildikten sonra adsorpsiyon-rejenerasyon dongiisiine 6 defa tabi
tutulmustur ve 6. dongii sonrasinda giderim verimleri sirasiyla KBr ve NaBr elektrolitleri
icin % 83,83 ve % 68,55 olarak goriilmiistiir. Ayrica arastirmada optimum kosullar
altinda metilen mavisine doyulan ve piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonlar
icin elektrik enerjisi tiiketimi sirastyla 1,12 ve 1,16 kWh/kg olarak elde edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Elektrokimyasal rejenerasyon, aktif karbon, optimizasyon
2023, xvi + 75 sayfa.
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INVESTIGATION OF THE ELECTROCHEMICALLY REGENERATED
ADSORPTION PROCESS ON REMOVAL OF VARIOUS WASTE LOADS AND
THE FEASIABLE SYSTEM DESIGN
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Activated carbon, which is widely used, is used worldwide for the removal of many
pollutants (permanent, toxic, etc.). Unfortunately, our country is completely dependent
on foreign countries for the supply of activated carbon. Activated carbon that reaches
saturation is considered as hazardous waste and is disposed of with waste code 06 13 02.
Thus, the limited resources of our country are lost in an inefficient way. Activated carbon
is widely regenerated by thermal regeneration method worldwide. However, there is
currently no infrastructure that can provide such services in our country. At this point, the
most suitable regeneration alternative is electrochemical regeneration. The aim of the
study is to determine the optimum factors for the electrochemical regeneration of
activated carbon, which is one of the in-situ regeneration methods. In this context, the
effective parameters (electrolyte type and concentration, pH, current density and
regeneration time) in the electrochemical method were examined and optimised in order
to obtain the best regeneration efficiency of both activated carbon saturated with
methylene blue in the laboratory environment and activated carbon saturated from the
market. Sn/Sb/Ni-Ti with dimensions of 2.5x4x4 cm and Pi/Ti with dimensions of 5x5
cm were used as anode and cathode in electrochemical regeneration. After
electrochemical regeneration, adsorption tests with methylene blue were carried out to
evaluate the performance of activated carbon. The experimental data obtained as a result
of the studies were used to test the Freundlich and Langmuir isotherm models and the
experimental results showed good agreement with the Langmuir isotherm. Optimum
conditions were obtained for both activated carbons: 0.1 M 50 mA/cm2, 4 h, 13 g
activated carbon and 200 ml electrolyte volume. The optimum pH was obtained at natural
pH value in both electrolyte types. After the optimum conditions were determined for
both activated carbons, they were subjected to adsorption-regeneration cycle 6 times and
the removal efficiencies after the 6th cycle were 83.83% and 68.55% for KBr and NaBr
electrolytes, respectively. In addition, under optimum conditions, electrical energy
consumption for activated carbons saturated with methylene blue and activated carbons
obtained from the market was 1.12 and 1.16 kWh/kg, respectively.

Key words: Electrochemical regeneration, activated carbon, optimization
2023, xvi + 75 pages.
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1. GIRIS

Insanoglu tarafindan uzun yillardir aktif karbon yiiksek adsorpsiyon kapasitesinden
dolay1 su ve atiksu aritiminda birgok amag icin farkli uygulamalarda kullanilmistir
(L. Wang & Balasubramanian, 2009). Gazlarin aritimi ve saflastirilmasinda, su ve
atiksudaki tehlikeli organik ve inorganik birlesiklerin uzaklastirilmasinda, istenmeyen
renk, tat ve koku giderim proseslerinde, karisimlarin ayrilmasinda, gida endiistrisindeki
saflagtirma islemlerinde savunma sanayisinde, saglik sektoriinde ve koruyucu kiyafet
tiretimi gibi bircok kullanim alanina sahip olan aktif karbon (Sun vd., 2013),
kullanildiktan sonra Avrupa Atik Katalogu ve ulusal atik listesinde "06 13 02" kodu ile
tehlikeli atik olarak degerlendirilmektedir. Ulkemizde de yaygim olarak kullanimi olan
aktif karbonun temini maalesef tamamen digsa bagimli durumdadir. Bundan dolayi
tilkemizin kisith olan kaynaklar1 da verimsiz bir sekilde kayba ugramaktadir. Bu
calismadaki ana amag, kullanim sonrasi olusan atik aktif karbonun tekrar iilke
ekonomisine en uygun ve ekonomik olarak geri kazandirilmasi ve dis ticaret agiginin

kapanmasina katki sunulmasidir.

Gegmisteki uygulamalar da aktif karbon doygunluk sinirina ulagtigi zaman ¢ogunlukla
vahsi depolama yontemleri ile bertaraf edilmistir. Aktif karbon tiretiminin zor ve maliyetli
olmast ve ¢evre lzerindeki tehlikeli etkileri artik¢a rejenerasyon yontemlerinin
gelistirilmesi onem kazanmistir (Yuen & Hameed, 2009). Ayrica aktif karbon iiretiminin,
atik olusumunun ve isletme maliyetlerinin azalmasinin saglanabilmesinde aktif karbon
rejenerasyonu  siirdiiriilebilir ve etkin bir yaklagimdir (Aslim, 2019). En bilinen
rejenerasyon yontemleri; termal rejenerasyon, buhar rejenerasyon, ultrasonik
rejenerasyon, mikrobiyal rejenerasyon ve kimyasal rejenerasyondur (Tiirkoglu, 2010). Bu
yontemlerin; yiiksek enerji tikketimi, aktif karbonun yiizey alanini agindirmasi, uzun siiren
rejenerasyon siiresi gibi bir¢ok kisitlamalart mevcuttur (Alvarez-Pugliese vd., 2019;
Tongur, 2020). Bu sorunlarin iistesinden geldigi diisiiniilen elektrokimyasal rejenerasyon
yontemi, diisiik maliyetli ve calistirilmast kolay oldugu i¢in umut verici bir alternatif
olarak dikkatleri iizerine ¢ekmektedir (Santos, Duarte, Tonholo, vd., 2020). Aktif

karbonunun rejenerasyonu diinyada en yaygin olarak termal rejenerasyon yontemi ile



yapilmaktadir. Imkan dahilinde yapilan arastirmalar sonucunda su an igin iilkemizde bu

tarz hizmet verebilecek aktif bir altyapinin mevcut olmadigi goriilmiistiir.

Bu c¢alisma, elektrokimyasal rejenerasyonun aktif karbonun termal rejenerasyon
yontemine alternatif olarak kullanilabilir bir yontem olup olmadigini1 aragtirmaktadir.
Elektrokimyasal rejenerasyonun onemi, gesitli yonlerden ortaya c¢ikmaktadir. Bunlar
arasinda ilk olarak enerji tiiketimi agisindan termal rejenerasyona kiyasla daha diisiik
seviyede calismasi bulunur. Elektrokimyasal rejenerasyon siireci, aktif karbonun adsorbe
ettigi kirleticilerden daha az enerji kullanarak arindirilmasini saglar. Bu da enerji
maliyetlerini diisiiriir ve ekonomik agidan daha siirdiiriilebilir bir secenek sunar. Ayrica,
elektrokimyasal rejenerasyon daha kontrollii bir stirectir. Aktif karbon tizerinde
gerceklesen elektrokimyasal reaksiyonlar, belirli parametreler altinda yonetilebilir

sekilde ayarlanabilir.

Bu doktora tez kapsaminda laboratuvar ortaminda metilen mavisi ile doyurulan ve bir
tekstil isletmesinde sebeke suyunu proses suyuna ¢evirmek i¢in kullanilmis doymus aktif
karbonun elektrokimyasal yontemle rejenerasyonu amaglamistir. Arastirmada, aktif
karbonun elektrokimyasal rejenerasyonuna etkisi olan temel degiskenlerden; pH,
elektrolit tiirli ve konsantrasyonu, akim yogunlugu ve rejenerasyon siiresi incelenmis ve
optimum sartlar1 belirlenmistir. Optimum sartlarda dongii say1s1 ve enerji tiikketimi analiz

edilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER ve KAYNAK ARASTIRMASI

2.1. Aktif Karbon Adsorpsiyon Temelleri

Adsorpsiyon, su ve atiksu aritiminda alternatif bir aritim prosesi olarak uzun yillardir
kullanilmaktadir (L. Wang & Balasubramanian, 2009). Adsorpsiyon genel olarak, gaz-
kati, s1vi-s1v1 ve s1vi-gaz gibi iki faz arasinda molekiiler veya atomik film olusturmasi ile
meydana gelebilmektedir (Sakin & Dilekoglu, 2018). Adsorpsiyon prosesinde aktif
karbon gibi malzemelere adsorbent, adsorbent {izerinde biriken kirletici maddeye de
adsorbat olarak ifade edilmektedir (Tirkoglu, 2010). Adsorbat adsorbent iizerine dort
farkl1 yolla etkilesime girebilir. Bunlar kimyasal, fiziksel, biyolojik ve iyonik adsorpsiyon

olarak isimlendirilmektedir (Tang vd., 2023).

Adsorpsiyon siireci ¢oziinmiis maddenin (adsorbat) dncelikle adsorbent etrafindaki sivi
film tabasinmi gegerek film difiizyonunu, sonrasinda ise adsorbentin gézeneklerinin ig
kisimlarina girerek partikiil difiizyonunu gergeklesmektedir. Bu siireglerin devaminda da
adsorbent lizerine adsorbat baglanmaktadir (Sahin, 2009). Sekil 2.1°de adsorpsiyon

stirecinin sematik goriiniimi mevcuttur.

Adsorpsiyonu etkilen faktorler; aktif karbonun 6zellikleri (partikiil boyutu, yilizey alani,
porozite vb.), adsorbatin 6zellikleri (konsantrasyon, polarite, molekiiler boyut vb.) ve
isletme sartlar1 (akis hizi, basing, sicaklik vb.) olarak sayabiliriz (Jaya Rajan & Indira
Anish, 2022).
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Sekil 2.1. Siv1 faz iizerinde adsorpsiyon siireci (Oztiirk, 2017)

Adsorbent olarak 6zgiil yiizey alam1 10 ile 1500 m?/g arasinda degisen malzemeler
kullanilabilir. Cogunlukla kullanilan adsorbent malzemeleri; zeolit mineralleri, Kil
mineralleri, silika jel (SiO>), perlit, recineler, aktif alimina (Al203), ve aktif karbondur
(Sekil 2.2) (Demir & Yalgin, 2014). Diinyada ve iilkemizde genis yiizey alanina sahip ve
adsorpsiyon kapasitesi yiiksek olmasinda dolay1 en ¢ok tercih edilen adsorbent maddesi
aktif karbondur (Sekil 2.2) (Ozkilig, 2019).

Kirleticiler

Saf aktif karbon Doygun aktif karbon

Sekil 2.2. Aktif karbonun yapisi.



2.2. Aktif Karbon Rejenerasyon Yontemleri

Aktif karbon, su ve atiksulardan organik madde uzaklastirilmasinda etkin bir yontem
olmasina ragmen sahip oldugu yiizey alani sonludur ve islemler sonrasinda adsorbat ile
doygunluk seviyesine gelmesi kagmilmazdir. Bir yilizey giderim ydntemi olan
adsorpsiyon isleminin bu asamadan sonra ger¢eklesmesi yavaslar veya durur. Doygunluk
seviyesine ulasan aktif karbonun verimini artirmak i¢in yenilenmesi gerekmektedir
(Santos vd., 2022). Kullanilmis ve doygunluga ulagmis aktif karbonun degistirilmesi
yerine rejenere edilmesi neticesinde atik malzeme olusumunun azaltilmasi saglanmis
olacaktir. Boylelikle ¢evre kirliligi onlenmis ve aktif karbon kaynaklar1 korunmus olur
(Bunker vd., 2023). Rejenerasyon, aktif karbondaki adsorbatin ¢ikarilmasi i¢in kullanilan
bir islemdir ve genellikle yiiksek sicaklik ve/veya buhar kullanilarak yapilir.

Doygunluga ulasmis aktif karbonun yeniden kullanilabilir olabilmesi igin yiizeyindeki
Kirleticilerin ya tamaminin ya da biiyiik bir cogunlugunun giderilmesi gereklidir. Ideal bir
rejenerasyon igleminde aktif karbon {izerindeki kirleticiyi tamamen yok etmeli ve aktif
karbona her hangi bir zarar gelmemelidir (Narbaitz & Cen, 1994). Aktif karbon
rejenerasyonu Kkirleticilerin giderilmesi i¢in etkili bir yontemdir, ancak uygun sekilde
tasarlanmadiginda veya isletilmediginde, ekonomik veya cevresel sorunlara neden
olabilir. Bu nedenle, aktif karbon adsorpsiyonunun temellerinin ve igletme kosullarinin
Iyi anlagilmasi ¢ok dnemlidir. Bu amag i¢in basta termal rejenerasyon olmak tizere birgok
yontem gelistirilmistir. En ¢ok tercih edilen yontemler alt basliklarda daha agik olarak

ifade edilmistir.

2.2.1. Termal rejenerasyon

Termal rejenerasyon yontemi, adsorbentlerin yapisini bozmadan adsorbent {izerine
adsorbe olmus maddelerin 600 °C 'nin {izerinde (600-900 °C) sicakliga ¢ikarilmasina
dayanmaktadir (Salvador vd., 2015). Bu yontemle yiiksek sicaklikta adsorbent tizerindeki
ucucu organik maddelerin ¢cogu ve ucucu olmayan organik maddelerin bir kismi
giderilmektedir. Yontem sonunda ortamdaki Kkirleticiler su ve CO2 doniismektedir (El
Gamal vd., 2018). Termal rejenerasyonun genel smiflandirmalari Sekil 2.3 ’de

gosterilmektedir.



Bu yontemin temel dezavantajlari sdyle siralana bilinir;

Yiiksek sicaklik ve basinca ihtiyag duymasi (Salvador vd., 2013)

Aktif karbonun % 5-10 arasinda yiik kaybina sebep olmas1 (Ulkeryildiz Balgik
vd., 2020)

Yiiksek enerji tiiketimini sebep oldugu igin maliyeti arttirmasi (Panizza &
Cerisola, 2004)

Yerinde rejenerasyona imkan saglamamasi

Kirletici maddeler ve partikiil maddelerin kontrolsiiz bir sekilde ¢evreye salinmasi
(El Gamal vd., 2018)

Termal rejenerasyon yontemi, yiiksek sicaklik ve enerji gerektirdigi i¢in ¢evreye
olumsuz etkileri oldugu diistiniilmektedir. Elektrokimyasal rejenerasyonun
gerceklesmesi i¢in daha diisiik sicakliga ve daha az enerjiye ihtiya¢ duymaktadir.

Bu da siirdiiriilebilirlik agisindan énemli bir faktordiir.
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Sekil 2.3. Termal rejenerasyonun genel siniflandirmasi.
2.2.2. Kimyasal rejenerasyon

Kimyasal rejenerasyon yontemi, asidik veya alkali olan ¢dzeltiler igerisine kullanilmis
aktif karbonun daldirilmasina dayanmaktadir (Lu vd., 2011). Aktif karbon miktar1 islem
oncesinde ve sonrasinda tartilarak ortamdan uzaklastirilan Kirletici kiitle farki ile dlgiiliir.
Bu yontemin verimi adsorbanlarin kimyasal ¢ozeltilerle ¢oziiniirliigiine baglidir. Adsorbe
edilen Kirleticiler adsorbent iizerinden giderildikten sonra adsorbent iizerindeki
¢ozeltilerden de arndirilmasi gerekmektedir. Bu da ek bir maliyete sebep olmaktadir.
Ayrica ¢ozelti icerisine daldirildigi i¢in gozenekler igerisindeki kirleticilerin tam olarak
giderimi s6z konusu degildir (Mohammad, 2016). Yapilan ¢aligmalarda bu yontemle
gerceklestirilen rejenerasyon verimliliginin en fazla % 70 civart oldugu belirtilmektedir

(Zhang, 2002) .



2.2.3. Buhar rejenerasyon

Bu yontemde adsorban dogrudan hava, su veya siiperkritik akigkan buharina maruz
birakilmaktadir (Shan vd., 2013). Yillardir 6zellikle endiistride adsorbanlarin
rejenerasyonu icin yaygin olarak tercih edilmektedir. Atik su aritma tesisinde doymus

aktif karbonun bu yontemle rejenerasyonu asagidaki adimlarla gergeklesir;

(1) Aktif karbonun termal ayrigmasi,

(i1) Buharla aktif karbonun oksidatif ayrigsmasi,

(i11) Adsorbatin buharlasmasi veya siiblimasyonu,
(iv) Adsorbatin termal ayrigsmasi ve karbonizasyonu,

(v) Karbonize olmus maddenin buharla oksidatif ayrismas: (El Gamal vd., 2018).

Gerekli kurulum malzemeleri nedeniyle buhar rejenerasyonunun diger yontemlere gore
daha ucuz olmasmna ragmen sadece ugucu organik maddeleri aktif karbondan

uzaklastirmada etkili olmaktadir (Cabal vd., 2009).

2.2.4. Ultrasonik rejenarasyon

Sekil 2.3'de gosterilen ultrasonik rejenerasyon sistemi, desorpsiyon prosesi sirasinda
ikincil kimyasallarin eklenmesini icermeyen temiz bir rejenerasyon sistemi olarak kabul
edilir. Ultrasonik rejenerasyon mekanizmasi, kirletici maddeyi adsorban yiizeyden
cikaran bir akustik kavitasyon fenomeni olarak tanimlanir. Bu islem, sulu ortama enerji
dalgalar1 (kavitasyon ag¢isindan) génderen ultrasonik bir sistem tarafindan baslatilir. Bu
enerji dalgalar1, adsorbe edilen kirleticinin katidan sivi faza ekstraksiyonuna ve kiitle
transferine neden olan bir girdap olarak adsorban gdzeneklerine yayilir. Ultrasonik
rejenerasyonun, bir termal reaktor ile birlestirildiginde desorpsiyon islemlerinde daha
verimli oldugu gosterilmistir. Ultrasonik rejenerasyon yontemi kullanilarak aktif karbon
tizerindeki ¢oziictilerin, organiklerin ve boyalarin desorpsiyonu daha 6nce ¢aligilmigtir ve

adsorban yenilenebilirligi yaklasik % 65 olarak kaydedilmistir (Mohammad, 2016).
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Sekil 2.4. Aktif karbon rejenerasyonu i¢in ultrasonik sistemin sematik diyagrama.
2.3. Elektrokimyasal Rejenerasyonun Temel Esaslari

Elektrokimyasal teknolojiler, 1889 yilinda Ingiltere'de gelistirilmis ve atik suyu aritmak
icin elektrokoagiilasyon yontemi olarak kullanilmistir. Bu yontem temelde degerli
maddelerin geri kazanimini amaglamistir. Yontemin kullanimimin artmasiyla beraber
farkli elektrot malzemeleri kullanilarak daha da gelistirilmis ve 20. yilizyilin baglarinda

sahada kullanilmaya baslanmistir (Kannan vd., 2006).

Giiniimiizde su ve atik su i¢in elektrokimyasal aritma prosesleri elektroflotasyon,
elektrokoagiilasyon ve elektrooksidasyon gibi teknikleri icermektedir. Ayrica
elektrokimyasal yontem doymus aktif karbonun rejenerasyonu iginde kullanilmaktadir.
Elektrokimyasal rejenerasyonda, elektrokimyada oldugu gibi, aktif karbonun anot
materyal gibi kullanimi aktif karbonun yiizeyinde tutulan kirleticilerin nihai triinlere
(CO2, H20 vd.) doniistiiriilerek uzaklagtirilmast ve gevreye olacak kirlilik yiikiiniin
minimize edilmesi imkanmi1 da sunmaktadir. Elektrokimyasal rejenerasyonun
avantajlarindan bazilar1 sunlardir: rejenerasyon oda sicakliginda bile gerceklestigi i¢in

daha az enerji tiiketilir (Berenguer vd., 2010a) ve geleneksel yontemlere kiyasla



rejenerasyon daha hizli gergeklesir (McQuillan vd., 2018). Diger yandan yerinde
rejenerasyon potansiyeli de kullan-rejenere et-kullan dongiisiinii miimkiin kilarak yiiksek
olan isletme maliyetini de ¢ok diisiik seviyelere indirgemesi miimkiin goriilmektedir.
Elektrokimyasal rejenerasyon siirecini etkileyen faktorler: uygulanan akim, kullanilan
elektrolit, pH, elektrotlar aras1 mesafe, uygulanan yiik ve aktif karbonun elektrokimyasal
reaktore yerlestirilme seklidir (W. Zhou vd., 2021).

Geleneksel rejenerasyon  proseslerinin  aksine  elektrokimyasal rejenerasyon
mekanizmalari elektrokimyasal sistemlerde elektrik alani olusturur (W. Zhou vd., 2021).
Elektrokimyasal aritma sisteminin diger bir avantaji, geleneksel aritma sistemine kiyasla
camur olusturmamasi ve diisiik elektrik enerjisi tiikketimidir. Elektrokimyasal proseste
aritma islemi, kirletici oksidasyon veya rediiksiyon yoluyla yok edildiginden hiicrenin

anot ve katot arasindaki elektriksel alana baghdir (L. K. Wang vd., 2016).

Doymus aktif karbon rejenerasyonu iki asamada gerceklesmektedir. Birincisinde,
doymus aktif karbon yiizeyinde desorpsiyon baslar ve aktif karbon ylizeyi tamamen
kirleticiden arindirilana kadar devam eder (Sekil 2.5 (A)—(C)). Bu asamada dogal pH 2.1.
denklemin de gosterilen reaksiyona gore artabilir (Nienhauser vd., 2022). Ikincisinde ise
elektrotlarda ve aktif karbon bosluklarinda meydana gelen elektrokimyasal reaksiyonlarla
kirleticilerin sistemden tamamen uzaklastirilmasidir (Sekil 2.5 (D)). Denklem 2.2°de ki
reaksiyona gore kirleticilerin bozunma meydana gelebilir (Ersan vd., 2023). Kisaca,
bozunma dongiilerini tekrarlayarak, kirletici maddeler minerallestirilebilir veya metan,
H20 ve CO: gibi nihai iiriinlere indirgenebilir (Nienhauser vd., 2022). ideal bir aktif
karbon rejenerasyonu her iki asamanin da gergeklesmesiyle olusur (McQuillan vd.,
2018).

ZHZO + 2e” - HZ(g) + 20H™ (21)
2H20 - 02(g) + 4H + + 4e” (22)
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2Hy0 - Oyq) + 4H* | o 2H20 = Ho(g) + 20H~

Sekil 2.5. Aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyonunda olusan mekanizmalari.
(McQuillan vd., 2018).

Genel olarak, ¢ogu elektrokimyasal aritma hiicresi, elektrotlarin ve katotlarin bir arada

bulunmasi gibi ana unsurlari birlestirerek yerinde ¢alismay1 kolaylastirir.

Elektrokimyasal aritma siireci, diger atik su aritma mekanizmalarina gore daha az toksik
ve ¢evre dostu olarak kabul edilir ¢iinkii Kirleticileri kat1 atik olusturmadan CO2 ve
H2O'ya oksitlemektedir. Elektrokimyasal aritmayi arastiran g¢esitli ¢alismalar dikkate
deger sonuglar ortaya koymustur (Feng vd., 2013). Elektrokimyasal aritma yontemleri
kullanilarak kirleticilerin giderilmesi ve suyun aritilmasi, adsorpsiyon ile gelistirildiginde
umut verici sonuglar gostermistir. Elektrokimyasal oksidasyon, daha once ileri
oksidasyon prosesleri yonteminde gosterildigi gibi hem atik su arittiminda hem de
adsorban rejenerasyonunda kabul edilebilir (Mohammad, 2016). Ornegin Berenguer ve
arkadaglarin 2010 ’da yaptiklar1 calisma da fenol ile doyurulmus aktif karbonun

rejenerasyonu icin termal, kimyasal ve elektrokimyasal rejenerasyon yontemleri
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karsilagtirmiglardir. Calisma sonucunda termal, kimyasal ve elektrokimyasal

rejenerasyon igin ortaya koyduklar1 gézlemleri sunlardir;

Elektrokimyasal rejenerasyon aktif karbonun rejenerasyonu i¢in kullanilabilecek
en etkili rejenerasyon yontemi oldugu sonucuna varmustirlar. Ciinkii 3 saatlik kisa
bir siirede hem % 84 giderim verimine ulagsmistir hem de aktif karbonun yapisinda
bozulma meydana gelmemistir.

Termal rejenerasyonda da elektrokimyasal rejenerasyon ile ayni giderim sonuglari
elde edilmis olsa da bu verimi elde edebilmek i¢in 450-600 °C ’lik sicakliga
cikarilmasi gerektigini ifade etmistirler.

NaOH kullanilarak gerceklestirilen kimyasal rejenerasyonda ise giderim
veriminin % 60 ’in altinda oldugu igin diger iki yonteme gore daha az etkili
oldugunu ortaya koymusturlar.

Aktif karbonu kullanan endiistriyeler i¢in elektrokimyasal rejenerasyonun

kullanimina yararli olacagini ifade etmistirler (Berenguer vd., 2010b).

2.4. Literatiirde Elektrokimyasal Yontemle Aktif Karbon Rejenerasyonu

Aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyonu sagladigi kolayliklardan dolayr uzun

siiredir aragtirilmaktadir. Ozellikle gelisen teknolojiyle beraber hem rejenerasyon verimi

artmistir hem de maliyetin giderek daha da diistiigii gézlemlenmistir. Diger yontemlerin

dezavantajlar1 gz oniine alindiginda aktif karbonun rejenerasyonu igin elektrokimyasal

yonteme dogru egilim baglamistir.

Zanella ve arkadaglar1 (2017), fenol ile doyurulmus aktif karbonun elektrokimyasal

yontemle rejenerasyonunu amaclamislardir. Sekil 2.6°da ki proses i¢in optimum sartlari

yaptiklart denemeler sonucunda; akimi 1.6 A, NaCl konsantrasyonunu % 3 (w/w),

rejenerasyon stiresini 120 dakika olarak tespit etmislerdir. Bu sartlar altinda rejenerasyon

verimini % 100 bulmuslardir (Zanella vd., 2017).

12



ELEKTROKIMYALSAL
REJENERASYON

DOYMUS AK

Glc
KAYNAGI

1,60A 120v
+

00
\———

Sekil 2.6. Aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyon prosesi (Zanella vd., 2017)

Bagka bir arastirmada, c¢inko ile doyurulmus graniil aktif karbonunun (GAK)
elektrokimyasal rejenerasyon ve asit yikama (kimyasal rejenerasyon) yontemleriyle
karsilastirilmasini amaglamislardir. Bu iki yontem ile yapilan c¢alismalarda optimum
sartlar altinda giderim verimleri sirastyla % 88 ve % 25,3 olarak bulunmustur. Bu bulgular
sonucunda GAK rejenrasyonu i¢in elektrokimyasal yontemin daha etkili ve uygun oldugu
ifade etmislerdir (Weng vd., 2014).

Zhou ve arkadaslar1 (2019)’da reaktif mavi 19 yiiklii GAK rejenerasyonu igin diisiik
bakim gerektiren, "kendi kendini temizleyen" bir elektrokimyasal yaklagimi
degerlendirmislerdir. Bu amagla, Ti/karistk metal oksit (Ti/KMO) anot kullanilarak
kesikli deneyler ger¢eklestirmislerdir. Sonuglar1 uzun siireli elektrokimyasal islemin (12
saat boyunca), % 88,7'ye kadar rejenerasyon verimliligi saglayacagini gostermistir.
Adsorpsiyon-rejenerasyon dongiisiinii 10 kez tekrar etkilerinde bile ulastiklar

rejenerasyon verimi % 52,3’tiir (W. Zhou vd., 2019).

Gomez ve arkadaslar1 (2021) yilinda yaptiklar1 ¢alismada igme suyu aritma tesisinden
elde ettikleri doymus aktif karbonu Pt/Ti anot ve Pt/Ti ve paslanmaz c¢elik katot
kullanarak 6 gramlik ve 3,5 kilogramlik iki farkli reaktdrde elektrokimyasal olarak

rejenerasyonunu aragtirmiglardir. Reaktorlerin  farkli  konfigiirasyon ve akim
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yogunlugunu incelemistirler. Sonu¢ olarak 6 g’lik reaktorde 0,05 M H2SOq4
kullanildiginda 8 saatin sonundaki rejenerasyon verimini % 96 olarak bulmuslardir. 3,5
kg’lik reaktorde ise rejenerasyon verimini % 95 oldugunu ifade etmistirler ve aktif
karbonun elektrokimyasal rejenerasyonu termal rejenerasyona gore daha ucuz ve daha

stirdiiriilebilir olacagimi vurgulamislardir (Ferrandez-Gomez, Ruiz-Rosas, vd., 2021)

Su aritma tesisinden elde edilen doymus aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyonu
aragtiran bir diger calismada Ferrandez ve arkadaglarinin 2021 yilinda yaptiklar
arastirmadir. Doymus aktif karbon agirligi 10 ve 15 kg’dir. Her iki durumda da optimum
sartlar da rejenerasyon verimi yaklasik % 95 olarak elde etmislerdir. Bu sonug ile
gelecekteki endiistriyel uygulamalar icin termal rejenerasyona alternatif olarak umut
verici bir dlgeklendirme segenegi sundugunu ortaya koymuslardir. Caligmada ayrica
Pt/Ti, RuO2/Ti ve IrO2/Ti anotlar1 arasinda bir karsilagtirma yapilmis ve test edilen anotlar
arasinda onemli bir fark olmadigini ifade etmislerdir. RuO2/Ti ve IrRO2/Ti, ekonomik bir
alternatif olarak Pt/Ti anodunun yerine kullanilabilecegini onermislerdir (Ferrandez-

Gomez, Cazorla-Amorés, vd., 2021).

Doymus karbon fiber kumasin (KFK) elektorokimyasal rejenerasyon verimi iizerine anot
ve katot bolgelerinin etkisi incelemek i¢in Santos ve arkadaslari 2022 ‘de calisma
yapmiglardir. Rejenere edilen KFK daha sonra Metilen mavisi (MM) ile adsorpsiyon
deneyleri  yapilarak rejenerasyon verimlerini  degerlendirmis ve adsorbent
karakteristigindeki degisiklikleri rejenerasyon Oncesi ve sonrasi yapilan FTIR, BET,
optik mikroskopi (OM) ve SEM ile analiz etmislerdir. KFK 0,1 A akimda sirasiyla anodik
ve katodik akimlara maruz birakildiginda yaklasik % 79 ve % 84 maksimum verim elde
etmislerdir. Ayrica, adsorbent 2 saat boyunca 0,1 A akimda katodik islemle adsorpsiyon-
rejenerasyon dongiileri boyunca stabilite gostermis ve malzemenin adsorpsiyon
kapasitesi 8 ardisik dongii sonunda neredeyse % 80 civarinda geri kazanmiglardir. Sonug
olarak katodik islemin daha yiiksek ve uzun siireli verimliligini agiklamaya izin verdigi
sonucuna ulagmiglardir. Ayrica, arastirmada elektrik enerji tiikketimi katodik ve anodik
icin sirastyla 2,3 ve 2,1 kWsa/kg olarak tespit edilmistir. Bu sonuglar, elektrokimyasal

yontemin karbon adsorbanlar1 birka¢ aritma dongiisii i¢in yeniden kullanilabilir hale
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getirebilen ekonomik ve g¢evresel agidan uygun bir teknik oldugunu gostermislerdir

(Santos vd., 2022).

Acuna ve arkadaslarimin 2020 yilinda yaptiklar1 ¢alismada metilen mavisi ile sentetik
olarak doyurulan graniil aktif karbonun rejenerasyonu igin elektrokimyasal bir prosesin
performansint  bor katkili elmas anotlar kullanmiglardir. Reaktorde ii¢ farkli
konfigiirasyon test etmisler: 1) akiskan yatak, 2) boliinmiis hiicreli dolgulu yatak ve 3)
boliinmemis hiicreli dolgulu yatak. Calismada elektrolit olarak 0,1 M NaCl kullanilmis
ve elektrokimyasal rejenerasyona etkisi oldugu diisiiniilen {i¢ parametrenin etkileri
degerlendirmisler: akim yogunlugunu, baslangi¢ pH'sin1 ve rejenerasyon siiresini. En iyi
sonu¢ boliinmiis hiicreli dolgu yatakli reaktorde 24 saat rejenerasyon siiresinde ve 6
mA/cm? akim yogunlugunda % 76 oldugunu ortaya koymuslardir. Calismada bir diger
deginilen husus ise elektrik enerji tiiketim hesabidir. Bir ton bagina saatte 1530 kW

enerjisi tiiketimi elde etmislerdir (Acuiia-Bedoya vd., 2020).

Bor katkili elmas anot kullanilan bir diger inceleme ise Xing ve arkadaslarmin 2023
yilinda yaptiklari ¢alismadir. Graniiler aktif karbonu p-nitrofenol (p-NO3) ile doyurulmus
ve elektrokimyasal rejenerasyonun etkisi ortaya koymuslardir. Arastirmada akim
yogunlugu, rejenerasyon siiresi, pH degeri, elektrolit konsantrasyonu ve akis hizi gibi
parametreler sistematik olarak incelemislerdir. Optimize edilmis deneysel kosullar
altinda, GAK'in rejenerasyon verimliligi, bes kez adsorpsiyon-rejenerasyon dongiisiinden
sonra Onemli bir disiis olmadigini ifade etmislerdir. Farkli anot malzemelerinin
rejenerasyon siireci tizerindeki etkileri analiz edilmis ve BDD anodunun, PbO2, SnO> ve
Pt anotlara kiyasla iistiin performans gosterdigini ortaya koymuslardir. Sonug olarak akim
yogunlugu 25 mA/cm? rejenerasyon siiresi 60 dk, pH degeri 12, elektrolit
konsantrasyonu 0,1 M ve akis hiz1 150 ml/dk olarak optimize edilen deneysel kosullar
altinda RE % 81,6 olarak elde etmistirler. BDD anot sisteminde elektrokimyasal
rejenerasyonun pratik uygulamalar i¢in biiyiilk bir potansiyele sahip oldugunu

gostermislerdir (Xing vd., 2023).

Aktif karbonun -elektrokimyasal yontemle rejenerasyonunu amaclayan bagka bir

calismada Cardoso ve arkadaslarmin (2023) yaptiklari incelemedir. Anot olarak bor
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katkili elmas katot olarak ise paslanmaz celik kullanmiglardir. Aktif karbon kafein ile
doyurulduktan sonra optimum sartlar (0,01 M NaCl, 0,05A ve 48 saat) altinda % 87 ’lik
bir giderim verimine ulasmislardir. Bes kez tekrarlanan adsorpsiyon-rejenerasyon
dongiisii sonrasinda % 80’lik rejenerasyon verimini tespit etmistirler. Son olarak,
elektrokimyasal rejenerasyon sirasinda olusan ara iriinleri de tanimlamiglardir. Bu
caligma ile kafeine doymus bir AK'nmin elektrokimyasal rejenerasyonu igin gergek bir

alternatif oldugunu gostermislerdir (Cardoso vd., 2023).

Bor katkili elmas ve paslanmaz celik elektrotlarinin sirasiyla anot ve katot olarak
kullanildigr diger bir arastirmada Alvarez ve arkadaslart (2019) tarafindan yapilmistir.
GAK diklofenak ile doyurulmus ve elektrolit olarak 0,1 M Na>SOs kullanmislardir. En
iyi verimi 20 mA/cm? akim yogunlugunda 5 saatlik rejenerasyon siiresinde % 87 olarak
tespit etmiglerdir. Besinci dongii sonunda rejenerasyon verimini % 83 oldugunu ifade
etmisler. Buna ek olarak enerji tiikketimi ve aritma maliyeti sirasiyla 3,8 kWsa/kg ile 0,25
kg/GAK $ olarak hesaplamislardir (Alvarez-Pugliese vd., 2019).

Ye ve arkadaslarmin 2022’de yaptiklart ¢alismada 9,10-antrakinon-2-siilfonik
asit/polipirol modifiye grafit plaka (AQS/PPy-GP) katot kullanilarak elektrokimyasal bir
rejenerasyon sisteminde Rhodamine B (RhB) doyurulmus GAK rejenerasyon verimliligi
aragtirmiglardir. Rejenerasyon parametrelerini optimize etmek igin Box-Behnken
tasarimina dayali yanit yiizeyi yontemini kullanilmis ve bagimsiz degiskenlerin optimum
kosullarin1 ortaya koymuslardir. Calismada ortaya ¢ikan optimum kosullar altinda;
uygulanan akim: 155 mA, destekleyici elektrolit konsantrasyonu: 0,13 M ve rejenerasyon
sliresi: 7 saat sonundaki rejenerasyon verimini % 81,6 olarak tespit etmistirler. Sekizinci
rejenerasyon - adsorpsiyon dongiiniin sonucunda rejenerasyon verimliligi % 76,6 olarak
bulmuslardir. Boylece bu arastirma ile AQS/PPy-GP katoda dayali elektrokimyasal
rejenerasyon, doymus aktif karbonlarin aritilmasinda pratik endistriyel uygulamalara

sahip olabilecegini ifade etmislerdir (Ye vd., 2022).
Liu ve arkadaglarinin 2020°de yaptiklar1 ¢alismada fenol ile doyurulmus aktif karbon

fiberin  yeni bir elektro-peroksidisiilfat (E-PDS) islemiyle rejenerasyonunu

aragtirmiglardir. Geleneksel elektrokimyasal rejenerasyonlayla karsilastirildigi zaman bu
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islemle daha diisiik enerji tikketimi elde etmislerdir. Hem anot hem de katot olarak Pt kapli
titanyum (5 cm x 3,5 cm) kullanmiglardir. Geleneksel elektrokimyasal rejenerasyonda
elektrolit soliisyonu olarak Na S04 (0,20 M), elektro-peroksidisiilfat rejenerasyonunda
elektrolit soliisyonu olarak peroksidistilfatla gergeklestirmislerdir. Tiim deneyler sabit
sicaklik (298 K) ve 800 rpm altinda yapmislardir. Bununla birlikte, aktif karbon fiberin
adsorpsiyon kapasitesi, E-PDS islemindeki ii¢ rejenerasyon dongiisiinden sonra % 40 'in
tizerinde oldugunu ifade etmislerdir. Bu nedenle, E-PDS siireci, organik kirleticilerle
doymus karbonlarin yenilenmesi i¢in potansiyel olarak uygulanabilir bir yaklagim olarak

daha fazla degerlendirme i¢in umut vaat ettigi sonucuna varmislardir (Liu vd., 2020).

Zhang (2002) de yaptig1 ¢alismada hindistan cevizinden elde edilmis aktif karbonu fenol
ile doyurmus ve elektrokimyasal olarak rejenerasyonunu ig¢in optimum sartlari
aragtirmiglardir. 1,8 cm elektrot mesafesinde, 50 mA, % 1 NaCl elektrolit konsantrasyonu
ve 5 saatlik rejenerasyon siiresinin en iyi giderim verimine ulasmislardir (% 85,2). Yaptigi
calismanin deneysel sonuglari elektrokimyasal yontemin fenol ile doymus aktif karbonu
rejenere etmek ic¢in kullanilabilecegini gostermislerdir. Ayrica elektrokimyasal
rejenerasyon verimliliginin; elektrolit konsantrasyonu, rejenerasyon akimi yogunlugu ve
rejenerasyon siiresi gibi ¢esitli isletim degiskenlerine bagli oldugunu ifade etmislerdir

(Zhang, 2002).

Karabacakoglu ve Savlak (2014)’n yaptiklari arastirmada Cr(VI) ile doymus graniil ve
toz aktif karbonlarin rejenerasyonunu elektrokimyasal yontemle ile ger¢eklestirmislerdir.
Hiicre voltaji, elektrolit konsantrasyonu, pH ve rejenerasyon siiresi gibi calisma
parametrelerinin rejenerasyon verimliligi ve enerji tliketimi tizerindeki etkilerini
belirlemislerdir. izoterm deneylerinin verileri Langmuir, Freundlich ve Redlich-Peterson
modellerine uygunlugunu incelemislerdir. Saf ve rejenere aktif karbonlarin yiizey
karakterizasyonu BET, SEM ve Boehm titrasyon yontemleri kullanilarak aragtirmislardir.
Calismanin sonucunda her iki karbonunda Langmuir izoterm modeline uyum sagladigi
ifade edilmislerdir. Calismadaki elektrokimyasal rejenerasyonun optimum sartlari; 1.5 V,
% 2 NaCl ve pH 3,6 olarak tespit etmistirler ve bu sonuclara gore her iki aktif karbonun

rejenerasyon verimini % 70 olarak tespit etmislerdir. Ayrica optimum rejenerasyon
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kosullarinda toz aktif karbon ve graniirel aktif karbon i¢in enerji tiikketimlerini sirasiyla

0,182 ve 0,131 kWsa/kg olarak hesaplamiglardir (Karabacakoglu & Savlak, 2014).

You ve arkadaslarinin 2013’te yaptiklar1 ¢alismada etilendiamin tetraasetik asit (EDTA)
ile doyurulmusg aktif karbonun elektrokimyasal olarak rejenere edilmesi i¢in optimum
sartlarin belirlemesini ti¢ boyutlu bir reaktérde incelemislerdir. Yaptiklari ¢alismanin
sonucunda ¢alismanin optimum kosullarini; 100-300 mA akim yogunlugu, 1,39 mS/cm
elektrik iletkenligi, 60 dakika elektroliz siiresi ve pH 6-8 olarak tespit etmislerdir.
Optimum sartlar altinda rejenere edilmis akit karbon % 95°1lik toplam organik karbon
giderim sagladigini ifade etmislerdir. Aktif karbon igerisinde adsorbe olan EDTA’nin
glisine  doniistiigi  ve  adsorpsiyon-rejenerasyon — dongiisiiniin -~ birgok  kez
tekrarlanmasindan dolay1 aktif karbonun adsorbent 6zelliginin bozuldugu kanisina
varmuglardir (You vd., 2013).

Weng ve Hsu (2008) yilinda yaptilari arastirmada atik su aritma tesisinden elde edikleri
graniiler aktif karbonun elktrokimyasal olarak rejenerasyonunu arastirmislardir. Calisma
kapsaminda rejenerasyon siiresi, voltaj gradyanmi ve elektrolit gibi rejenerasyon
parametrelerinin  etkilerini  incelemislerdir.  Elektrokimyasal rejenerasyonunun
performansini, MM adsorpsiyon testleri ile degerlendirmislerdir. Voltajin artirilmasi ve
rejenerasyon siiresinin uzatilmasi rejenerasyon verimliligini artirdigi ifade etmislerdir.
Calismada optimum kosullari: 0,1 M NacCl, 24 saat ve 5 V/cm oldugunu tespit etmislerdir.
Optimum kosullar altindaki giderim verimini ise % 91,1°dir. Enerji tiketim maliyetinin
ise 39 ABD $/ton olarak bulmuslardir ve bu maliyet ile termal, ultrasonik ve kimyasal
rejenerasyonlariyla karsilastirmiglardir, elektrokimyasal rejenerasyonun etkili ve

ekonomik oldugunu ortaya koymuslardir (Weng & Hsu, 2008).
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3. MATERYAL ve METOD
3.1. Materyal
3.1.1. Aktif karbonun hazirlanisi

Calismada hem saf aktif karbon hem de piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif
karbon kullanilmistir. Saf aktif karbon ilk 6nce elendi daha sonra saf suyla iyice yikanarak
kuruyana kadar oda sicakliginda bekletildi, doymus aktif karbonun ise higbir islem
yapilmadan sadece igerisindeki cakil taslarindan ayiklanarak direk olarak deneylerde
kullanilmak tizere hazir hale getirildi. Burada saf aktif karbon kurutulurken termal

etkilerden kaginmak adina herhangi bir 1s1l islem uygulanmamustir.

Sekil 3.1. Piyasadan elde edilen kirli aktif karbon
3.1.2. Calismada kullanmilan metilen mavisinin 6zellikleri

Calismadaki adsorpsiyon deneylerinde analatik saflikta olan Fluka markasina ait Metilen
Mavisi boyast tercih edilmistir. Metilen mavisinin kimyasal formiilii C16H18CIN3S olup
molekiiler yapist Sekil 3.2°de goriilmektedir. Metilen mavisi genel olarak yiin, ipek,

pamuk, deri ve kagit gibi malzemelerin boyanmas i¢in boya sanayisinde (Oziisoy, 2022),
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beton ve har¢ kalite kontrol testlerinde renklendirici olarak beton ve har¢ kalite
kontroliinde, bakteriyel enfeksiyonlarin teshisi ve DNA boyama iglemleri i¢in biyoloji ve
tipta ve yeni olusan balik yumurtalarinin mantar ve bakterilerden korunmasi igin
kullanilmaktadir (Sakin & Dilekoglu, 2018). Ayrica adsorpsiyon denemelerinde metilen

mavisinin tercih edilmesi sebepleri soyle siralanabilir;

e Gorsel olarak kolayca tespit edilebilen mavi bir renge sahip olmasi bdylelikle
gorsel olarak izlenebilirligini kolaylagmasi,

e Genis yiizey alanina sahip adsorbanlarla etkilesime girerek yiiksek miktarda
adsorbe edilebilir olmasi,

e Bir¢ok adsorbanin yiizeylerine kolayca tutunabilme yetenegine sahip olmasi,

o Kaolayca temin edilebilir ve ekonomik bir bilesik olmasi1 (Baytar & Ceyhan, 2018).

N
AN
\ +/CH
(l:HB cI- CHg

Sekil 3.2. Metilen mavisinin molekiiler yapisi
3.1.3. Sn/Sb/Ni/ ile kafesin kaplanisi ve katodun hazirlanisi

Aktif karbonun igine birakilan kafes i¢in titanyum telden 2,5 x 4 x 4 cm &lgiilerinde
kesilerek dikdortgen haline getirilen malzeme dort bir kdsesinden titanyum tel ile
puntalandi (Sekil 3.3). Titanyum tel orgiisiinden dikdortgen (5 x 5 cm) olarak kesilen
malzeme tam orta noktasindan titanyum tel ile puntalandi. Uzerindeki kirden arindirilmak
i¢in puntalama islemi sonrasinda % 10’luk oksalik asitte 30 dakika boyunca bekletildi,
daha sora ultra saf suyla yikandi ve ultrasonik banyoda 1-1,5 dakika boyunca bekletildi.

Kafes kaplama prosesi ise 500:8:1 molar oranindaki Sn/Sb/Ni/ piroliz soliisyonu i¢inde 2

dakika bekletildikten sonra Onceden 1sitilarak 103 °C ye getirilen etiivde 15 dakika
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bekletildi. Etiivden ¢ikan orgiiler 520 °C dereceye ayarli olan kil firinina atildi ve 15
dakika bekletildi. Tk kaplama dongiisii titanyum &rgiiler firinda 20 dakika beklemisken
diger dongiilerde 15 dakikadir. Kaplama igslemi tamamlanabilmesi i¢in dongii 20 kez
tekrarlandi. Son dongiide ise kiil firnda 75 dakika muamele edildi. ik déngiisiinii
tamamlayan anot kafesinin goriiniimii Sekil 3.4°te gosterilmektedir. Ayrica Sn/Sb/Ni/ ile
kaplanma sonrasindaki 1, 5, 10, 15 ve 20. dongiilerdeki agirliklar1 Cizelge 3.1. de

gosterilmektedir.

Sekil 3.4. a) kaplanmamis Sn/Sb/Ni kafesi, b) kaplanmasini tamamlanan Sn/Sb/Ni
kafesi
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Cizelge 3.1. Sn/Sb/Ni ile kaplanan kafesin agirlikca artig.

Dongii Agirhik(g)
Sayisi
1 1,330
5 1,339
10 1,359
15 1,483
20 1,580

Katot kaplama prosesi ise 5 X 5 cm ebatlarinda kesilen titanyum tel kursun asetat ve
kloroplatinik asit ile hazirlanmig solisyon igerisine creadle ile koyulur ve mavi u¢ katoda
kirmizi ug creadle baglanir. 3 dakika 0,68 A’de 2 dakika 1,36 A’de akim verilir ve 105
°C deki etiivde 2 dakika durduktan sonra 550 °C de isitilmus kiil firmnda 75 dakika
bekletildi. Kaplanmis ve kaplanmamis katot arasindaki fark Sekil 3.5te belirtilmistir.

Sekil 3.5. a) kaplanmamig katot malzemesi (Ti), b) kaplanmasini tamamlanan katot
malzemesi (Pt/Ti)

Cizelge 3.2. Kaplanan katodun agirlikga artis

Katot IIk Tartim(g) Ikinci Tartim(g)
Kaplamas
Katot 0.4329 0.4485
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3.1.4. Calismada kullanilan kimyasallar

Anot ve katot kaplanmasinda, pH ayarlanmasinda (NaOH, H2SO4) ve elektrolit igin
kullanilan biitin kimyasallar analitik saflikta ve Merck markadir. Aktif karbonu
doyurmak icin kullanilan metilen mavisi boya analitik saflikta ve Fluka markadir.
Calisma boyunca ¢ozeltilerin hazirlanmasi, seyreltmelerin yapilmasi ve analizler igin ise
ultra saf su kullanilmigtir.

3.1.5. Deney Sistemi

Adsorpsivon Calismalar:

Adsorpsiyon denemeleri kesikli ¢alisan bir sistemde (Sekil 3.6) tartma (Precisa XB 220
A) , karistirma ve spektrofotometre (Hach Lange DR5000 ) de okuma islemlerine tabi
tutularak yiiriitiildii. Deneylerde boya ¢ozeltileri hazirlamak i¢in hassas terazide 6l¢iilen
1 gramlik metilen mavisi 1 litrelik balon jojeye konularak iizeri saf suyla tamamlanip,
stok ¢ozeltisi hazirlanmistir. Cozeltiden alinan 6rnekler ¢alisilmasi planlan konsantrasyon
degerlerine ultra saf su ile seyreltilerek elde edilmistir. Giderim verimi hesab1 asagidaki

formiile gére hesaplanmistir.

Giderim Verimi(%) = @ x 100 (3.2)
0

C, Ve C; baslangi¢ ve t anindaki metilen mavisinin konsantrasyonlar1 (mg/L).

Aktif karbon doygunlugu ve giderim veriminin tespiti i¢in adsorpsiyon deneyleri,
kontrollii sicaklik ve karistirma hiz1 altinda bir orbital ¢alkalayici izerinde ¢alkalanan 250
ml'lik erlenler kullanilarak gergeklestirilmistir. 12,5 mg/L'lik konsantrasyona sahip
metilen mavisi ¢ozeltisine 0,5 g aktif karbon ilave edilmis ve karigtirma baslatilmigtir. 15,
30, 45, 60, 90, 120, 150, 180 ve 210 dakikalarda 6rnekler alinarak 664 nm dalga boyunda

spektrofotometre yardimiyla okunmustur.
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Sekil 3.6. Kesikli adsorpsiyon sistemi

Elektrokimyasal Rejenerasyon Calismalari

Sekil 3.7°de diizenegi ve Sekil 3.8’de sematik goriiniimii olan sistemde deneysel
calismalar 250 ml hacme sahip beher igerisine 200 ml elektrolit, kafes hiicresi ve katot
plaka yerlestirilerek gergeklestirilmistir. Kafes seklinde tasarlanan anot hiicresi igerisine
13 gram metile mavisiyle doyurulmus veya piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif

karbon konulmustur.

Beher igerisine segilen elektrolit tiiriinde ve konsantrasyonunda hazirlanmis ¢ozelti ilave
edilmistir. DC gii¢ kaynag1 (0-30 V gerilim ve 0-3 A akim ayarli, WON ODP3033) sabit
akima ayarlanmistir. Homojenizasyon, beher igerisine atilan manyetik balik karistirict ile

saglanmistir. Rejenerasyon deneyleri boyunca ¢alisma bu sekilde devam ettirilmistir.

Rejenerasyon verimini hesaplamak i¢in agagidaki denklemden yararlanilmistir (Acufia-

Bedoya vd., 2020).
RE(%) = Z— x 100 (3.2)

RE, Rejenerasyon verimi, q,; Elektrokimyasal rejenerasyondan sonra aktif karbonun

adsorpsiyon kapasitesi, g;; Islenmis aktif karbonun adsorpsiyon kapasitesi.
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Ayrica tiim deneylerde rejenerasyon verimi ortaya konulurken sadece elektrolitin etkisini

ortaya koymak i¢in 200 ml elektrolit igerisine ayni sartlarda 13 g doygun aktif karbon

atilarak deneyler yiiriitiilmistiir (Sekil 3.7 b).

Sekil 3.7. Elektrokimyasal deney diizenegi a) doygun aktif karbonun elektrokimyasal
rejenerasyonu, b) sadece elektrolit etkisiyle gerceklesen doygun aktif karbon
rejenerasyonu

Katot Baglantisi

‘ Anot Badlantis

—_
: Elektrolit DC Gug Kaynagi

""'\-..__-_._,_..-"
Katot «-1— ""Anot

Manyetik 44— | -— .

o ® @ | @ o0 oo oce

Manyetik Karnigtirici

NS

Sekil 3.8. Elektrokimyasal deney diizeneginin sematik goriiniimii
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3.2. Metod

3.2.1. Metilen mavisinin dalga boyunun tespiti

1000 mg/L’lik stok ¢ozeltisinden seyreltilerek hazirlanan 1,25 mg/L, 2,5 mg/L, 5 mg/L,
10 mg/L ve 12,5 mg/L ¢ozeltilerle uygun okuma dalga boyunu belirlemek igin
spektrofotometrede okutulmustur. Spektrofotometre taramasi sonucunda bulunan en iyi

dalga boyunun 664 nm oldugu tespit edilmistir (Sekil 3.9).

3,0

y=0,2096x - 0,0135
R?=0,9995

2,5

Abs

0,0 T T T T T T
0 2 4 6 8 10 12 14

Konsantrasyon (mg/L)
Sekil 3.9. Metilen mavisinin kalibrasyon egrisi
3.2.2. Adsorpsiyon izoterminin belirlenmesi

Adsorbent tarafindan adsorbe edilecek maksimum yiikii belirlemek i¢in izoterm
caligmalar1 yapilmistir. Bu degerlerin Langmuir ve Frendlich izotermlerine uygunlugu
degerlendirilmistir. Langmuir izoterm modeli bir adsorban {izerine tek tabakayi ifade
ederken (Trellu vd., 2018) Freundlich izoterm modeli ise adsorban {izerinde ¢oklu
tabakay1r ifade etmektedir (Kundu vd., 2018). 1000 mg/L’lik stok ¢ozeltisinden
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seyreltilerek hazirlanan 100 mg/L’lik ¢6zeltiye 0,1, 0,15, 0,25, 0,5 ve 0,75 g adsorbent
eklenerek deney 24 saat kesintisiz olarak siirdiiriilmiistiir. izotermler en kiiciik kareler
metoduna gore hesaplanmistir ve korelasyon sabitlerinin (R? degerleri) biiyiikliiklerine
gdre uygun olan izoterm secilmistir. R?nin 1’e yakmlig uygunlugun dlciisiidiir (Ye vd.,
2022). Langmuir ve Freundlich izotermlerinin R? degerleri sirasiyla 0,9992 ve 0,6071
olarak tespit edilmistir. Yapilan ¢alisma sonucunda Langmuir izoterminin 1’e daha yakin
oldugundan bu ¢aligma i¢in uygun izotermin Langmuir izotermi oldugu tespit edilmistir

(Sekil 3.10).

1,2
y= (0,0195 * x) - 0,00173

2_
1o R=0.9992

0,8 A

0,6 1

Celge

0,4

0,2 A

0,0 A

Ce

Sekil 3.10. Langmuir adsorpsiyon izotermi

3.2.3. Optimum elektrolit tiiriiniin belirlenmesi

Bu c¢alisma ile daha 6nce ¢okga calisilan elektrolit tiirlerine farklilik kazandirilmig ve
farkli etkin elektrolit tiirii ortaya konulmustur. Na,SO4, K2SO4, NaCl, KCI, KI, Nal, KBr,
NaBr, KF ve NaF tuz tiirleri ile yapilan c¢aligma, metilen mavisi ile doyurulan ve

piyasadan temin edilen doymus aktif karbon ile gerceklestirilmistir. Sekil 3.7°de diizenegi
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gosterilen sistemde deneysel ¢caligmalar 250 ml hacme sahip beher igerisine kafes hiicresi
ve katot plaka yerlestirilerek gerceklestirilmistir. Kafes seklinde tasarlanan anot hiicresi
igerisine 13 gram aktif karbon ilave edilmistir. Beher igerisine 0,1 M konsantrasyona
sahip; NaxS0a, K2SO4, NaCl, KCI, KI, Nal, KBr, NaBr, KF ve NaF elektrolit ¢ozeltisi

2 akim

ilave edilmigtir. Deneyler ayarlanabilir DC gii¢ kaynag: ile sabit 50 mA/cm
yogunlugunda, dogal pH’da ve 4 saat rejenerasyon siiresinde gergeklestirilmistir.
Homojenizasyon, beher igerisine atilan manyetik balik karistirici ile saglanmustir.
Adsorpsiyon deneyleri 1000 mg/L’lik stok metilen mavisi ¢ozeltisinden seyreltilerek
hazirlanmistir. Stok ¢ozeltisinden 12,5 mg/L konsantrasyona sahip metilen mavisi
hazirlanarak 250 ml’lik erlene 100 ml konulmustur. Erlenin igerisine 0,5 g rejenere
edilmis aktif karbon ilave edildikten sonra; 15, 30, 45, 60, 90, 120, 150, 180 ve 210’nuncu
dakikalarda ornekler alinarak daha oOnceden tespit edilen 664 nm dalga boyunda

okunmustur.

3.2.4. Optimum elektrolit konsantrasyonunun belirlenmesi

Optimum elektrolit tiirii belirlendikten sonra optimum elektrolit konsantrasyonunu
belirleme ¢alismalar1 yapilmistir. Hem metilen mavisine doyurulan aktif karbon i¢in hem
de piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonla yapilan denemeler Sekil 3.8°de
sematik  gOriinlimii  mevcut olan elektrokimyasal rejenerasyon diizeneginde
gerceklestirilmistir. 0,05, 0,1, 0,2 0,3 ve 0,4 M konsantrasyona sahip metilen mavisi ile
doyurulan aktif karbon i¢in KBr, piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbon igin
ise NaBr elektrolitiyle gerceklestirilmistir. Calisma, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon
miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve 4 saat rejenerasyon siiresinde

gergeklestirilmistir ve optimum konsantrasyon miktarini tespit etmeyi amacglanmustir.

3.2.5. Optimum pH’nin belirlenmesi

Her iki aktif karbonun rejenerasyon verimliligini en iist diizeye ¢ikaran kosullar
belirlemek i¢in pH 4 ile 10 arasinda farkli degerlerinde arastirma yapilmistir. Deneylerde
pH’y1 istenilen araliklarda ayarlamak igin seyreltik veya derisik sodyum hidroksit
(NaOH) ve stilfiirik asit (H2SOa4) kimyasallar1 kullanilmistir. Baslangig elektrolit pH’s1 4,
5,6,7 ve 8,9 ve 10 degerlerine ayarlanarak gergeklestirilmistir. 0,1 M KBr ve 0,1 M NaBr
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elektrolitleri kullanilarak 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi

ve 4 saat rejenerasyon siiresinde deneyeler yapilmistir.

3.2.6. Optimum akim yogunlugun belirlenmesi

Calisma kapsaminda her iki aktif karbon i¢in 4 farkli akim yogunlugunda (25, 37,5, 50,
62,5 mA/cm?) denemeler siirdiiriilmiistiir. Optimum akim yogunlugun belirlenmesi i¢in
Sekil 3.7°de gosterilen diizenekteki kafes igerisine 13 g aktif karbon, 0,1 M KBr veya 0,1
M NaBr elektrolitlerinde 200 ml hacimde, dogal pH’da ve 4 saat rejenerasyon siiresinde

uygulanmustir.

3.2.7. Optimum rejenerasyon siiresinin belirlenmesi

Calismada optimum rejnerasyon siiresinin belirlenebilmesi i¢in daha ncede tespit edilen
sartlar sabit tutularak 13g aktif karbon, 50 mA/cm? akim yogunlugunda, 0,1 M KBr ve
NaBr den 200 ml hacimde ve dogal pH degerinde her iki aktif karbon i¢in 1, 2, 3 ve 4
saat boyunca Sekil 3.7°deki diizenekte deneyler yiiriitiilmiistir.

3.2.8. Optimum dongii sayisinin belirlenmesi

Elektrokimyasal rejenerasyonu etkileyen parametrelirin optimum sartlari tespit edildikten
sonra hem metilen mavisi ile doyurulan hem de piyasadan doygun olarak elde edilen aktif
karbon i¢in dongii sayis1 tespit edilmistir. Sekil 3.8”deki diizenekte elektrolit miktari 0,1
M ve 200 ml hacimde, dogal pH’da, 50 mA/cm? akim yogunlugunda ve 4 saatlik
rejenerasyon siiresiyle rejenerasyon-adsorpsiyon dongiisiine 6 kez tabi tutulmustur. Her
testin baslangicinda dogal pH’da 200 ml’de yeni bir 0,1 M KBr ve NaBr ¢ozeltisi

hazirlanmastir.

3.2.9. Enerji Tiiketiminin Hesaplanmasi

Elektrokimyasal sistemlerde 6nemli etkenlerden birisi de enerji tiikketimi hesabinin ortaya
konulmasidir. Bunun i¢in ¢aligmanin son adiminda optimum sartlar altindaki enerji

tiiketimi asagidaki denklem kullanilarak hesaplanmistir.
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EC (kWsa) _ ULt

kg w.1000

3.3)

Burada EC enerji tiikketimi, U elektrokimyasal hiicrenin ortalama voltaj1 (V), I uygulanan

akim (A), t rejenerasyon siiresi (saat) ve w AC kiitlesidir (kg).

3.2.10. Kinetik degerlendirme

Aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyonun arastirilmasinda yalanci-birinci derece
Kinetigine uygunlugunun arastirilmasi i¢in asagidaki denklemden olusturulan egrinin

egimden kinetik kat sayis1 tespit edilmistir;
/. =k, xt (3.4)
Co

Ct ve Co: t anindaki ve baslangi¢ anindaki giderim verim, kq: yalanci-birinci derece

giderim verim orani sabiti (I/dakika), t giderim verimi anindaki zaman.
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4. BULGULAR ve TARTISMA

Bu doktora caligmasi ile hem laboratuvar ortaminda metilen mavisine doyurulmus hem
de piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyon
yonteminde elektrolit tiirii, elektrolit konsantrasyonu, uygulanan akim yogunlugu, pH ve
rejenerasyon siiresi gibi bagimsiz degiskenlerin etkileri degerlendirildi ve optimize edildi.
Ayrica adsorpsiyon-rejenerasyon dongiisiine tabi tutulan rejenere edilmis aktif
karbonlarin dongii sayist arastirildi. Optimum sartlar altinda ihtiya¢ duyulan enerji
tilketim miktar1 ortaya konuldu. Aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyon verimini
artirabilmek i¢in optimum sartlarin belirlenmesi 6nemli bir husustur (Garcia-Rodriguez
vd., 2020).

4.1. Optimum Elektrolit Tiiriiniin Belirlenmesi

Elektrolit  tiirii  elektrokimyasal  yontemlerde kirleticilerin  oksidasyonunda/
mineralizasyonunda 6nemli bir rol oynadiklari i¢in tespit edilmesi gerekmektedir (Ramos
vd., 2019; Santos, Duarte, Tavares, vd., 2020). Bu c¢alismada optimum elektrolitin tiirii
ortaya koya bilmek i¢in 10 (Na2SO4, K2SO4, NaCl, KCI, K1, Nal, KBr, NaBr, KF ve NaF)
fakli elektrolit 0,1 M’de ve 200 ml hacimde 4 saatlik rejenerasyon siiresine tabi tutularak
gerceklestirilmistir. Ayrica sadece elektrolitin etkisi ortaya koyulmasi i¢in elektrik
verilmeden aym sartlarda deneylerde yapilmistir. Sekil 4.1°den Sekil 4.5’e kadar her

elektrolit icin hem elektrik verilerek hem de elektrik verilmeden grafiklileri mevcuttur.

Bu grafiklere bakildig1 zaman metilen mavisi ile doyurulan aktif karbonun giderim verimi
ile elektrik verilmeden yapilan deneyler arasinda rejenerasyon giderim verimi nerdeyse
yok denilecek kadar azdir. Na2SO4, K2SO4, NF ve KF destek elektolitlerin giderim verimi
diger elektrolitlere gore ¢ok diisiik oldugu tespit edilmistir. Diger elektrolitler % 90 tizeri
giderim verimi oldugu ortaya konulurken NaSOs, K2SOs, NF ve KF elektrolitlerin
giderim verimleri sirastyla % 79,87, % 67,68, % 66,89 ve % 69,25 olarak tespit edilmistir.

Literatiirde aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyonu i¢in NF ve KF elektrolitleri ile

ilgi her hangi bir ¢alismaya rastlanmazken Na>SO4 ve K>SO ile yapilan ¢aligmalarda
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genellikle giderim verimi disiik ¢ikmaktadir. Bunun sebebini organik Kirleticilerin
oksidasyon hizin1 engelleyen c¢ozelti igindeki radikalleri tliketen iyonlarindan
kaynaklanabilecegini iddia etmislerdir (McQuillan vd., 2018; Shi vd., 2020; Zhang,
2002).

Grafikler tek tek incelendigi zaman Sekil 4.6°da verildigi gibi en iyi giderim veriminin %
99,73 ile KBr elektrolitinde ve en disiik giderim veriminin % 66,89 ile KF destek
elektrolitinde oldugu ortaya konulmustur. Genel olarak giderim verimlerini yiiksek
¢ikmasinin sebebi metilen mavisinin kolay mineralizasyon oldugu sdylene bilinir.
Bouaziz ve arkadaslarinin (2014) metilen mavisi ile doyurulan aktif karbonu BDD anodu
kullanarak elektrokimyasal rejenerasyonunu incelemistirler ve % 97°lik bir giderim
verilmene ulagsmustirlar ve tam bir par¢alanma oldugunu ifade etmistirler (Bouaziz vd.,
2014). NaCl ve KCI giderim verimlerinin yiiksek ¢ikma sebebinin Dai ve arkadaglari
(2017) tarafindan belirtildigi gibi serbest klor, hipoklor6z asit veya hipoklorit iyonlar gibi
aktif klor tiirlerinin neden oldugu dolayli oksidasyon reaksiyonlarindan kaynaklanabilir

(Dai vd., 2017).

100

—@&—— M.Mile doyuruimus A.K
e 0,1 M Na,SO, rejenere
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Sekil 4.1. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun 0,1 M Na>SO4 ve K2SO4 deki
rejenere sonrasi aktif karbonun ve akim gegmedigi aktif karbonun rejenerasyon verimi-
zaman grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH
ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.2. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun 0,1 M NaCl ve KCI deki rejenere
sonras1 aktif karbonun ve akim ge¢cmedigi aktif karbonun rejenerasyon verimi-zaman
grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve

rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.3. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun 0,1 M Nal ve KI deki rejenere
sonrast aktif karbonun ve akim ge¢medigi aktif karbonun rejenerasyon verimi-zaman
grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve

rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.4. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun 0,1 M NaBr ve KBr deki rejenere
sonrast aktif karbonun ve akim ge¢cmedigi aktif karbonun rejenerasyon verimi-zaman
grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve
rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.5. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun 0,1 M NaF ve KF deki rejenere
sonras1 aktif karbonun ve akim ge¢medigi aktif karbonun rejenerasyon verimi-zaman
grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve
rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.6’da goriilen grafikte metilen mavisi ile doyurulan aktif karbonun
rejenerasyonunda etkisi arastirilan tiim elektrolitlerin 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon
miktar1, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat sartlar altindaki
rejenerasyon verim sonucu elde edilmistir. Grafige gore en yiiksek deger % 99,73 ile KBr
Elektrolitinde elde edilmistir. Calismanin metilen mavisi ile yapilan aragtirmasinda bu

destek elektroliti ile siirdiiriilmiistiir.
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Sekil 4.6. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun 0,1 M deki fakli elektrolit
tiirlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar1, 200
ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)

Cizelge 4.1’de metilen mavisi ile doyurulmus akif karbonun rejenerasyonunda deney
sartlarindan Once ve sonrasinda meydana gelen voltaj, pH ve sicaklik degisimleri

mevcuttur. Ozelikle sicaklik artislar1 dikkat cekmektedir.
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Cizelge 4.1. Metilen Mavisi ile doyurulan aktif karbonun rejenerasyon dncesi ve sonrasi
degerleri. Optimum elektrolit tiirliniin belirlenmesinde

Denen Baslangic¢

Elektrolit Baglangi¢ | Bitis | Baglangic | Bitis | Sicaklik Bitis Sicaklik

Tiirleri (0,1 M) | Volt Volt |pH pH (°C) (°C)

Na2SO,4 5,205 5,026 |8,52 8,63 |224 33,9

K2S04 5,471 5,308 |7,45 8,35 |184 30,2

NaCl 6,751 6,74 8,39 731 |24 35 4 saatlik
KCI 6,901 564 811 7,5 18,9 314 rejenerasyon
KI 5,366 5,236 |6,15 12,76 |27,9 33,9 stiresi
Nal 4,652 3,985 (8,59 12,55 |23;8 331

KBr 4,623 5211 |8,23 9,28 |251 34,6

NaBr 5,519 6,358 |8,08 8,7 25,7 37,8

KF 5,39 5,955 |[9,15 10,42 |22;3 311

NaF 5,205 6,073 |941 10,42 |23,6 31,4

Sekil 4.7 ve Sekil 4.11 arasinda ki grafiklerde piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif
karbon rejenerasyonu i¢in kullanilan destek elektrolitlerin hem elektrik verilerek hem de
elektrik verilmeden yapilan deneylerin sonug grafikleri mevcuttur. Elektrik verilmeden
gerceklestirilen deneyler bu grafiklerde de rejenerasyon verimine katkist yok denecek
kadar azdir. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonla yapilan ¢alismalarda
NaBr ve KBr hari¢ genel olarak elektrolitlerin etkisi metilen mavisine doyurulmus aktif
karbon kadar yiiksek olmadig1 goziikmektedir. En diisiik giderim verimi % 36,06 ile KI
elektrolitinde goriilmektedir. Na2SOs (% 49,12) ve KzSOs (% 53,31) daha onceki
calismalarda ifade edilenlerle paralel olarak diisiik rejenerasyon verimine sahiptirler.
Piyasada erisilebilirligi, ¢cozliniirligii ve diisiik maliyeti nedeniyle yaygin kullanima sahip
NaCl ve KCl elektrolitleri bu galismada sirasiyla % 56,35 ve % 59,84 rejenerasyon verimi

elde edilmistir.

36



100

—&——  Doymus A K
Y 0,1 M NaQSO4rejenere
80 1 v 0,1 M Na,SO, akim gegmedigi
A 0,1 M R-K,SO, rejenere
— 8 — 0,1 M K,SO, akim gegmedigi

RE (%)

0 50 100 150 200
Zaman (dakika)

Sekil 4.7. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun akim ge¢cmeyen 0,1 M
deki Na2SO4 ve K2SO;4 elektrolit tiirlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (13 g aktif
karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.8. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun akim ge¢gmeyen 0,1 M
deki NaCl ve KCI elektrolit tiirlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (13 g aktif
karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.9. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun akim gegmeyen 0,1 M
deki Nal ve KI elektrolit tiirlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (13 g aktif karbon
miktar1, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.10. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun akim ge¢cmeyen 0,1 M
deki NaBr ve KBr elektrolit tiirlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (13 g aktif
karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.11. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun akim ge¢gmeyen 0,1 M
deki NaF ve KF elektrolit tiirlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (13 g aktif karbon
miktar1, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)

Cizelge 4.2°de Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun optimum elektrolit

tespiti icin yapilan deneylerin Oncesinde ve sonrasindaki voltaj, pH ve sicaklik

degisimleri mevcuttur. Burada da sicaklik artislar1 dikkat gekmektedir.

Cizelge 4.2. Piyasadan doygun olarak temin edilen aktif karbonun rejenerasyon oncesi ve
sonrast degerleri. Optimum elektrolit tiirtiniin belirlenmesinde

Denen Elektrolit Tiirleri (0,1 Bitis
M) Baslangi¢c | Bitis | Baslangig | Bitis | Baslangig Sicaklik
Volt Volt | pH pH Sicaklik (°C) | (°C)
Na,SO, 6,763 5561 |8,77 8,88 |22,65 34,15
K2SO,4 5,816 5,909 |77 86 |18,65 30,45
NaCl 7,857 7,565 | 8,64 756 |24,25 35,25
KCI 9,723 8,19 [8,36 7,75 [19,15 31,65
Kl 4,679 6,748 | 6,4 13,01 | 28,15 34,15
Nal 7,246 8,335 |8,84 12,8 | 24,05 33,35
KBr 7,692 7,486 | 8,48 953 |2535 34,85
NaBr 4,781 5331 |7,79 8,95 |25,95 38,05
KF 7,808 8,024 |94 10,67 |22,55 31,35
NaF 9,079 8,932 | 9,66 10,67 | 23,85 31,65

4 saatlik
rejenerasyon
siiresi
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Sekil 4.12°de goriildiigii gibi en yiiksek verime NaBr (% 98,78) ile ulagilmistir buna en
yakin deger % 93,35 giderim verimi ile KBr olmustur. Bu yiiksek giderime Br™ iyonun
sahip oldugu (78,1) iyonik iletkenlik sonucu olabilecegi diistiniilmektedir. Her iki aktif
karbonda da yiiksek rejenerasyon verimine Br  iyonunda elde edilmesi bu Oneriyi
desteklemektedir. Calismalara en yiiksek rejenerasyon giderim verimine sahip olan NaBr

elektroliti ile devam edilmistir.
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Sekil 4.12. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun 0,1 M deki fakli
elektrolit tiirlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon
miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)

Sekil 4.13 ve Sekil 4.14°te her iki aktif karbon i¢in birinci-derece kinetik katsayilarnin
degisimleri goriilmektedir. Burada da Sekil 4.6. ve Sekil 4.7. ki durum ortaya
cikmaktadir.
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Sekil 4.13. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun 0,1 M deki fakli elektrolit
tiirlerinin In (Ct/C0)-zaman grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar1, 200 ml

elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.14. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun 0,1 M deki fakl
elektrolit tiirlerinin In (Ct/C0)-zaman grafigi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar1, 200

ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon stiresi 4 saat)
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Ayrica elektrolit tiirii degisimi ile elde edilen birinci derece kinetik verileri ve
rejenerasyon giderim verimleri Cizelge 4.3 ve Cizelge 4.4’te sunulmustur. En yiiksek
verime sahip degerler kalin olarak belirtilmistir. Buda daha 6nce ortaya konulan veriler

ile ortiismektedir.

Cizelge 4.3. Metilen mavisi ile doyurulan aktif karbonun birinci-derece kinetik verileri,
R?ve rejenerasyon giderim verimleri

Elektrolit Tiirii | kq(1/dk) R? Elektrolit

01M Giderim
Verimi %

NaF 0,0041 0,9803 66,9

KSO4 0,0041 0,9949 67,68

KF 0,0043 0,978 69,25

Na,SO, 0,0055 0,9859 79,88

KCI 0,008 0,9505 99,83

Kl 0,0092 0,9917 98,43

NaCl 0,0096 0,9905 94,43

Nal 0,0097 0,9908 98,34

NaBr 0,0107 0,9915 99,74

KBr 0,0128 0,9931 99,65

Cizelge 4.4. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonun birinci-derece kinetik

verileri, R? ve rejenerasyon giderim verimleri

Elektrolit Tiirii kd(1/dk) R? Elektrolit

01M Giderim
Verimi %

Na,SO, 0,0028 0,9774 49,13

K,SO4 0,0031 0,9938 53,31

NaCl 0,0035 0,9873 56,36

KCI 0,0039 0,9844 59,84

Kl 0,0019 0,9674 36,06

Nal 0,0040 0,9909 62,89

KBr 0,0089 0,9925 93,73

NaBr 0,0105 0,9788 98,78

KF 0,0027 0,9299 56,21

NaF 0,0019 0,9719 46,61
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4.2. Optimum Elektrolit Konsantrasyonunun Belirlenmesi

Destek elektrolitin tiiri belirlendikten sonra optimum konsantrasyonu tespit edilmeye
calisilmigtir. Bu amagla her iki aktif karbon i¢in daha dnce verilen sartlar sabit tutularak
KBr ve NaBr konsantrasyonlari degistirilerek ¢alismalar gergeklestirilmistir. Bunun i¢in
0,05, 0,1, 0,2, 0,3 ve 0,4 M degisken konsantrasyonlar kullanilmistir. Ayrica elektrik
olmadan sadece elektrolit konsantrasyonun rejenerasyon verimine bir etkisi olup
olmadig1 da incelenmistir. Calismanin sonucunda her iki aktif karbon i¢in de elektriksiz
olarak yapilan deneylerde giderim veriminin ¢ok diisiik oldugunu tespit edilmistir.
Bununda tek basina yeterli olmadig1 agik¢a goriilmektedir (Sekil 4.16 ve Sekil 4.18).
Sekil 4.15’te goriildiigii gibi KBr elektrolit konsantrasyonu 0,05 M’den 0,1 M’ye
artirtldigl zaman giderim verimi % 87,28’den % 99,65’e yiikselmistir. KBr elektrolitinin
konsantrasyonun aratilmasiyla giderim verimi diigmiistiir. En diistik giderim verimine en
yiiksek elektrolit konsantrasyonunda elde edilmistir. Sekil 4.17°da goriildiigii gibi NaBr
elektroliti icinde durum aynidir. Elektrolitin 0,05 M dan 0,1 M artmasiyla giderim verimi
% 86,32’den % 98,78’ artmaktadir. Elektrolit konsantrasyon degerinin artmastyla giderim

verimi diistiigii gozlemlenmektedir.

Her iki aktif karbon icinde en yiiksek giderim verimleri 0,1 M KBr ve 0,1 M NaBr
elektrolitlerinde elde edilmistir. En diisiik giderim verime ise her iki aktif karbonda da en
yiiksek molarite olan 0,4 M’de % 83,97 (KBr) ve % 57,23 (NaBr) olarak tespit edilmistir.
Benzer sonuglar Zang’in rejenerasyon siiresi ve rejenerasyon akimi sirasiyla 5 saat ve 50
mA’de gergeklestirdikleri farkli NaCl konsantrasyonunu calistigi arastirmada da
konsantrasyon % 0,01'den % 1'e yiikseldikge rejenerasyon verimliligi tizerindeki etkisi
onemli derecede artig1 ama konsantrasyon degerini % 2’e c¢ikarildigi zaman giderim
veriminin diistiigiinii ve soliisyonun renginde degisiklik oldugunu gérmiislerdir (Zhang,

2002).

Elektrolit konsantrasyonunda ki degisiklik, iyon degisim hizin1 ve elektrotlar ile elektrolit
arasindaki elektrostatik direncin azalmasini dogrudan etkiler, sonug olarak katot ve aktif
karbon partikiillerinin yilizeyinde oksijenin H202'ye indirgenmesi gibi elektrokimyasal

reaksiyonlart iyilestirerek oksidasyon sisteminin performansini arttirir (Asgari vd., 2021).
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Genel olarak elektrolitin konsantrasyonu artik¢a rejenerasyon verimi artigi diisiiniilse de
yiikksek konsantrasyonlara c¢ikildik¢a anodun veya Kkatodun elektrolit tarafindan
kaplanmasindan dolay1r verimin diisme olasili§i vardir. Uygulanan voltaj, elektrolit
konsantrasyonunun artmasiyla kademeli olarak azalir ve elektrolitik reaksiyonun itici
gliciinii azaltir. Bu nedenle elektrolit konsantrasyonu artikga elektrot yilizeyinde adsorbe
edilen iyonlarin aktif bolgeyi isgal ederek *OH iiretimini engellemis ve giderim verimini
diistirmiis olabilir (Ye vd., 2022). Calismanin devaminda elektrolit konsantrasyonu olarak

optimum belirlenen 0,1 M KBr ve NaBr kullanilmstir.
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Sekil 4.15. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun optimum elektrolit
konsantrasyonun belirlenmesi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml elektrolit
hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.16. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun optimum elektrolit
konsantrasyonun belirlenmesi (13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi, dogal
pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)

Cizelge 4.5. ve Cizelge 4.6. goriildiigii gibi rejenerasyon sirasinda 6zellikle sicaklikta
artis goriilmektedir. En yliksek voltaj degisimi 0,05 M ve en diisiik voltaj degisimi 0,4 M

konsantrasyon elde edilmistir.

Cizelge 4.5. Metilen Mavisi ile doyurulan aktif karbonun rejenerasyon dncesi ve sonrast
degerleri. Optimum elektrolit konsantrasyonu tespit edilirken

Baslangic | Bitis
Elektrolit Baslangic | Bitis | Baslangig | Bitis | Sicaklik | Sicaklik
Miktarlar1 Volt Volt |pH pH |[(°C) (°C)
4 saatlik
0,05 M 9,16 7,983 | 8,66 7,98 (21,8 39,2
rejenerasyon
0,1M 4,623 5,2118,23 9,28 (25,1 34,6
stiresi
02M 4,409 4,052 | 8,86 9,29 (20,5 30,5
0,3M 4,185 4,202 (8,87 9,25 (21,7 30,7
04M 3,828 3,986 | 8,87 9,27 (21,7 29,9
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Sekil 4.17. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun optimum elektrolit
konsantrasyonun belirlenmesi (50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit
hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.18. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun optimum elektrolit
konsantrasyonun belirlenmesi (13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi, dogal
pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Cizelge 4.6. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonun rejenerasyon 6ncesi ve
sonrast degerleri. Optimum elektrolit konsantrasyonu tespit edilirken

Elektrolit [Baslangic |Bitis Baslangic | Bitis gﬁiﬁﬂfg Bitis Sicaklik
Miktarlar1 | Volt Volt pH pH °C) (°C) A
0,05 M 15,87 14,47 7,4 8,72 |25,54 34,6 saatlik
0,1 M 4,781 5,331 7,79 8,95 25,95 38,05 rejener
02M 6,081 5904 |76 803 |19,.24 29,24 e
0,3M 5777 5,733 7,61 7,99 20,44 29,44

0,4 M 4,441 4,537 7,61 8,01 |20,44 28,64

4.3. Optimum pH’nin belirlenmesi

Borja ve arkadaslarinin 2021°de yaptig1 ¢aligmada ifade etikleri gibi pH, baz1 organik
kirleticilerin aktif karbon desorpsiyonuna yardimci oldugu i¢in elektrokimyasal
rejenerasyonda bakilmasi gereken Onemli parametrelerden biridir (Ferrandez-Gomez,

Cazorla-Amords, vd., 2021).

Bu doktora caligmasi kapsaminda optimum pH’y1 belirlemek igin 4 ile 10 degerleri
arasinda hem alkali hem de asidik ortamda her iki aktif karbon igin deneyler
gerceklestirildi. Sekil 4.19 ve Sekil 4.21°de goriildiigii gibi en yliksek rejenerasyon
verimine KBr ve NaBr elektrolitlerin dogal pH’larina yakin olan pH 8’de
gozlemlenmektedir. Genel olarak Sekil 4.19. ve Sekil 4.21°de bakildigi zaman Pi ve
arkadaglarinin (2022) ifade edikleri gibi aktif karbonun ¢ok ¢esitli pH kosullar1 altinda
yiiksek rejenerasyon kabiliyetine sahip oldugunu ve rejenerasyon etkisinin alkali kosullar
altinda daha iyi oldugunu goriilmektedir (Pi vd., 2022). McQuillan ve arkadaslarinin
(2018) yapmis olduklar1 c¢aligmadaki gibi genel olarak yiiksek pH degerlerinin
desorpsiyon, diisik pH degerlerinin ise oksidasyon reaksiyonlarini gelistirdiginden

bahsetmislerdir (McQuillan vd., 2018).

Ayrica aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyon ile ilgi ¢aligmalar gostermistir Ki
bazen diisik pH=2~4 (Narbaitz & Karimi-Jashni, 2012) degerlerinde bazen ise yiiksek
pH=13 degerlerinde daha iyi verim alina bilinir (Narbaitz & McEwen, 2012). Berenguer

ve arkadaslar1 fenol ile doyurmus aktif karbonla yaptiklar1 aragtirmada bu c¢alismaya
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benzer olarak alkali ortamda % 90°1ik maksimum verim elde etmistirler (Berenguer vd.,
2010a).

Calismanin bundan sonraki asamalarinda herhangi bir pH araylamasi yapilmamistir ve
her iki elektrolit i¢cin dogal pH (KBr=8,23, NaBr=7,79) ile devam edilmistir. Cilinkii pH
8 de elde edilen deger ile dogal pH’da elde edilen giderim verimi arasinda ki fark yok

denecek kadar azdir.

Sekil 4.21 ve Sekil 4.22” de ise elektriksiz ortamda pH etkisi arastirilmistir. Her ne kadar
ihmal edilebilecek seviyelerde de olsa bu grafiklerde de en iyi verim pH 8’de oldugu

goriilmektedir.

Cizelge 4.7 ve Cizelge 4.8’te rejenerasyon sonrasi ve oncesindeki ¢alisma kosullarindaki

degisimler sunulmaktadir.

Cizelge 4.7 ve Cizelge 4.8’te gosterildigi gibi proses sirasinda c¢ozelti pH'inda
degisiklikler gozlenmistir. pH 10 hari¢ diger biitiin pH degerleri baslangi¢ pH’sina gore
artis saglamistir. Bu davranis OH™ ve H* iyonlar aktif karbon tizerinde adsorbe edilebilir
ve aktif karbon ile temas etmeyen elektrotun reaksiyonu H* (anot) veya OH" (katot)
iyonlar liretmeye devam ettiginden pH artisina veya diislisiine neden olabilir (Acufia-

Bedoya vd., 2020; McQuillan vd., 2018).
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Sekil 4.19. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun optimum pH (4-10)
degerlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0.1 M KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif
karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi)
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Sekil 4.20. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun akim gegmeyen optimum pH
(4-10) degerlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0.1 M KBr, 13 g aktif karbon
miktari, 200 ml elektrolit hacmi)
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Cizelge 4.7. Metilen Mavisi ile doyurulan aktif karbonun rejenerasyon 6ncesi ve sonrast
degerleri. Optimum pH tespit edilirken

_ | Baslangig¢ | Bitis | Baslangic Baglangic Bitis Sicaklik
pH degerleri Bitis pH
Volt Volt | pH Sicaklik (°C) [ (°C)
4 3,89 402 |4 8,85 20,5 30
5 5,454 5554 |5 7,36 21,7 29,5 4 saatlik
6 5,418 5,516 |6 8,36 21,7 28,3 rejenerasyon
7 5,216 5579 |7 8,93 21,08 29,4 stiresi
8 6,166 6,058 |8 7,77 20,72 30,02
9 5,325 5518 |9 8,98 20,36 30,89
10 5,506 6,093 |10 9,26 20 28,25
100 FE—
—e— pH4
e pHS5
\% pH 6
A pH7
— & — pHS8
— —@—— pHI
<o pH 10

RE (%)
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Sekil 4.21. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun optimum pH (4-10)
degerlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0.1 M NaBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif
karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi)
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Sekil 4.22. Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun akim ge¢medigi
optimum pH (4-10) degerlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0,1 M NaBr, 13 g
aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi)

Cizelge 4.8. Piyasadan doygun elde edilen aktif karbonun rejenerasyon dncesi ve sonrasi
degerleri. Optimum pH tespit edilirken

.\ Bitis
pH Baslangic . Baslangig Bitis Baslangi¢
degerleri | Volt Bitig Volt | 1\, pH | Sicaklik (°C) (S(,lé‘;‘khk
4 7,024 8,183 4 8,5 21,856 35,70
5 6,33 6,665 5 8,79 23,056 34,00

4 saatlik
6 9,029 9,068 6 8,54 23,056 30,10 rejenerasyon
siiresi

7 6,286 6,584 7 8,95 22,436 30,76
8 6,681 6,874 8 8,99 21,716 31,38
9 9,889 9,334 9 8,88 21,716 32,25
10 8,74 8,756 10 9,04 21,356 29,61

51



4.4. Optimum Akim Yogunlugunun Belirlenmesi

Elektrokimyasal rejenerasyonda sadece akim yogunlugunun arttirilmast durumunda bile
rejenerasyon veriminin artabilecegi ve daha iyi sonug alinabilecegi goriilmektedir, bu da
akim yogunlugunu elektrokimyasal rejenerasyonda oOnemli bir parametre haline
getirmektedir (Karimi-Jashni, 2002). Ayrica akim yogunlugundaki artislarin aktif karbon
rejenerasyon verimliliginde artisa ve rejenerasyon siiresinde de azalmaya neden oldugu
iyi bilinmektedir (Garcia-Rodriguez vd., 2020). Sun ve ark. aktif karbonun rejenerasyon
verimliligindeki etkisi igin yaptiklari ¢alisma buna ornektir. Giderim veriminin 1,0 A'de
180 dakikada % 90 ve 3,0 A'de 100 dakikada ¢alistirildiginda ise % 98'e ulasabilecegini
kanitlamigtirlar buda enerji tikketiminde tasarruf saglayabilecegini gostermistir (Sun vd.,
2013). Ornegin, Brown ve Roberts’ in yaptig1 calismada karbon bazli bir adsorbanin
rejenerasyon verimliliginin artan akimla istikrarli bir sekilde arttigini, ancak daha sonra
akim yogunlugu 20 mA/cm?lik degerden sonra azalmaya basladigimi gdzlemistirler

(Brown & Roberts, 2007).

Calisma kapsaminda her iki aktif karbon i¢inde gerceklesen farkli akim yogunlugu da 25,
37,5, 50 ve 62,5 mA/cm? rejenerasyon verimi grafigi Sekil 4.23 ve Sekil 4.24°de
goriilmektedir. Her iki aktif karbon igin en etkin verimlilige 50 mA/cm? deki akim
yogunlugunda ulasilmistir. En disiik verimlilik ise yine her iki aktif karbon da 25
mA/cm?’te oldugu gdzlemlenmistir. Deneysel sonug, aktif karbonun rejenerasyon
veriminin rejenerasyon akimi yogunlugunun artmasiyla lineer olarak arttigini

gostermektedir, bu sonug Faraday yasasi ile uyumludur (Zhang, 2002).

Sekil 4.23 ve Sekil 4.24°de goriildiigii tizere akim yogunlugu artik¢a giderim verimi artig1
ama 62,5 mA/cm? ulastig1 zaman giderim veriminin diistiigii gdzlemlenmistir. Bu durum
ya aktif karbonun par¢alanma ihtimalinden dolayr ya da H20. yeniden O'ye
dontstiiriildiigic ve *OH olusumunu engelledigi veya *OH yiiksek akimlarda O'ye
doniistiiriildiigli icin ortaya ¢ikmis olabilir (Ye vd., 2022; You vd., 2013). Ayrica

optimum akim yogunlugu asildiktan sonra o6zellikle elektrotlarda hidrojen ve oksijen
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olusumuna yonelik ¢6zelti bozunmasi gibi artan yan reaksiyonlardan dolay1r giderim
veriminin stabilizesine veya diismesine sebep olabilir (McQuillan vd., 2018). Yiiksek
akim yogunluklar1 fazla kirleticilerin uzaklastirilmasina neden olsa da, bu durum elektrik
enerjisi tiiketimi artiracagi i¢inde uygun degildir (Can vd., 2014). Ayrica Cizelge 4.9 ve
Cizelge 4.10°da aktif karbonun rejenerasyonu sirasinda baslangic ve bitis sonrasi

degerleri gosterilmektedir.

100
A

—e— 25mA/cm?
e 37,5 mA/cm2
v 50 mA/cm?
A 62,5 mA/cm?

RE (%)

0 50 100 150 200
Zaman (dakika)

Sekil 4.23. Metilen Mavisi ile doyurulmus aktif karbonun optimum akim yogunlugunun
tespit edilmesi (0.1 M KBr, dogal pH, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi,
dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat)

Cizelge 4.9. Metilen Mavisi ile doyurulan aktif karbonun rejenerasyon dncesi ve sonrast
degerleri. Optimum akim yogunlugu tespit edilirken

Akim Baslangic | Bitis

Yogunluk Baslangic | Bitis | Bitis | Sicaklik Sicaklik

degerleri Volt Volt |pH (°C) (°C) 4 saatlik
25 mA/cm? | 4,591 4,755 (9,85 20,2 27,2 rejenerasyon
30 mA/cm? |5,225 5,116 | 9,25 20 28,06 stiresi
50 mA/cm? | 4,623 5,211 19,28 25,1 34,6

62,5 mA/cm?| 6,765 6,323 7,89 20,2 38
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Sekil 4.24. NaBr nin fakli akim yogunluk degerlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi
(0.1 M NaBr, 13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi)

Cizelge 4.10. Piyasadan doygun elde edilen aktif karbonun rejenerasyon 6ncesi ve sonrasi
degerleri. Optimum akim yogunlugu tespit edilirken

Akim Baslangic | Bitis

Yogunluk Baslangic | Bitis | Bitis | Sicaklik Sicaklik

degerleri Volt Volt |pH |(°C) (°C)

25 mA/cm? |5,812 5998 (9,2 |21,59 26,95 4 saatlik
30 mA/cm? |5,952 5809 [9,38 |22,54 29,87 rejenerasyon
50 mA/cm? |4,781 5331 (8,95 |25,95 38,05 siiresi
62,5 mA/cm?| 9,257 8,312 [8,95 |20,25 37

4.5. Optimum Rejenerasyon Siiresinin Belirlenmesi

Rejenerasyon siiresi prosesin ekonomik olmasi i¢in en dnemli parametrelerden biridir (M.
H. Zhou & Lei, 2006). Her iki aktif karbon igin farkli zamanlarda rejenere edilerek
optimum c¢alisma siiresinin tespit edilmesi amag¢lanmistir. Sekil 4.25’de goriildigii gibi
sirastyla 1, 2, 3 ve 4 saatlik rejenerasyon siiresi altinda sirasiyla % 74,04, % 81,36, %
97,21 ve % 99,73 giderim verimi elde edilmistir. Sekil 4.26’da goriildiigl gibi sirasiyla
1, 2, 3 ve 4 saatlik rejenerasyon siiresi altinda sirastyla % 50,78, % 69,59, % 70,82 ve %

98,78. Bu sonuglar rejenerasyon verimi i¢in rejenerasyon siiresinin dnemini ortaya
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koymustur. Rejenerasyon siiresi uzadigt zaman genel olarak rejenerasyon verimide
artmaktadir. Bu sonuglar, daha uzun rejenerasyon siiresinin daha yiiksek rejenerasyon
verimliligi ile sonug¢landigini o6ne siiren elektrokimyasal yontemlerle ilgili diger
calismalar ile tutarlidir (Chen vd., 2019; McQuillan vd., 2018; Narbaitz & Karimi-Jashni,
2009; Salvador vd., 2013; L. Wang & Balasubramanian, 2009). Daha uzun elektroliz
stirelerinde siirecin iki ana adimda gerceklestigini diisiindiirmektedir; birincisi daha
yiizeysel olarak adsorbe edilen Kirleticinin uzaklastirma reaksiyonu, ikincisi ise yavas
difiizyon nedeniyle daha uzun bir rejenerasyon siiresi gerektiren aktif karbonu daha dar
mikro gozeneklerine adsorbe edilen Kirleticinin uzaklastiriimasidir (Ferrandez-Gomez,
Ruiz-Rosas, vd., 2021). Yine de literatiirdeki veriler ile karsilastirildigi zaman 6rnegin
Acufia-Bedoya ve arkadaslarinin (2020) ¢alismasinda, % 76 aktif karbon rejenerasyonu
elde etmek i¢in 24 saatlik bir rejenerasyon siiresi gerekmistir (Acuna-Bedoya vd., 2020)
ve Zhou ve arkadaslar1 (2019) 12 saat sonra % 88,7 rejenerasyon verimliligine ulagmistir

(W. Zhou vd., 2019) rejenerasyon siiresinin kisa olmasi timit verici bir durumdur.

Bununla birlikte rejenerasyon siiresinin daha fazla artmasiyla oksidasyon yan iiriinleri
artigindan verimliligi azalabilir (Berenguer vd., 2010a). Yiiksek rejenerasyon siireleri
biliyiik enerji tilketimine neden olacagindan yiliksek maliyetler ortaya c¢ikacaktir

(Ferrandez-Gomez, Ruiz-Rosas, vd., 2021).
Ayrica Sekil 4.26 ve 4.27°de goriildiigi gibi elektriksiz ortamda giderim verimi yok

denecek kadar azdir. Cizelge 4.12 ve 4.13’de rejenerasyon Oncesi ve sonrast degerler

sunulmaktadir.
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Sekil 4.25. Metilen mavisi ile doyurulan aktif karbonun fakli zaman degerlerinin
rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0.1 M KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari,

200 ml elektrolit hacmi)
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Sekil 4.26. Metilen mavisi ile doyurulan aktif karbonun akim ge¢meyen fakli zaman
degerlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0.1 M KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif

karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi)
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Cizelge 4.11. Metilen Mavisi ile doyurulan aktif karbonun rejenerasyon 6ncesi ve sonrasi
degerleri. Optimum rejenerasyon siiresi tespit edilirken

Rejenerasyon Siiresi | Baglangic Bitis | Bitis | Baslangic Bitis
(saat) Volt Volt  |pH Sicaklik (°C) | Sicaklik (°C)
1 8,117 7,747 9,2 19,6 28,6
2 5,231 5,321 (9,38 20,1 29,1
3 5,125 6,013 |8,9 20 33,2
4 4,623 5,211 9,28 25,1 34,6
100 A AN
A
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RE (%)
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Sekil 4.27. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonun fakli zaman degerlerinin
rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0.1 M NaBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari,
200 ml elektrolit hacmi)
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Sekil 4.28. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonun akim geg¢medigi fakli
zaman degerlerinin rejenerasyon verimi-zaman grafigi (0.1 M NaBr, 13 g aktif karbon
miktari, 200 ml elektrolit hacmi)

Cizelge 4.12. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonun rejenerasyon dncesi ve
sonras1 degerleri. Optimum rejenerasyon siiresi tespit edilirken

Rejenerasyon Siiresi | Baslangic | Bitis Bitis | Baslangig gllct:laskhk
(saat) Volt Volt pH Sicaklik (°C) | (°C)

1 6,802 6,847 9,2 19,6 28,6

2 7,987 8,196 9,38 20,1 35,5

3 7,474 6,876 8,9 20 33,2

4 4,781 5,331 8,95 25,95 38,05
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4.6. Optimum Dongii Sayisinin Belirlenmesi

Optimum sartlar belirlendikten sonra énemli bir ticari etkiye sahip olan dongii sayis1 da
caligmada incelenmistir. Aktif karbonun tekrarlanan rejenerasyonu ayni ¢calisma kosullar
altinda gerceklestirilmistir. Her iki aktif karbonun rejenerasyonunda elektrokimyasal
islemin etkinligi 6 ardisik adsorpsiyon/rejenerasyon dongiisii boyunca izlenmistir. Sekil
4.29 ve Sekil 4.30' da sunulan sonuglar, genel olarak, ilk dongiide olduk¢a 6nemli ytiksek
rejenerasyon veriminin elde edildigini ancak rejenerasyon siirecinin verimliliginin daha
sonraki dongiilerde azaldigini tespit edilmistir. Ilk rejenerasyon dongiisii sonrasinda aktif
karbonun yapisinda bozulmalara sebep oldugu i¢in rejenerasyon verimi giderek diismiis
olabilir (Zhang vd., 2002). Bu ¢alismada da benzer sonuglar elde edilmistir. Sekil 4.29°da
sirastyla dongili sonrasi rejenerasyon giderim verimleri % 99,73, % 95,85, % 88,97,
% 86,18, % 86,18 ve % 83,83 iken Sekil 4.30” ki durum % 98,78, % 90,85, % 83,97,
% 81,18, % 78,83 ve % 68,55°dir.

Bu sonuglar, elektrokimyasal rejenerasyon yonteminin tekrarlanan dongiilerde bile
nispeten yiiksek bir verimlilikte tutulabilecegini gostermektedir. Zhou ve Lei 2006’ da
yaptiklar1 ¢alismada ilk rejenerasyonda % 89,4’liik bir giderim elde ederken 5’inci
rejenerasyonda % 77,7°1ik bir giderim elde ettiklerini ifade etmislerdir (M. H. Zhou &
Lei, 2006). Elektrokimyasal yontemle aktif karbon rejenerasyonu 8 dongiiyle arastiran
Santos ve arkadaglar1 ilk donglide uygulanan akim tiiriine (anodik veya katodik)
bakilmaksizin, sirasiyla % 79 ve % 84 rejenerasyon verimini elde etiklerinin ifade
etmistirler. Ancak rejenerasyon siirecinin verimliliginin azalarak anodik veya katodik
dongii i¢in 8 dongiiden sonra sirastyla % 13 ve % 67 degerlerine ulastigini gormiistiirler
(Santos vd., 2022). Bu doktora c¢alismasinda elde edilen verilerde literatiir ile uyum
saglamaktadir. Belki de her dongiiden sonra aktif karbon mikro gozeneklerin yok
olmasindan dolay1 yiizey alaninin azalmasina neden oldugu i¢in giderim verimi giderek

diismiis olabilir (L. Wang & Balasubramanian, 2009).
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Sekil 4.29. Dongii sayisinin tespiti (0,1 M KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari,
200 ml elektrolit hacmi, rejenerasyon siiresi 4 saat)
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Sekil 4.30. Dongii sayismin tespiti (0,1 M NaBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari,
200 ml elektrolit hacmi, rejenerasyon siiresi 4 saat)
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4.7. Enerji Tiiketiminin Hesaplanmasi

Son olarak optimum sartlar altindaki rejenere adsorbanin kilogram basina enerji tiiketimi
her iki aktif karbon tiirli i¢in incelenmistir. Enerji tiikketimi hesabi1 metilen mavisi ile
doyurulan ve piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbon i¢in 5,211 V ve 5,331 V
altinda sirastyla 1,12 ve 1,16 kWsa/kg olarak hesaplanmistir. Sekil 4.31 ve Sekil 4.32 *de
goriildiigii gibi her iki karbon igin zamanla enerji tiikketim hesabi artmaktadir. Aktif
karbonun elektrokimyasal rejenerasyonu icin farkli ¢alismalarda da benzer sonuglar

bulunmustur (Alvarez-Pugliese vd., 2019; Brown & Roberts, 2007; de Mello vd., 2022).

Giiniimiizde endiistriyel olarak kullanilan termal rejenerasyonun etkili sicakligini
korumak i¢in gereken yiiksek enerji tiikketimi nedeniyle pahali bir siire¢ oldugu g6z dniine
alindiginda, bu veriler ile aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyon sisteminin
uygulanabilirligini dogrulamak i¢in ¢ok dnemlidir (Ohyama vd., 2009; Trellu vd., 2018).
Mikrodalga rejenerasyon yontemi kullanilarak Pan ve digerleri (2016) tarafinda
gelistirilen ve sadece % 85’lik bir rejenerasyon verimi elde edebilmek igin 928 kWsa/kg
elektrik enerjisi tilketimi hesaplamistirlar (Pan vd., 2016). Bu calismada elde edilen
veriler Pan ve digerleri (2016) tarafindan yapilan ¢alisma ile karsilastirildigi zaman daha
avantajli oldugu ortaya konulmaktadir. Ayrica aktif karbonun tasima asamasindaki
tasarruflar g6z oniine alindiginda elektrokimyasal yontemini diger yontemlere gore daha

ekonomik hale getirmektedir (Acufia-Bedoya vd., 2020).
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Sekil 4.31. Metilen mavisi ile doyulan aktif karbonun optimum sartlar altindaki enerji
tiiketimi-zaman grafigi (0.1 M NaBr, 13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi)
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Sekil 4.32. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbonun optimum sartlar altindaki
enerji tiiketimi-zaman grafigi (0,1 M KBr, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml elektrolit

hacmi)
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5. SONUC ve ONERILER

Bu tez ¢alismasi ile Sn/Sb/Ni/-Ti kafes anodu ve Pt-Ti katodu kullanilarak hem metilen
mavisi ile doyurulmus hem de piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbonun
elektrokimyasal rejenerasyonu i¢in gerekli olan optimum sartlar incelenmistir. Optimum
sartlar belirlendikten sonra adsorpsiyon rejenerasyon dongii sayisi ortaya konulmustur.
Calismanin son basamaginda her iki aktif karbon i¢in optimum sartlar altindaki enerji
tilketim hesaplanmistir. Boylelikle giincel olarak kullanilan termal rejenerasyon igin

alternatif bir rejenerasyon yontemi ortaya konulmasi amaglanmaistir.

Calismada elektrolit tiiri, elektrolit konsantrasyonu, baslangic pH, akim yogunlugu,
rejenerasyon siiresi ve rejenerasyon dongii sayisi gibi isletme parametrelerinin aktif
karbonun rejenerasyonu tizerindeki giderim verimliligi etkileri detayli olarak arastirilmig

ve acgiklanmustir.

Metilen mavisi ile doyurulan aktif karbonun rejenerasyonu calismasi neticesinde elde

edilen sonuclar

e Deneylerde ilk olarak etkin elektrolit tiiriiniin tespit calismalari yapilmistir.
Metilen mavisi ile doyurulan aktif karbon g¢alismasinda optimum elektrolit
tiiriiniin belirlenmesi icin 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml elektrolit
hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat sabit tutularak 10 (Na2SO4, K2SOa,
NaCl, KCI, KI, Nal, KBr, NaBr, KF ve NaF) farkli elektrolit tiiriiniin 0,1 M
konsantrasyonun da hem elektrik verilerek hem de elektrik verilmeden etkileri
incelenmistir. En yiiksek rejenerasyon verimine % 99,73 ile KBr’ de elektrolitinde
elde edilirken en diisiik giderim verimine ise % 66,89 ile NaF elektrolitinde elde
edilmistir.

e Optimum elektrolit tiirii belirlendikten sonra optimum elektrolit konsantrasyon
tespiti ¢aligmalar1 gergeklestirilmistir. Bu arastirma kapsaminda KBr elektroliti
0,05, 0,1, 0,2, 0,3 ve 0,4 M konsantrasyonu denenmistir. En iyi rejenerasyon

verimine 0,1 M elektrolit konsantrasyonun elde edilirken en diisiik rejenerasyon
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verimin ise % 83,97 ile en yiiksek konsantrasyon degeri olan 0,4 M’de oldugu
gorilmiustir.

Elektrokimyasal rejenerasyonu etkileyen parametreler arasinda olan baslangi¢
pH’in optimum degerinin tespiti i¢in 4, 5, 6, 7, 8, 9 ve 10 pH degerlerinde
caligmalar gerceklestirilmistir. Arastirma asamasinda ¢alisma kosullari; 0,1 M
KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi sabit tutularak
incelenmistir. Calisma sonucunda en yiiksek rejenerasyon verimine % 98,78 ile
pH 8’ elde edilmistir. Dogal pH olan 8,23’te elde edilen rejenerasyon verimi %
99,73 oldugu i¢in ¢alismalarda herhangi bir pH ayarlamasi1 yapilmadan dogal pH
ile devam edilmistir.

Sn/Sb/Ni-Ti anodu ve Pt/Ti katodu kullanildig: elektrokimyasal yontem ile aktif
karbon rejenerasyonunda akim yogunlugu parametresinin optimize c¢aligmalari
yapilmistir. Akim yogunlugun etkisinin arastirilmasi i¢in 25 mA/cm? ile 62,5
mA/cm? arasinda ki farkli degerlerde gergeklestirilmistir. Yiiksek rejenrasyon
verimine 50 mA/cm?’de oldugu tespit edilmistir. En diisiik rejenerasyon verimine
% 83,27 ile 25 mA/cm? akim yogunlugunda bulunmustur. En yiiksek akim
yogunlugu olan 62,5 mA/cm? ise rejenerasyon verimi % 96,60 oldugu
goriilmustiir. Yiksek akimin hem maliyet olarak getirisi oldugu hem de diisiik
verim elde edilmesinden dolayr ¢aligma da ki optimum akim yogunluguna 50
mA/cm? olarak karar verilmistir.

Caligmada optimizasyon parametrelerinden bir tanesi de aktif karbon
rejenerasyonun siiresidir. Optimum rejenerasyon siiresinin tespit etmek i¢in
calisma kapsaminda 0,1 M KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari, 200 ml
elektrolit hacmi sabit tutularak rejenerasyon siiresi 1 ile 4 saat arasinda
gerceklestirilmistir. Rejenerasyon siiresi artikca rejenerasyon giderim verimi
%74,04’ten % 99,73’e artmistir. En diisiikk giderim verimine en kisa siirede
goriilmesi bir¢ok caligsma ile ortaya konulmustur.

Siirdiiriilebilir bir adsorpsiyon-rejenerasyon siirecinin ortaya konulabilmesi igin
yapilan diger calisma ise dongii sayisinin tespitidir. Bunda onceki adamlarda
belirlenen optimum sartlar altinda (0,1 M KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon

miktart, 200 ml elektrolit hacmi, rejenerasyon siiresi 4 saat ve dogal pH) dongii
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sayist tespit edilmistir. Toplam 6 adsorpsiyon-rejenerasyon dongiisii sonucunda
giderim verimi % 99,73’ten % 83,83 e diistiigii goriilmiistiir

Optimum sartlar belirlendikten sonra yapilan son arastirma aktif karbonlarin
elektrokimyasal rejenerasyonu igin gerekli enerji tiiketimi hesabinin ortaya
konulmasidir. Metilen mavisi ile doyurulan aktif karbon i¢in 5,211 V altinda Ki

enerji tikketimi 1,12 KWsa/kg olarak hesaplanmuistir.

Pivasadan dovgun olarak elde edilmis aktif karbonun rejnerasyonu neticesinde elde

edilen sonuclar

Metilen mavisi ile doyurulmus aktif karbon calismasinda oldugu gibi piyasadan
doygun olarak elde edilmis aktif karbonda da ilk asama olarak optimum elektrolit
tiiriiniin tespiti arastirmalar1 yapilmistir. Bu kapsamda 50 mA/cm?, 13 g aktif
karbon miktari, 200 ml elektrolit hacmi, dogal pH ve rejenerasyon siiresi 4 saat
olarak sabit tutularak Na>SO4, K2SO4, NaCl, KCI, Kl, Nal, KBr, NaBr, KF ve
NaF elektrolitin rejenerasyon verimi iizerine etkileri arastirilmigtir. Elektrolit
tiirlerinin rejenerasyon verimleri sirastyla % 49,13, % 53,31, % 56,36, %59,84, %
36,06, % 62,89, % 93,73, % 98,78, % 56,21 ve % 46,61 olarak tespit edilmistir.
En yiiksek rejenerasyon verimine % 98, 78 ile NaBr elektrolitinde ve buna en
yakin degerin % 93,73 ile KBr elektrolitinde oldugu goriilmiistiir. Caligmanin
diger asamalarinda NaBr elektroliti ile devam edilmistir.

Calisma kapsaminda 0,05, 0,1, 0,2, 0,3 ve 0,4 M’ye sahip NaBr elektrolitin farkli
konsantrasyonu denemeleri yapilmistir. En iyi verim % 98,78 ile 0,1 M de
belirlenirken en diisiik verim ise % 57,23 ile 0,4 M’de tespit edilmistir.

Aktif karbonun elektrokimyasal yontemi ile rejenerasyonu arastirma kapsaminda
optimum baslangic pH degerini belirlemek i¢in dogal pH dahil olmak iizere 8
farkli (4, 5, 6, 7, 8, 9 ve 10) pH degerinde calismalar yapilmistir. Arastirma
asamasinda ¢alisma kosullar1; 0,1 M NaBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktari,
200 ml elektrolit hacmi sabit tutularak incelenmistir. Calisma sonucunda pH= 8
de % 98,78 giderim verimi oldugu gozlemlenirken dogal pH olan 7,79 da ki

giderim verimi de pH 8 ile benzerlik gostermistir. Dolayisiyla her hangi bir
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baslangi¢ pH ayar1 yapilmadan bundan sonra ki arastirmalara dogal pH ile devam
edilmistir.

Akim yogunlugunun aktif karbon rejenerasyonu iizerinde ki etkisini aragtirmak
icin 25, 37,5, 50 ve 62,5 mA/cm? farkli akim yogunlugu altinda calismalar
gergeklestirilmistir. Akim yogunlugu artikga rejenerasyon verimi sirasiyla
% 56,67, % 60,29, % 98,7 ve % 78,83 olarak tespit edilmistir. Yiiksek akim
yogunlugunda diisiik giderim verimi elde edildigi icin calismalara 50 mA/cm?
akim yogunlugunda gergeklestirilmistir.

Piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif karbon rejenerasyonu i¢in etkin degeri
arastirtlan bir diger faktor ise rejenerasyon siiresidir. Rejenerasyon siiresi 1 saatten
4 saate ¢ikildig1 zaman rejenerasyon giderim NaBr elektroliti i¢in % 50,78’den
% 98,78’e yiikselmistir. Uzun rejenerasyon siirelerinde elektrolitin rengi seffaf
renkten koyu kahverengine dogru arttigi gozlemlenmistir. Bu durumun aktif
karbonun pargalanmasindan dolayi olma ihtimali vardir.

Optimum sartlar belirlendikten sonra piyasadan doygun olarak elde edilmis aktif
karbon igin optimum sartlar altinda adsorpsiyon-rejenerasyon deneylere tabi
tutulmustur. Bu islem 6 kere tekrarlanmistir. Her dongiiden sonra giderim
veriminin azaldig tespit edilmistir. Giderim verimi 6. dongiiden sonra NaBr
destek elektroliti i¢in % 98,78’den % 68,55°e diigsmiistiir. Bu durum aktif karbon
tizerindeki por caplarinin her dongliden sonra daha da bozunmasindan
kaynaklanmig olabilir.

NaBr elektroliti ile gergeklestirilen aktif karbon rejenerasyonu igin optimum
sartlar (0,1 M KBr, 50 mA/cm?, 13 g aktif karbon miktar1, 200 ml elektrolit hacmi,
rejenerasyon siiresi 4 saat, dogal pH) belirlendikten sonra yapilan son arastirma
aktif karbonun elektrokimyasal rejenerasyonu igin gerekli enerji tiiketimi
hesabinin ortaya konulmasidir. Piyasadan doygun olarak elde edilen aktif karbon

icin 5,331 V altinda ki enerji tiiketimi 1,16 kWsa/kg olarak hesaplanmistir.

Esasen aktif karbonun kendisi de iyi bir anot materyali olup elektrokimyada yaygin
kullanim alanlarina sahiptir (grafit, grafen, BDD anot vs.). Bu 6zelligi ayn1 zamanda bize
adsorpsiyon prosesi sonucu olusan atik aktif karbonun rejenere edilerek kullanim firsatini

olanak sunmaktadir. Giiniimiizde kullanimi yiiksek olan rejenerasyon yontemleri
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diisiiniildigli zaman ya pahali yada verimsiz olmasi yaninda tutulan Kkirleticilerin

konsantre bir sekilde tekrar ¢cevreye sorun olma potansiyeli teskil etmektedir.

Bu c¢alisma ile Sn/Sb/Ni-Ti kafes anodu ve Pt/Ti katodu kullanilarak aktif karbonun
elektrokimyasal giderimi i¢in umut verici bir teknik oldugu sonucuna varilmistir. Bu
veriler 15181nda elektrokimyasal rejenerasyonun piyasada kullanilan yontemlere alternatif
olabilecegi ifade edilebilir. Ayrica termal rejenerasyon yontemine alternatif olarak
endiistriyel Olgeklerde de elektrokimyasal rejenerasyon yontemi kullanilabilecegi
diisiiniilmektedir. Aragtirmalarda genelde kullanilan BDD anot ve elektrolit tiirii ise
NaCl’dir, bu ¢alisma ile arastirmalarda kullanilan anot ve elektrolit ¢esitlerine zenginlik

kazandirilmastir.

Sonug olarak, elektrokimyasal rejenerasyon yontem ile aktif karbon rejenerasyonun daha
verimli, kontrollii ve ¢evre dostu bir sekilde gerceklesmesi saglanmistir. Daha diisiik
enerji tiiketimi, kontrol edilebilirlik ve cevresel etkilerin azalmasi gibi avantajlariyla
elektrokimyasal rejenerasyon, aktif karbonun rejenerasyon siirecinde 6nemli bir yer
tutugu ortaya konulmustur. Ulkemizde bu yéntemin heniiz yaygin olarak kullanilmamasi,

bu potansiyelin heniiz tam anlamiyla kesfedilmemis olmasindan kaynaklana bilinir.

Caligmanin amaci aktif karbonlarin elektrokimyasal rejenerasyonu oldugu i¢in elektrolit
cozeltisinde gerceklesen reaksiyonlar arastirilmamistir. Calismanin bu asamast daha

sonra ki arastirmalarda kapsamli olarak incelenerek ortaya konuluna bilinir.

Ayrica bu doktora ¢aligmasi sirasinda deneyler laboratuvar ortaminda gergeklestirildigi
icin gercek bir sistemde goriilmeyen ve tespiti bu ¢alismayla ortaya net bir sekilde ortaya
konulamayan sorunlarla karsilasmak miimkiindiir. Bu sorunlarin net bir sekilde ortaya
konula bilmesi i¢in bu c¢alismada ki gibi kesikli degil siirekli ¢aligilan bir adsorpsiyon-

rejenerasyon sisteminde calisan pilot bir sistemin kurularak incelenmesine gerek vardir.
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