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OZET
Yiiksek Lisans Tezi

YENI ULTRAFILTRAﬁYON MEMBRANLARIN URETIMI VE SULU
COZELTILERDEN AGIR METALLERIN UZAKLASTIRILMASINDA
KULLANIMI

Funda MAVILI
Afyon Kocatepe Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Kimya Miihendisligi Anabilim Dal1
Damisman: Doc. Dr. Cemal CIFCI

Bu c¢alismada; ilk olarak poli(vinil pirilidon)-poli(vinil alkol)/seliiloz kompozit
membranlar tiretildi ve karakterize edildi. Daha sonra bu membranlarin komplekssiz ve
kompleks ajan varliginda Fe(IIl) ve Cu(Il) iyonlarinin sulu ¢6zeltilerden ayrilmasinda
kullanilmistir. Bu amagla metal iyonlarinin tutulmasimi artirmak i¢in aljinik asit ile
komplekslestirilmistir. Filtrasyon ¢alismalar1 kesikli ultrafiltrasyon hiicresi kullanilarak
yapilmistir. Bu calisma i¢in basing, pH ve c¢ozelti konsantrasyonu parametreleri

secilmistir.

Bu caligmalarin neticesinde %2(m/w) poli(vinil pirilidon)-%2(m/w) poli(vinil
alkol)/seliiloz kompozit membrani kullanilarak aljinik asit varliginda 400 dev/dk hizda
40 Psi basingta ve pH 3’te 0,3x10™ M Fe(III) i¢in %80 olarak bulunmustur. Yine Cu(Il)
iyonlari i¢in en yiiksek tutulma Aljinik asit varliginda, pH 6’da, 30 Psi basingta ve
0,5x10* M Cu(Il) konsantrasyonunda ve 400 dev/dk hizda %2(m/w) poli(vinil
pirilidon)-%2(m/w) poli(vinil alkol)/selilloz kompozit membran1 kullanilarak %82,9

olarak bulunmustur.
2019, ix + 57 sayfa

Anahtar Kelimeler: Kompozit membran, Ultrafiltrasyon, Kompleks ajan, Metal

uzaklastirma.



ABSTRACT
M.Sc.Thesis

THE PRODUCTION OF NEW ULTRAFILTRATION MEMBRANES AND USING
IN REMOVAL OF HEAVY METALS FROM AQUEOUS SOLUTIONS

Funda MAVILI
Afyon Kocatepe University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Chemical Engineering

Supervisor: Assoc. Prof. Cemal CIFCI

In this study firstly prepared new poly(vinyl pyrrolidone)-poly(vinyl alcohol)/cellulose
composite membrane and characterized. Then this new membrane was applied for
removing Fe(l1l) and Cu(ll) ions from aqueous solutions for absence and presence of
complexing agent. For this purpose metal ions were complexed by using alginic acid for
enhancing the retention. The filtration studies were done by using batch stirred
ultrafiltration cell. Some parameters were selected for these studies such as pressure, pH

and concentration of solution.

As a result of these studies maximum retention was found as 80 % for 0,3x10™ M
Fe(l11) solutions at a velocity of 400 rpm, pressure of 40 Psi and at pH 3 in the presence
of alginic acid by using 2 (w/v) % poly(vinyl pyrrolidone)- 2 (w/v) % poly(vinyl
alcohol)/cellulose composite membrane. The maximum retention for Cu(ll) solutions
was also found as 82,9 % by using 2 (w/v) % poly(vinyl pyrrolidone)- 2 (w/v) %
poly(vinyl alcohol)cellulose membrane when filtration was carried out in the presence
of AA at pH 6,0, pressure of 30 Psi, concentration of 0,5x10 M Cu(ll) solutions and
velocity of 400 rpm.

2019, ix + 57 pages

Keywords: Composite membrane, Ultrafiltration, Complexing agent, Metal removal.
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1. GIRIS

Membranla ilgili ilk ¢caligmalar 18. yy bilim insanlari ile baslamistir. Abbe Nolet 1748’
de suyun bir zardan karsiya gecisini "ozmoz" kelimesi ile tanimlamistir. 19. yy ve 20.
yy’ 1n baglarinda membranlar laboratuarlarda kullanilarak teoriler gelistiriliyordu.
1887’ de cozeltilerin ozmotik basinglarinin dlglimiinde membranlar kullanildi. 1907°de
Bechhlod nitroseliiloz bir membran elde edebilmek igin teknik gelistirdi ve ardindan
bilim insanlar1 bu teknigi ilerlettiler. 1930’larin basinda ise nitro seliilloz membranlar
ticarilesti. Membranlarin ilk 6nemli uygulamalart ise II. Diinya Savasi sonrasinda igme
sulariin test edilmesiyle olmustur. Su kaynaklarinin giivenirliginden emin olmak i¢in
filtrelere gerek duyulup bunlarin arastirilmasi i¢in yapilan g¢aligmalar desteklenmistir.
1960’ larda modern membran biliminin temel ilkeleri gelistirilse de ¢cok yavas olmalari,
seciciliklerinin az olmasi ve maliyet gibi nedenlerden dolayr membranlar
laboratuarlarda ve kiiglik endiistriyel uygulamalarda kullanilabilmistir. 1960-1980
yillart arasinda membran teknolojisinin gelisiminde Onemli c¢alismalar yapilip
gelismeler kaydedildi. Gelistirilen siireclerle birlikte ¢ok ince segici tabakaya sahip
membranlar olusturuldu. 1980’11 yillarla birlikte mikrofiltrasyon, ultrafiltrasyon, ters
ozmoz, elektrodiyaliz membranlar1 liretilmeye baslamistir gelisimleri ise glinlimiizde

devam etmektedir (Sarithan 2015).

Membran teknolojisindeki gelismelerle membranlarin kullanimi giinden giine artarak
isletmeler i¢in ekonomik avantajlari, membran prosesin diger ayirma prosesleri ile
kolayca birlesebilmesi, ilave kimyasal gerektirmemesi, tasmabilirliginin kolay olmasi
ve enerji tilkketiminin diisiik olmas1 agisindan avantaj saglayip ilgi cekmeye baslamistir

(Aydin 2018).



Agir metallerin cogu kirletici ve toksik olarak nitelendirilmektedir. Bir¢ok endiistri atik
sularindan nehir, gol, deniz ile diger dogal sular ile karisarak bitkiler ve hayvanlar i¢in
toksik etki olusturarak insan sagligina da olumsuz etki etmektedir (Aksoy 2012). Dogal
kaynaklarin, ¢evrenin ve canlilarin korunmasi diinya genelinde onemli bir konudur.
Tehlikeli atiklarin en iyi sekilde, en az zararla ve az enerji kullanilarak aritilmasi

tizerinde durulmasi gereken bir konudur.

Sulardan agir metallerin uzaklastirilmasi ig¢in ¢esitli  yontemler kullanildigi
bilinmektedir. Membranlarda bu yontemlerden biridir. Yapilan bu c¢alismada da
laboratuar ortaminda {iretilen kompozit bir membran kullanilarak suda ¢oziinmiis
haldeki agir metallerin ¢ozeltilerinden ayrilmasiyla ilgili analizler yapilmistir. Bunun

icin agir metal olarak demir ve bakir kullanilmistir.



2. LITERATUR BILGILERI

2.1 Membran Tanim

Membranlar ayirma, deristirme ve saflastirma siire¢lerinde iki fazi ayiran secici

gecirgen bir yap1 olarak tanimlanmaktadir.

Membranlar ayirma islemlerinde 6nemli bir yere sahiptir. Siiriicii bir kuvvet ile ¢esitli
sivi ve akigkanlart se¢imli olarak ayirabilen ince bir bariyerdir (Saka 2017). Segici
terimi membran veya membran prosesine ait bir terimdir (Aydin 2018). Ayirma islemi
membranin fiziksel ve kimyasal 6zellikleriyle belirlenmektedir. Membran proseslerde
ayirma islemi basing farki, konsantrasyon farki, elektriksel potansiyel farki ve sicaklik

farkinin biri veya birkagiyla olusturulan itici bir giligle gerceklesir.

Membranlar, yar1 gegirgen bir yapiya sahiptirler. Membrana ve galisilan ¢6zeltinin
ozelligine bagli olarak, maddelerin bir kismi membrandan gegebilirken bir kismi
yiizeyde tutulur. Bu durum iki model ile agiklanabilir; ¢oziinme-diifiizyon ve gozenek
akis modeli. Cozlinme-difiizyon modelinde membran tarafindan siiziilmesi beklenen
madde membran igerisinde ¢6ziinmekte ve basing sabit Kalarak bir taraftan digerine
gecerken yalnizca konsantrasyonda bir degisim olmaktadir. G6zenek akis modelinde ise
gozeneklerden bazi maddeler gecebilirken bazilart gecemeyecek biiylikliiktedir.
Giliniimiizde membran sistemlerinin birgogunda goézenek akis modeli kullanilmaktadir.
Sekil 2.1’de membranlarda gergeklesen ¢esitli kiitle aktarim mekanizmalari

gosterilmektedir (Saka 2017).
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Sekil 2. 1 Membranlarda gergeklesen ¢esitli kiitle aktarim mekanizmalar1 (Gtirel ve
Biiyiikgiingor 2015).



2.2 Membranlarin Siiflandirilmasi

Membranlar ¢aplarina gore, morfolojilerine gore, malzemesine gore ve geometrik
sekillerine gore siiflandirilabilmektedir. Sekil 2.2 de membranlarin siniflandirilmasi

tablo seklinde gosterilmektedir.

Membranlarin
Siniflandiriimasi

pE— R | ) | ] :
Capina Gore Morfolojisine Malzemesine Geometrik
y Gore Gore Sekline Gore

Siniflandirma

D—

Ters osmoz

Siniflandirma

Siniflandirma

Siniflandirma

™

Sekil 2. 2 Membranlarin siiflandirilmasi.

. . Yogun-Kompozit Organik Plaka ve Cergeve
Mikrofiltrasyon Membranlar Membranlar Membranlar
- )
Simetrik- inorganik Spiral Sarimli
Ultrafiltrasyon Asimetrik 5 P
Membranlar Membranlar
Membranlar
L —
. Tubiler
Nanofiltrasyon Membranlar

Bosluklu Elyaf
Membranlar

 —



2.2.1 Membranlari capina gore siniflandirma

Membranlar gézenek boyutlarina gére mikrofiltrasyon, ultrafiltrasyon, nanofiltrasyon

ve ters osmoz olarak siniflandirilabilmektedirler.

Cizelge 2. 1 Membranlarin 6zellikleri (Aydin 2018).

Proses Itici giic Siiziintii Tutulan
Mikrofiltrasyon Basing Asili pargaciklar, Su Cozlinmiis
sivilar, Su
Ultrafiltrasyon Basing Biiytik pargaciklar, Su Kiigtik
molekiiller,
Su
Nanofiltrasyon Basing Kii¢iik pargciklar, Su,
Cozlinmiis asitler, Su Cozlinmemis
asitler
Osmoz Kimyasal potansiyel Coziinenler, Su Su
Ters Osmoz Basing Tim Coziinenler, Su Su

2.2.1.1 Mikrofiltrasyon (MF)

Genellikle 0,05-5 pum arasinda gozenek boyutuna sahip olmakla birlikte kolloidal
maddeler, virlis ve bakterilerin giderilmesi amaciyla kullanilmaktadir. 0,2-3 bar
arasindaki basinglarda calisilmaktadir. Ters osmoz, nanofiltrasyon membranlarinin
kullanim1 daha fazla olsa da ters osmoz ve nanofiltrasyondan once ©On aritmada
kullanilabilir (Kavustu 2016, Saka 2017). Mikrofiltrasyon islemi sematik olarak

Sekil 2.3’de gosterilmektedir.
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Sekil 2. 3 Mikrofiltrasyon islemi (Eris 2017).

2.2.1.2 Ultrafiltrasyon (UF)

Bu membranlar 0,05-1 nm arasinda gézenek boyutuna sahiptir. Bu islemde tutulma
molekiil biyiikliigline bagli olmanin yam sira iyonik yiikiine ve sekline de baglidir.
Ancak iyonik olmayan maddeleri de alikoyar (Kavustu 2016).

Ultrafiltrasyon membrani isletme agisindan mikro filtrasyona benzemekte ters ozmoz
ile ayni prensibe bagli bir proses sistemidir. Ultrafiltrasyon isleminde membran iki
tabakaya sahiptir. Ust kisimda normal filtrasyon islemi gergeklesirken alt kisimda ise
¢ozlinmiis olan molekiiller ile kii¢iik olan partikiiller ayrilmaktadir (Saka 2017). UF
sistemi gida, tekstil, otomotiv, su aritim sistemi gibi bir¢ok alanda kullanildig: gibi atik
suyun aritilmasinda da 6n aritma amagli kullanilmaktadir (Kavustu 2016). Ayrica viriis,
protein, enzim ve organik maddeleri ayirma kapasitesine sahiptir (Giliglii 2018).

Ultrafiltrasyon sisteminin semas1 Sekil 2.4’te gosterilmektedir.
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Sekil 2. 4 Ultrafiltrasyon islemi semas1 (Saka 2017).

2.2.1.3 Nanofiltrasyon (NF)

Bu membranlar ¢ap1 0,001 p dan biiyiik olan maddelerin ¢ozeltilerinden ayrilmasinda
kullanilir (Kavustu 2016). Gozenek caplart ise 0,005-0,001 um arasindadir (Giiglii
2018). Gozenek capina gore UF ile TO arasinda kalmaktadir. Daha ¢ok kompozit
membranlarin kullanildig1 bu proseste ters osmoza gore daha az basinca ihtiya¢ duyulur
(Sarthan 2015). Tek degerlikli iyonlarin tutunmasi diisiik ¢cok degerlikli iyonlarinki ise
yiiksektir (Kavustu 2016). Sekil 2. 5’ te nanofiltrasyon islemi sematik olarak

Proteinler, makro
v molekiiller,
viriisler

8 Diisiik molekiil
agirlikli bilesikler,
Multivalent ve
Monovalent iyonlar,
Su

gosterilmektedir.
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Sekil 2. 5 Nanofiltrasyon islemi (Eris 2017).



2.2.1.4 Ters Osmoz (TO)

Osmoz, bir sivinin (6rnegin su) bir etki olmadan bir zardan gegerken olusturdugu
islemdir. Bu zar (membran) suyun ge¢mesine izin verirken tuz gibi molekiiller daha zor
gecer. Konsantrasyon dengelenmeye ¢alisilir. Konsantrasyon az olandan g¢ok olana

dogru bir gegis gergeklesir. Bu kendiliginden olan bir iglemdir (Nur 2019).

Ters o0smoz(TO) ise bu durumun tersidir. Yiiksek basing altinda (30-100 bar) 0,0001-
0,001y arasindaki partikiilleri tutabilmektedir (Kavustu 2016).

Ters osmoz prosesinde su membran yiizeyine paralel bir sekilde hareket eder. Basincin
farkli oldugu membranin her iki tarafinda saf olmayan su i¢cindeki maddelerden ayrilip
saf olarak membranin diger tarafina gecer. Saf olmayan su membran boyunca hareket
eder ve kalan suyun miktar1 azalarak madde miktar: artar. Kalan su ile birlikte ayrilacak
olan maddeler ters osmoz cihazindan ayrilir. Ters 0smoz islemi sematik gosterimi Sekil

2.6’da gosterilmistir.

Uygulama basinct
AP,

Osmotik basing

Membran

F E Membran ; I Membran
h\u N \— i

| — \. | _\L
|\_|-P| | _i_b I | T |
I oo v

Saf su Tuzlu su Saf su Tuzlu su Saf su Tuzlu su
AP<AP, AP=AP, AP,>AP,
OSMOz DENGE TERS OSMOZ

Sekil 2. 6 Ters osmoz isleminin sematik gosterimi(Yasa 2009).



2.2.2 Membranlar yapisi1 ve morfolojisine gore siniflandirma

Membranlar morfolojilerine gore yogun-kompozit, simetrik-asimetrik olarak
smiflandirilabilmektedirler (Giiglii 2018). Membran morfolojisi membran performansini
onemli Ol¢iide etkilemektedir. Simetrik membranlar kalinliklar1 10-200 um arasinda
degismektedir. Asimetrik membranlarin da kalinliklar1 yaklasik olarak aynidir ( 10-200
um) fakat bu membranlar 50-150 um ye sahip gézenekli bir tabaka ve 0,5 um lik yogun
bir iist tabakaya sahiptirler. Asil ayirma islemi de bu kisimda gerceklesmektedir. Ince
film kompozit membranlarda toplam membran kalinliginin %1 1 kadar olan ince bir
tabakanin asimetrik membranlarin {izerine yerlestirilmesiyle olusturulmaktadir (Sert

2015). Sekil 2.7°de morfolojisine gore membranlarin siniflandirilmasi gosterilmektedir.

Morfolojisine Gore
Membranlar \L

Kompozit

i 0‘:5. (e
¢ .k 43 s
s oy .‘::i".\‘)‘?.{i -
TE . s .
. P
o Foo ge®

e s . R S
LI M

“o* *+

Gozenek

v v

Simetrik Asimetrik

|
! }

Parmaksi Stingerimsi

Sekil 2. 7 Membranlarin morfolojilerine gore siniflandirilmasi(Giigli 2018).
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Asimetrik membranlar ayn1 maddenin gozenekli alt tabakasi ile desteklenen ¢ok ince
secici bir tabakadan olusurken kompozit membranlarda ise iki tabaka farkli polimerik
maddeden olusmaktadir. Bu durumda her tabakanin kimyasal ve termal dayanikliligi,
gecirgenlik orani, membran proses se¢imi birbirinden ayr1 olarak performansin
artirtlmas1 saglanabilmektedir dolayisiyla bu durum avantaj saglamaktadir (Celiktas
2007). Kompozit membranlarda kullanilan uygun proses islemleri gaz ayirimi,

pervoparasyon, ters osmoz ve nanofiltasyondur (Sarthan 2015).

2.2.3 Membranlar1 malzemesine gore siniflandirma

Membranlar malzemelerine gore organik ve inorganik olarak siniflandirilabilir.

Organik membranlar: Polimerlerin ¢ogunun kullanilabilmesine ragmen membran siire
ve proses sartlari nedeniyle bir kismi kullanilir. Seliilloz ve tiirevleri kullanilan
malzemelerin basinda gelir. Diger organik membranlar ise; polisiilfon, polieter,
poliamid, polipropilen, politetrafloroetilen (PTFE) ornek verilebilecek organik

membranlarin bazilaridir (Ozyaka 2011).

Inorganik membranlar: Inorganik membranlar gézenekli destek tabakasi iizerine ince
tozlarin preslenmesi ve kristallenmesiyle olusur (Hasar 2001). Kimyasal ve termik
olarak organik membranlara gore daha dayaniklidir. Organiklere gére daha pahali ve

kirtlgandirlar (Kavustu 2016).
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2.2.4 Membranlar1 geometrik sekillerine gore siniflandirma

Membranlar geometrik sekillerine gore plaka ve g¢erceve membranlar, spiral sarimli
membranlar, tiibiiler membranlar ve bosluklu elyaf membranlar olarak
siniflandirilabilir. Plaka ve ¢er¢eve membranlar iki plaka membranin destek tabakasiyla
ayrildigt membran tiiridiir. Bu membranlarda geri kazanimlari yiiksek uzun besi
kanallar1 vardir (Andirict  2014). Spiral sarimli membranlarin uygulandigi alanlar
genellikle ters osmozdur. Bu membranlar iki membran tabakasi arasina ayirici ile
birlikte gbzenekli bir takanin sarilmasiyla olusur. Tiibliler membranlarin i¢ ¢apt 3mm

den biiyiik, bosluklu elyaf membranlarin ise 3 mmden kiiciiktiir (Okuyan 2013).

2.3 Membran Performansini ve Secimini Etkileyen Faktorler

Membran performansi aki ve giderim verimine gore belirlenmektedir.
2.3.1 Giderim verimi

Giderim verimi 0 ile 1 degerleri arasinda degismektedir. 0 membranin biitiin ¢dzeltiyi
gecirdigini 1 ise hi¢cbir madde geg¢irmedigi anlamina gelmektedir. Baslangictaki
¢Oziinen madde konsantrasyonundan siiziintiideki ¢oziinen madde konsantrasyonun
cikarilip baslangictaki ¢oziinen madde konsantrasyonuna oranlanmasi yiizde giderim

verimini ifade etmektedir. Esitlik 1 de bu durum gosterilmektedir (Yasar 2016).

R(%)"1-2 2.1)

R: Giderim verimi
Cs: Siiziintiideki ¢6zlinen madde konsantrasyonu

Ck: Konsantredeki ¢oziinen madde konsantrasyonu
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2.3.2 Ak

Birim zamanda membranin birim alanindan gecen debi miktaridir. Birimleri
m3/m?.giin veya L/m?. saat olarak ifade edilmektedir. Membrandan gegen sivinin
miktari, basing farki, membranlarin gbézenek boyutlar1 gececek olan sivinin
fizikokimyasal yapisi gibi bir¢ok etkene baglidir. Darcy kanununa gore aki Esitlik
2’deki gibi gosterilmektedir (Yasar 2016).

1av AP AP

L (2.2)

Adt @Ry (Rm+Rp)

J: Ak

AP: Basing farki

u: Akigskanin viskozitesi

Rt: Membran direnci

( Rm+ Ry): Membran kirlenme direnci toplami1
A: Etkili membran alani

dV/dt: Siiziintii akis hizi

Membranda aki azalmasi; membran kirlenmesi nedeniyle zamana gore siiziintiiniin ak1

degerinin azalmasi olarak sOylenebilir.
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Sekil 2. 8 Membranda aki azalmasi

1. asamada membran yiizey modifikasyonu nedeniyle aki artigi goriiliir. 2. Asamada
konsantrasyon sinir tabakasi olusmasi nedeniyle akida hizli bir diisiis meydana gelir. 3.
Asamada ise membran ylizeyinde jel tabakasi olusur ve bu tabaka bir siire sonra ikinci
bir membran gibi davranir. 4. Asamada ise aki oldukca yavas azalir ve filtrasyon islemi
kararlidir. Membran temizlenip tekrar kullanilsa bile tersinir olmayan aki azalmasindan

dolay1 en bastaki kadar yiiksek aki degeri elde edilemez (Aydiner 2006).

2.3.3 Basing

Membran sistemlerinde basing akinin kontrolde tutulmasi i¢in 6nemli bir faktordiir.
Basing ile aki arasinda iki farkli baglant1 vardir. Diisiik basingta aki ile basing dogru
orantilt olup kritik basin¢ olarak degerlendirilen yiiksek basingta ise aki etkilenmez
(Gokeek 2016). Bazende basing miktarinin artmasi keklesmeye neden olabileceginden

ak1 miktarinda diisiis g6zlemlenebilir (Yasar 2016).
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2.3.4 Sicakhik

Sicaklik ozmotik basinci ve akiyr etkilemektedir. Sicakliktaki 1 © C artig aki degerini
yaklasik olarak %3 artirmaktadir. Sicaklik belli bir seviyede tutulmalidir. Standarta
uygun sicaklik 21 °© C dir. 29-38 ° C arasindaki sicaklikta membran bozulmasi

hizlandigindan isletme agisindan sorun olabilmektedir ( Durak 2015).

2.3.5 pH

Inorganik membranlarin pH isletme aralig1 organiklere gére daha fazladir. En uygun pH
aralig1 4-5 arasindadir. Genel olarak organik membranlar i¢in uygun olan pH araligi

4,5-8 dir. Inorganik membranlar i¢in 3-13 deger arahigindadir (Int. Kyn. 2).

2.3.6 Membran Kirliligi

Membranlarin kirlenmesi fiziksel, kimyasal ve biyolojik olabilir. Bu kirliliklerin
membran yiizeyinde veya gézenek i¢inde birikmesi membran kirliligi olarak tanimlanir.
Membran kirliligi gecirgenliligin azalip daha fazla basinca ihtiya¢ duyulmasi nedeniyle
membran performansini olumsuz yonde etkiler. Membranlar ¢6ziinmiis maddelerin
diger tarafa gecisini engellediginden bu yapilar membran yiizyinde birikmeye baslar.
Maddelerin diger tarafa gecisini azaltan derisimi yiiksek olan maddelerin bulundugu bir
tabakanin olugsmas1 durumu konsantrasyon polimerizasyonu olarak adlandiriimaktadir.
Akisin azalmasi ve basing gereksinimdeki artis kirlenme mekanizmalari olarak cesitli
sekillerde gosterilebilir. Bunlar gozenek daralmasi, gozenek tikanmasi ve kek
olusumudur. G6zenek daralmasinda partikiiller gozenek igerisindeki yiizeyde birikir ve
gbzenek boyutunda kiigiilmeler olusur. Gézenek tikanmasinda partikiiller membranin
gozenek kisminda birikir ve akig tamamen engellenir. Kek olusumunda ise
membranlarin yiizeyinde biriken partikiillerin iist {iste birikerek bir tabaka olusumu
meydana gelir. Bu durum akis olayini etkileyeceginden membran performansi olumsuz

etkilenmektedir (Sarihan 2015).
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Membran ylizeyinde kirlilik olarak tanimladigimiz bu tabakanin olusumunun bagl
oldugu birgok faktdr vardir. Ornegin; basingta membran yiizeyinde ilerleyen kirlilikler
basincin yiikseltilmesiyle daha yogun, siki bir sekilde birikmesine neden olur. Membran
gozenek biiylkligli de membranin kullanim nedenlerine goére segilmelidir. Gozenek
biiyiikliigiiniin gerektiginden daha kiigiik olmast membran kirliligini artiracak bir
etmendir. Kirlilige neden olan maddelerin tiirlerine gore kirlenme ise koloidal kirlenme,

organik kirlenme, inorganik kirlenme ve biyolojik kirlenme olarak sdylenebilir (Sarthan
2015).

Coziinmiis bilesikler ve kolloid maddelerden olusan organik maddeler membrana
adsorpsiyon ile baglanir. Demir, silika gibi ¢6ziinmiis bilesiklerden meydana gelen
inorganik maddeler ise pH ya da oksidasyondan dolayr membran yiizeyine c¢okelirler.
Mikrobiyal organizmalar ise biyofilm tabakasi olustururlar. Bu durumlar membran

ttkanmalarina neden olmaktadir (Tirol 2016). Membran tikanma mekanizmalari ise

-§‘

<

Sekil 2.8’de gosterilmektedir.
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a) Yenimembran  b) Gozenek daralmasi c¢) Gozenek tikanmasi d) Kek olusumu

O Camur floklar < EPS S swmp < Kolloidler

Sekil 2. 9 Membran biyoreaktorlerde membran kirlenmesi mekanizmasi (Oztiirkmen 2018).
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2.3.7 Membran Temizligi

Endiistride membran temizligi genellikle akinin (maksimum aki kaybi1 %30-40)
azalmasiyla gergeklestirilir. Bu islem belirli periyotlarla yapilmaktadir(Koyuncu 2010).
Membranlarin temizlenmesinde fiziksel ve kimyasal yontemler kullanilmaktadir.
Fiziksel temizleme yonteminde ters yikama, diiz yikama, titresim ve ses dalgasi
olusturma islemleri gergeklestirilir. Siiziintii akiminin kullanilarak yapilan ters yikama
islemiyle fiziksel temizleme yontemi gerceklestirilebilir. Kimyasal temizleme isleminde
ise maddeler kimyasallarla temizlenir. Secilecek olan kimyasallar membran kirleticileri
ve membranin Ozelligine gore degisir. Dolayisiyla kirliligin bilesiminin ne oldugu
onemlidir. Inorganik kirliliklerin temizlenmesi icin asidik iiriinlerle yrkanmas1 daha

uygunken organik kirlilikler i¢in ise bazik yikayicilar daha uygundur.

Mikroorganizmalarin neden oldugu bir kirlilik s6z konusu oldugunda ise
dezenfektanlarin kullanilmas1 uygundur. Membranlarin kimyasal maddeler ile
temizliginin ne zaman yapilacagl sistem dizayn parametrelerinin mevcut calisma
degerleri ile karsilastirilarak belirlenir. Aki degerindeki %15-20 lik azalma ve basing
farkindaki %10-15 lik artis olmasi durumunda membranlarda kimyasal temizleme
zorunlu hale gelmektedir. Prosesin kirlenme durumuna bagli olarak belli periyotlarla

temizleme islemi gergeklestirilir (Hepsen 2010).
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2.4 Adsorpsiyon Hakkinda Genel Bilgiler

Kat1 maddelerin elektriksel veya kimyasal 6zelliklerine gore gaz veya sivi fazinda veya
cozeltideki ¢ozlinmils maddelerin atom, molekiil veya iyonlarin yiizeyde tutulmasina
adsorbsiyon denir. Tutunmus taneciklerin yiizeyden ayrilmasina desorbsiyon, yiizeyde
tutunan maddelerin kat1 igerisinde yayilmasina ise absorpsiyon denir (Aksoy 2012).

Adsorbsiyon teorisindeki kavramlar Sekil 2. 9’da gosterilmistir.

Desorbsiyon

Sivi faz O O O O O O

Adsorbant

. . ‘ ' Adsorbsiyon ‘
Yiizey
__+__:__+_+____+____+___+_.__+___t__*_..__,._*___*_ti_*__*___*__*_:___t
o¢ v @ +.+~+'_"r L9 ’.¢+' + . +"* PO *}' Adsorbe
+ v+ I L edilmis
+*-+.¢ s e et L e faz
Kat1 faz e e, IR PO P *47_
- . B 0 o o T o# *
* o * *
o . T a0+ % 1 Adsorb
c o . - * : o - . * + . .
: * * * + * L * . *
* et e e + + o+ T 0+ ot et + * and

Sekil 2. 10 Adsorbsiyonun temel kavramlar1 (Worch 2012).

Adsorbsiyon mekanizmasinda ¢ozelti igerisinde ¢Oziinmiis haldeki molekiiller
absorban(ylizeyde tutan madde) tarafindan tutulur. Cozelti igerisindeki biiyiik
molekiiller absorban gdzenekleri icerisindeki genis yiizeylerde tutulup sadece az bir
kismi ylizey disinda adsorbe olur. Bir siire sonra ¢dzelti igerisinde ¢dzlinmiis olan

maddeler ile tutunmus madde konsantrasyonlar1 dengeye ulasir (Sonmez 2014).
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2.4.1 Fiziksel Adsorpsiyon

Fizilsel adsorbsiyonda absorblanan madde ile kat1 yilizey arasinda Vander Waals ¢ekim

kuvvetinin etkin olarak olusan adsorbsiyon durumudur (Torgut 2009). Diisiik sicaklikta
olusabilen bir adsorpsiyondur (Topal 2011). Fiziksel adsorpsiyon ¢ok tabakali
olabilmekte ve fiziksel adsorbsiyonun olugmasi i¢in ekstra olarak aktivasyon enerjisine
gerek duyulmamaktadir. Sekil 2.10°da fiziksel adsorbsiyonun temsili gosterilmektedir
(Kayacan 2007).

Sekil 2. 11 Molekiillerin kat1 yiizeyi tizerine fiziksel adsorpsiyonu.

2.4.2Kimyasal Adsorpsiyon

Kimyasal adsorbsiyonda absorblanan madde ile kati1 yiizey arasinda kimyasal bag
olusumuyla olusan adsorpsiyon durumudur. Yiiksek sicaklikta olusabilen bir
adsorpsiyondur (Topal 2011). Sicakhigin fazla yiikselmesi durumunda fiziksel
adsopsiyon kimyasal adsopsiyona doniisebilmektedir. Kimyasal bag dayaniklilig
absorbantlarin her biri i¢in farkli olup fiziksel adsorpsiyondaki baglardan daha
giiclidiir. Kimyasal adsorpsiyon tek tabakali olarak gergeklesmektedir. Sekil 2.11 de
kimyasal adsorpsiyonun temsili gosterilmektedir (Kayacan 2007).

Sekil 2. 12 Molekiillerin kat1 yiizey lizerine kimyasal adsorpsiyonu.
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2.4.3 Tyonik Adsorpsiyon

Iyonik adsorpsiyonda elektrostatik ¢ekim kuvveti etkin olarak iyonlarn yiizeydeki
yiiklii bolgelere iyonik 6zelliklerine bagl olarak tutunmasi durumudur (Topal 2011).
Burada zit elektrik yiiklii adsorbant ile absorban yiizeyinin birbirini ¢cekmesi durumu séz

konusudur ( Kayacan 2007).

Fiziksel, kimyasal, iyonik adsorpsiyon arasinda tam bir ayrim yapilamaz ii¢ii ard arda

gerceklesebildigi gibi ayni anda da gergeklesebilir (Topal 2011).

2.5 Membran Kullamiminin Enerji Tasarrufu ile iliskisi

Enerji kaynaklarinin tlikenebilir olmasi insanlar1 alternatif kaynaklara, c¢oziimlere
yonlendirmekle iizerine politikalar gerceklestirilen ©Onemli bir konudur. Enerji
tilketiminin azaltilmasi ve israfinin en aza indirilmesi biiylik bir gereksinim olup bu

durumu iyilestirmek adina siirekli yeni ¢oziimler aranmaktadir.

Ulkemiz tiikettigi enerjinin neredeyse yarisini ithal etmektedir. Enerji tiiketiminde disa
bagimhiligimiz %70 seviyelerindedir. Ulkemizde enerji tasarrufu ile ilgili calismalar
1970 yillarinda ¢ikan petrol krizi sonrasinda 6nem kazanmistir. 1995  yilinda  ise
“Sanayi Kuruluslarinin Enerji Tiiketiminde Verimliligin Arttirilmasi Igin Alacaklari
Onlemler” konusunda yonetmelik c¢ikarilmistir. Sanayideki enerji tasarrufu daha az
enerji kullanilarak ayni kapasite ve kalitede iirliin elde etmek olarak tanimlanabilir.
Giiniimiiz rekabet¢i kosullart ile enerji fiyatlariin artmasiyla isletmelerdeki enerji
tasarruflarinin ~ yapilabilmesi ise teknolojinin gelistirilmesi, isletme sartlarinin

iyilestirilmesi, siirekli olarak kontrol edilmesiyle miimkiin olabilir (Akbag 2018).

Enerjinin en cok tiiketildigi yerlerden biride sanayilerdir. Tirkiye’ de 1980- 2015

yillar aras1 sanayideki enerji tiikketimi Sekil 2.12°de gosterilmistir.
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Sekil 2. 13 1980-2015 yillar1 arasinda Tiirkiye'de sanayide tiiketilen enerji (Int. Kyn. 1).

Enerji tiiketiminin azalmasi yoniinde olan gereksinim membran teknolojisi i¢in de
dikkat ¢eken bir konu olmustur. Membranlarin daha az enerji tiikketip daha diisiik

maliyetle ayirma islemlerinde kullanilmasi membranlara olan ilgiyi artirmaktadir.

Konuyla ilgili bir o6rnek verilecek olursa; kimyasal ayrigmalarda ABD enerji
kullaniminin yaklagik yarisin1 ve ilkenin toplam enerji tiiketiminin %10- 15 ini
olusturur. Bu ylizden 1s1 kullanilmayan alternatifler gelistirilmekte. Bu sekilde
ayirmalarm % 80 i i¢in 10 kat daha fazla enerji verimliligi saglanabilir (Sholl, Lively

2016) oldugu sdylenmektedir.
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2.6Ag1ir Metaller

2.6.1 Agir metaller hakkinda genel bilgi

Yogunlugu 5 g/em® ten biiyiik, atom agirhigi 63,546 g - 200,590 g arasinda degisen
yiiksek toksik etkiye sahip elementlerdir. Demir, kobalt, bakir gibi agir metaller diisiik
konsantrasyonda insan i¢in gerekli olsa da yiiksek konsantrasyonda ciddi toksik etkilere
neden olurlar. Kontrolsiiz sanayilesme, kapali goller ve su havzalarinda yeterli 6nlem
alinmadig1 i¢in su olan ortamlarda agir metal konsantrasyonlar: siirekli olarak
yiikselmekte ve kirlilik olarak karsimiza c¢ikmaktadir. Giliniimiizde g¢evreye verilen
toksik maddeler doganin dengesini bozacak seviyededir (Giiler, Can 2017). TSE
266(2005) ve WHO(2011)’e gore igme sularinda bulunmasi gereken maksimum metal
miktarlar1 Cizelge 2.2’de gosterilmistir.

Cizelge 2. 2 I¢me sularinda bulunmasi gereken maksimum ve tavsiye edilen agir metal
degerleri(Goksel 2015).

Agir Metal Maksimum miktar Tavsiye edilen miktar Birim
TSE 266(2005) WHO(2011)
Arsenik(As) 10 10 pg/L
Bakir(Cu) 2000 2000 pg/L
Baryum(Ba) Listelenen sinir yok 700 pg/L
Bor(B) 1000 2400 pg/L
Civa(Hg) 1 6 pg/L
Cinko(Zn) Listelenen sinir yok Listelenen sinir yok pg/L
Demir(Fe) 200 Listelenen smir yok pg/L
Glimiis(Ag) Listelenen sinir yok Listelenen sinir yok pg/L
Kadmiyum(Cd) 5 3 pg/L
Kobalt(Co) Listelenen sinir yok Listelenen sinir yok pg/L
Krom(Cr) 50 50 pg/L
Kursun(Pb) 10 10 ug/L
Mangan(Mn) 50 Listelenen sinir yok pg/L
Molibden(Mo) Listelenen sinir yok Listelenen sinir yok pg/L
Nikel(Ni) 20 70 pg/L
Selenyum(Se) 10 40 pg/L
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Agir metaller yerkabugunda dogal olarak bulunan bilesiklerdir. Bozulup yok
edilemezler. Biyobirikim egiliminde olmalarindan dolayr tehlikelilerdir. Cevresel
kirlenmeyle 1ilgili bir 6rnek verilecek olursa 1932 de Japonya’da civa igeren atik
Minimata sahiline birakildi ve deniz iiriinlerinde civa birikerek 1952 de civa ile
kirlenmis baliklarin tiiketilmesinin neden oldugu civa zehirlenmesi ortaya ¢ikmistir.

Bunun iizerine Japonya endiistride ¢ok kat1 ¢cevresel kanunlar ¢ikardi.

Suyu agir metaller degil, insanlar kirletir. Ornegin madencilik gibi alanlarda agir
metallerin akarsulara karigsmasi insanlarin vasitasiyla olur. Agir metaller ¢evre kirliligi
acisindan ciddi sorunlar yaratmaktadir. Metallerin az miktarlarda bulunmalart biiyiime
acisindan gerekli olabilir fakat artan oranlarda bulunmalari toksik sonuglar dogurur.
Ornek verilecek olursa askeri gemilerin su alt1 kesimine siiriilen zehirli boyadan siirekli
sizan bakir dipteki tortulara karisip zaman iginde bu miktarlarin ¢ogalmasi ise ciddi

tehlike olusturur( Celiktas 2007).

Agir metaller insan viicuduna sindirim, solunum ve deri yolu ile girer. Bazilar1 canlilar
icin toksik ve kansorejenik etki gosterir. Antropojenik kaynaklardan olan tarim ilaglari,
fosil yakatlar, evsel ve endiistriyel atiklar, radyoaktif kalintilar, maden isleme aktiviteleri
ile metallerin ¢evreye yayilmasi sonucu Kkirlilik olusabilecegi gibi motorlu arag
lastiklerinin asimnmast ve 1sinma amaciyla fosil yakitlarin kullanilmasi da agir metal
kirliligine sebep olmaktadir. Gidalarin, sularin ve diger maddelerin agir metallerle
kirliligi, toplumda biiytik saglik risklerini beraberinde getirmektedir. Giinlimiizde basta
kanser olmak iizere gelisme geriligi, kisirlik, diger hastaliklara duyarlilik gibi

durumlarin ortaya ¢ikisinda agir metaller biiyiik rol oynamaktadirlar( Goksel 2015).

Endiistriyel atiklar veya asit yagmurlar1 topragi ve igerisindeki agir metalleri ¢ozer.
Coziinmiis haldeki bu agir metaller irmak, gol ve yer alt1 sularina ulasir. Sulara taginmis
olan bu agir metaller fazlaca seyrelip karbonat, siilfat, siilfiir olarak kati bilesik
olusturup suyun tabanina ¢okiip burada zenginlesirler. Bu tabakanin adsorbsiyon

kapasitesi siirlt oldugu i¢in agir metal konsantrasyonu siirekli olarak yiikselir.
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Ulkemizde tuz golii basta olmak iizere yeterli ¢evresel dnlem alinamadigindan ve su
havzalarindaki kontrolsiiz sanayilesmeden dolayr agir metal konsantrasyonu stirekli

yiikselmektedir(Celiktas 2007).

Agir metallerin ¢evreye yayimnimlarinda insanin neden oldugu etkiler daha fazladir.
Siirekli olarak ve kullanima bagli kirlenmenin haricinde kazalarin sonucunda da agir
metallerin ¢evreye yaymmmi da énemli dlciilere varabilir. Ornegin 1979°da Lengrich’te

¢imento tesisinden olan talyum kacagi gibi(Celiktas 2007).

Agir metallerin c¢evreye yayilmasi daha c¢ok insanlarin neden oldugu etkilerden
kaynaklanmaktadir. Cevreye yayilmasindaki en Onemli endiistriyel faliyetler ise
¢imento tretimi, ¢Op, atik ¢camur yakma tesisleri, termik santraller, demir-gelik sanayi
ve cam iretimidir. Havaya atilan agir metaller havaya daha sonra bitkiler ve besin
zinciri yoluyla hayvanlar ve insanlara ulasmaktadir. Ayrica bu agir metaller hayvanlar
ve insanlar tarafindan havadan aeresol veya toz halinde de solunmaktadirlar(Celiktas

2007). Temel endiistrilerden atilan metal tiirleri Cizelge 2.3’te gosterilmektedir.
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Cizelge 2. 3 Temel endiistrilerden atilan metal tiirleri(Celiktas 2007).

Endiistri Cd Cr Cu Hg Pb Ni Sn Zn

Kagit endiistrisi - + + + + + - -
Petrokimya + + - + + - ¥ I
Klor-alkali + + - + + - + +
uretimi

Giibre sanayi + + + + + + - +
Demir-celik + + + + + + + +
sanayi

Enerji + + + + + + + +
iiretimi(Termik)

Agir metaller cesitli sektorlerden farkli islem kademeleriyle biyosfere yayilirlar. Atik
sulardaki agir metallerin ¢ogu aritma ¢amurunda bulunmaktadir. C6ziinmiis olan kismi
yiizey sular1 ve denize ulasir.

Agir metallerin ¢esitli sektorlerden cevreye yayinimlari sematik olarak Sekil 2.14°te

gosterilmistir (Celiktas 2007).
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Sekil 2. 14 Agir metallerin ¢cevreye yayiniminin sematik olarak gosterilmesi (Celiktag 2007)
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Demir; B1 grubu gegis elementi olan demir yerkabugunun %5 ini olusturur. Fe*? kolay
¢oziinebiliyorken Fe™ c¢ozinmez. Fe™? den Fe™ e gecisin olduk¢a kolay olmasi
nedeniylede giderimi giigtiir. Demir, membrana zarar verdiginden dolay1 baz1t membran
proseslerinde istenmez. Demir metalleri suya kirmizimsi ya da kahverengimsi renk
verirler. 1-3 mg/l arasinda igme sularinda bulunur. Viicutta bulunabilecegi maksimum
deger 3 mg/l dir. Fe™? seyreltici kimyasal maddeler, demiri gideren filtreler ve bazi
filtrasyon sistemleri ile gidermek miimkiindiir. Ayrca demiri enerji kaynagi olarak
kullanan bazi bakteriler demiri indirgeyip bulundugu yiizeyde birikerek biyofilm
tabakas1 olustururlar. Biyolojik kirlilige neden olan bu durum ters osmoz besleme
yolunu tikayabilmekte ve bu proseste membrani olumsuz etkildiginden dolay1

istenmemektedir (Unal 2015).

Bakir; 1B grubu gecis elementidir. Islenmesi kolay bir madendir. Iletkenligi oldukca
yiiksektir. Bu yiizden 6zellikle elektrik sanayinde kullanimi yaygindir (Aksoy 2012).
Bakir kimyasal oOzelliklerinden dolayr hava sever grupta yer alir. Havadaki bakir
konsantrasyonu iiretim yapan sanayi birimine uzakligina gore degismektedir.
Endiistriyel kirletilmemis bolgelerdeki deniz suyundaki bakir konsantrasyonu 0,15
ug/L, tath sularda 1-20pg/L dir. Diinya Saghk Orgiitii tarafindan agiklanan igme
sularindaki bulunmasi gereken siir degeri 2 mg/L dir (Alkan 2008).

Krom 6B grubunda yer alip atom numarasi 24 tiir. Toprak ve sedimentlerde 3 ve 6
degerlikli hallerde bulunurlar. 6 degerlikli hali 3 degerlikli halinden daha toksiktir.
Krom inert ve kaynama noktasi yiiksek bir kimyasaldir. Kagit endiistrisinde, kimya
endistrisinde, metal islemelerde ve elektrik santrallerinde yaygin olarak kullanilir.
Elektro kaplama, metal prosesler, tekstil gibi endiistrilerin atik sular1 ile krom kirliligi

olusabilir (Brad 2005).

Krom viicutta insiilin hareketini saglar. Viicuttaki eksikliginde yalanci seker hastaligi
denilen durum ortaya ¢ikmaktadir. Cr*® kanserojen etkiye sahiptir. Ayrica sindirim
sistemi, deri ve akciger ile temas etmeleri durumunda korozif ve tahris edici olurlar

(Gokal 2014).
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Arsenik; Birgok canli i¢in toksik etki olusturan arsenik ¢evrede uzun siire bozunmadan
kalabilir( Yilmaz ve Ekici 2004). Deri, boya ve cam sanayinde, tarim driinlerini
korumada ve bocek ilaci olarak kullanilmaktadir. Yer kabugunda kiikiirtlii madenler
icinde, demir oksitlerde ve siilfiir bilesiklerinde konsantre bir halde bulunan arsenik
jeolojik olaylar sirasinda bu haliyle yer alti sularina karigarak canlilar i¢in risk
olustururlar (Kovanci 2008). Arsenigin ¢evreye yayillmasinda sular dnemli bir etkendir.

Fosil yakitlarin yanmasi sonucunda ¢evreye yayilmaktadirlar (Kahraman 2007).

Viicuda alinan arsenik ilk olarak kana karismaktadir. Karaciger, kas, bobrek, dalak ve
deriye ge¢cmektedir (Giiler ve Cobanoglu 1997). WHO’ ya gore igme ve kullanma
sularinda bulunabilecek maksimum arsenik seviyesi 10 ppb kadardir. igerisinde 50
ppb’den fazla arsenik bulunan sular ise kesinlikle kullanilmamalidir (Kahraman 2007).
Arsenigin 70-180 mg seviyelerinde alinmasi ise canlilar i¢in dldiiriictidiir (Caglarirmak
ve Hepgimen 2010). Akut arsenik zehirlenmelerinde mide bulantisi, kusma, siddetli
karm agrist gozlenip sonrasinda ise kalp ve dolagim yetmezligi sonucu birka¢ saat

icinde 6liim gergeklesebilir (Kahraman 2007).

Bor; Okyanuslarda, komiirde, tortul kayaclarda ve bazi topraklarda bulunan bir
elementtir. Cam, seramik, metalurji sanayi, niikleer uygulama, yakit ve saglk
sektoriinde kullanilmaktadirlar (Kot 2009). Bor sicak sularda en ¢ok bulunan
Kirleticilerden biridir (Simsek 2005). Bor orani yiiksek olan kozmetik iiriinlerinin
kullanilmasi, bor miktar1 yiiksek olan sulardan elde edilen deniz iiriinlerinin tiiketilmesi,
bitki ve meyvelerin tretilmesinde borlu olan giibrelerin kullanilmasi ya da toprakta
yiiksek oranda bor bulunup bu topraktan iretilen iriinlerin tiiketilmesiyle viicuda
alinmaktadirlar (Giiler ve Cobanoglu 1997). Yetiskinlerdeki oldiiriici bor miktari
giinliik 15-20 gramdir. Cocuklardaki oldiiriicii bor miktar1 giinlik 3-6 g oranindadir
(Caglarirmak ve Hep¢imen 2010).
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Biyolojik bir islevi olmayan civa toksik maddeler arasinda ilk siralarda yer almaktadir
(Zhou et al. 1998). Civa ve bilesenleri boya ve kagit sanayinde, termometre
tiretilmesinde, dis dolgusunda ve kozmetik alanlarinda kullanilmaktadir(Akcan ve
Dursun 2008). Civanin fazla alinmasi1 merkezi sinir sistemindeki islevi bozup beyin
gelisimini engeller. Ayrica kadmiyum gibi bobreklerin yapisina zarar verip kontak
egzama sekillenmesine neden olurlar (Zhou et al. 1998, Poyraz 2014).

Kadmiyum toksik bir agir metaldir. Dogada ¢inko ile birlikte bulunmaktadir
(Kahvecioglu ve ark. 2004). Metal halindeki kadmiyumun, besinlerin konuldugu
gereclerin yapiminda veya kaplanmasinda kullanilmasi sakincalidir. Ayrica buhart ve
bazi tuzlar1 zehirlidir. Kadmiyum ¢evreye maden ocaklari, rafineriler, sanayi atiklari,
fosfatl giibreler, bazi hasere ilaglari, motor ve pnomatik yaglar ile yayilabilmektedir

(Orbak 2009).

Kursun yer kabugu ve biyosferde dogal olarak bulunmaktadir. Kursun toprak ve
yiizeysel sularda genel olarak atmosfer vasitasiyla birikmektedir. Genel olarak giimiis,
bakir, ¢inko, antimon ve demir metalleriyle birlikte bulunmaktadir. Canlilarda bulunan
kursun yasam icin gerekli oldugundan degil ¢evrede, yiyecek ve iceceklerde bulunan
kursunun sonucudur. Cevreden genellikle su, solunum ve besin yoluyla gecen kursun
cesitli yollarla viicuttan atilamayacak boyutlara ulasip karaciger, bobrek, kas gibi doku

ve organlarda birikirler (Giiler ve Cobanoglu 1997).
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3. MATERYAL ve METOT

3.1 Mataryel

3.1.1 Deneylerde Kullanilan Alet ve Diizenekler

Filtrasyon cihazi (MiliporeAmicon 8400)

— Etiiv(isolab)

— pH metre (OHAUS)

— Isiticili manyetik karistiricr (Ika)

— Otomatik pipet (Eppendorf)

— UV-Vis Spektrofotometre (UV-1700 Pharma, SHIMADZU)
— ICP-MS(Themoscientific-ICAP RQ)

Filtrasyon islemi Sekil 3.1°de goriildiigii gibi filtrasyon hiicresi, manyetik karistirici ve
azot gazi tiipiinden olusmaktadir. Filtrasyon hiicresi igerisine membran yerlestirilir.
Istenilen konsantrasyondaki metal c¢ozeltisinin pH’1 ayarlanip filtrasyon kabinin
besleme hiicresi denilen boliimiine 300 ml hacminde konulur. Filtrasyon hiicresi kapagi
ile kapatilir ve iizerine koruyucu aparati gegirilip manyetik karistiricinin {izerine
konularak belli karistirma hizi altinda filtrasyon islemine hazir hale getirilir. Siiriicii
kuvvet olarak kullandigimiz Azot gazi filtrasyon kabma baglanir. Istenilen basinca
ayarlandiktan sonra islem baslatilir. Membrandan gegen siiziintii bir erlene toplanir ve
gecen toplam siire akiy1 hesaplamak icin kaydedilir. Filtrat adin1 verdigimiz ve erlene

topladigimiz siiziintiiden analizi yapilmak lizere numune alinir.
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— Besleme
2 ¢Ozeltisi
konulan

— Membran

— Filtrat

Sekil 3. 1 Filtrasyon islemi akim semasi

1: Basing ayarlamali azot gazi tiipii

2: Filtrasyon hiicresi

3: Manyetik karistirici

3.1.2 Deneylerde Kullanilan Maddeler

Poli(vinil pirilidon (PVP) (Sigma-Aldrich)

Poli(vinil alkol) (PVA) (Fluka)

Demir(111) kloriir hegzahidrat (FeCls.6H,0) (Sigma-Aldrich)
Bakiar(II) klortiir dihidrat(CuCl,.2H,0)(Sigma-Aldrich)
Aljinik asit(Sigma)

Glutaraldehid (Sigma-Aldrich)

KSCN (Riedel)

HCI (Merck)

NH; (Sigma-Aldrich)
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Sekil 3. 4 Aljinik asitin agik kimyasal formiilii.
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3.2 Metot

3.2.1 Membranin Hazirlanmasi

Yapilan ¢alismada ilk olarak seliiloz kompozit membranlar iretilmistir. Bunun i¢in %2

(m/v) lik PVP ve %2 (m/v) lik PVA nin karistirilmasiyla elde edilen ¢ozeltiler

hazirlanmistir. Hazirlanan bu ¢ozeltilerden 10’ar mL alinarak 9 cm capindaki petri

kaplarina dokiilmiistiir. 7,6 cm ¢apindaki seliiloz filtre kagitlart (Mn 616 MD) bu ¢6zelti

igerisine daldirilmistir. Ardindan 60C’ye ayarh etiivde yaklagik tam kuruluga kadar

bekletilmistir. Etiivden ¢ikarilan membranlar oda sartlarinda % 50 lik gluteraldehid

cozeltisinde tstleri stre¢ filmle kapatilarak 2 saat boyunca capraz baglanmasi igin

bekletilmistir. Saf su ile yikanan membran 6rnekleri 30 dakika saf suda bekletilerek

kurumaya birakilmistir. Sekil 3.5°de yapilan islemler basamak seklinde gdsterilmistir.

%2 (m/w)
PVP

%02 (m'w)
PVA

1!

Kanzum
gozeltisi

[ Eurumaya biralilmasi

Sekil 3. 5 Membranlarin Hazirlanmasi.
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Seliloz filtrenin gaps

7.6 cm olacalk
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r

Bu ¢ozeltilerden 10
ar ml alinip petri

kaplarina konulmasi
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Membran igerigi Cizelge 3.1°de gosterilmekte.

Cizelge 3. 1 Analizde kullanilan membranin igerigi

Membran Membran icerigi

Seliiloz kompozit membran %2 (m/v) PVP-%2 (m/v) PVA

FISLSN Signal A = SE1 Mag= 300KX
WD= 28mm EHT = 20.00 kV s2 e

Sekil 3. 6 SEM goriintiisii (a) Seliiloz (b) 2 (w/v) PVP- 2 (w/v) % PV A/seliiloz kompozit
membran. Biiyiitme: 3000*(a ve b i¢in)
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3.2.2 Membranlarin Filtrasyon isleminde Kullamlmasi

Bu ¢alismada hazirlamis oldugumuz %2(m/w) PVP- %2(m/w) PVA/ seliiloz kompozit
membranlar filtrasyon kabina yerlestirilmis 300 ml lik Fe(lll), Fe(ll)+AA, Cu(ll),
Cu(IN+AA c¢ozeltileri istenilen pH’a ayarlanip filtrasyon kabinin besleme kismina
konulmustur.Basing ile membrandan gegis saglanarak ¢ozeltinin tamami membrandan
gectiginde topladigimiz filtratlardan ornekler alinmustir. Cozeltilerdeki  metal
konsantrasyonlar1 Fe(IIl) ve Fe(II)+AA ¢ozeltileri i¢cin UV-Vis Spektrometresi ile
Cu(II) ve Cu(ID+AA i¢cin ise ICP-MS Ile

bulunmustur. fyonlarin tutulma yiizdesi ise asagidaki esitlik kullanilarak hesaplanmustir.

%R = (1~ Z)x 100 (3.1)

Ct: Filtrat ¢ozeltisi derisimi

Cp: Besleme ¢ozeltisi derisimi
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4. BULGULAR
4.1 Membranin Saf Su Ge¢irme Calismalar:

Elde edilen igerigi %2(m/w) PVP-%2(m/w) PVA/seliilloz kompozit membranina 30 Psi,
40 Psi ve 50 Psi basing uygulanarak saf su gegirgenliklerine bakilmistir. Bu durumda
basing arttikca aki artmistir. Membranlarin saf su gegisleri Cizelge 4.1 ile Sekil 4.1°de
gosterilmistir.

Cizelge 4. 1 Membranin farkli basinglarda saf su gegisi.

Membran 30 Psi 40 Psi 50 Psi

Membran aki 1746 1928 2610
degeri(L/m?. sa)

3000

2500 -

2000 -

1500 -

Aki (L/m2.sa)

1000 -
== AkI

500 -

30 Psi 40 Psi 50 Psi
Basing (Psi)

Sekil 4. 1 Membranin farkli basinglarda saf su gegisi.
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4.2 Fe(III)’iin Komplekssiz Ortamda Sulu Cozeltilerden Ayrilmasi

4.2.1 pH’1n Tutulma ve Akiya EtKisi

0,5x10" M Fe(lll) ¢ozeltisi ile énceden hazirlanmis membranla 40 Psi basincta, 400
dev/dk karigtirma hizinda farkli pH larda filtrasyon islemi gerceklestirilmistir. Bu pH
larin tutulma yiizdesi ve akiya etkileri incelenmistir. Tutulmanin diisiik pH’da az oldugu
goriilmiistiir. Bunun nedeninin H' iyonlarmin pozitif yiiklii Fe(II) iyonlarin1 itmesi
oldugu diistiniilmektedir. pH 5’te tutulmanin tekrar azalmasinin nedeni Fe(lll) deki
hidroliz oldugu disiiniilmektedir. Fe(III) filtrasyonu i¢in pH’1n tutulma ve akiya etkileri
Cizelge 4.2 ile Sekil 4.2°de gosterilmistir.

Cizelge 4. 2 Fe(lll)’tin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde tutulma ve aki tizerine pH'in
etKisi(Creqn): 0,5x10™* M, P:40 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

pH Tutulma (%R) Ak (L/ m’. Sa)
3 7 1389
4 30 35
5 17 160
35 1600
30 - - 1400
’ - 1200
x ‘s | 1000
% 20 - E
o gi - 800
S 15 - =
E E - 600
10 - —-€— Tutulma
- 400
=J= Aki
5 - 200
0 . . 0 0
3 4 5

pH

Sekil 4. 2 Fe(lll)’tin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde pH'n tutulma ve aki {izerine
etkisi (Crequy: 0,5x10* M, P: 40 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk.
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4.2.2 Konsantrasyonun Tutulma ve Akiya Etkisi

pH 4°teki Fe(III) ¢6zeltisi i¢in dnceden hazirladigimiz membranlar kullanilmis ve 40 Psi
basingta, 400 dev/dk karistirma hizinda farkli konsantrasyonlardaki filtrasyon islemi
gerceklestirilmistir. Maksimum tutulma 0,5x10™ M Fe(Ill) ¢ozeltilerinde gOrilmiistir.
Konsantrasyon artarken aki muhtemelen membran iizerindeki kek olusumundan dolay1
diismiistiir. Farkli konsantrasyon degerlerinin tutulma ve akiya etkisi Cizelge 4.3 ve
Sekil 4.3 de gosterilmistir.

Cizelge 4. 3 Fe(Ill)’tin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi(pH: 4, P: 40 Psi, Karistirma hzi: 400 dev/dk).

Konsantrasyon Tutulma (%R) Ak (L/ m°. sa)
0,3x10™ 26 213
0,4x10™ 10 137
0,510 30 35
35 250
30 -
- 200
25 -
g 20 - : 1503
8 3
£ —-@— Tutulma >
2 15 - =
2 -0~ Aki - 100%
10
- 50
5 .
0 . . 0
0,3 0,5

0,4
Konsantrasyon (x10-* M)

Sekil 4. 3 Fe(Ill)’tiin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi( pH: 4, P: 40 Psi, Karigtirma hizi: 400 dev/dk).
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4.2.3 Basincin Tutulma ve Akiya Etkisi

0,5x10* M, pH 4’deki Fe(Ill) ¢ozeltisi onceden hazirlanmis olan seliiz kompozit
membranlar kullanilarak 400 dev/dk’lik karistirma hizinda farkli basinglarda filtrasyon
islemleri gerceklestirilmistir. Basing arttikga tutulmanin azaldigi akinin ise arttigi
gorilmistiir. 30 Psi basingta en yiiksek tutulma ve en diisiik akinin goriilmesinin nedeni
keklesme oldugu diisiiniilmektedir. Farkli basinglarin tutulma ve akiya etkileri Cizelge
4.4 ve Sekil 4.4°de gosterilmistir.

Cizelge 4. 4 Fe(lll)’in komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde basincin tutulma ve akiya
etKisi(Creqn): 0,5x10™* M, pH: 4, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

Basing (Psi) Tutulma (%R) Akl (L/m2. sa)
30 40 15
40 30 35
50 2 1059
45 1200
40 -
- 1000
35 A
30 - - 800_
< b
X 25 - N
o - 600E
S 20 - -
2 —&— Tutulma =
2 <
15 - - Ak - 400
10
- 200
5 .
0 O— . . 0
30 Psi 40 Psi 50 Psi
Basing ( Psi )

Sekil 4. 4 Fe(lll)’iin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde basincin tutulma ve akiya
etkisi(CFeu”):0,5X10"4 M, pH: 4, Karistirma hizi: 400 dev/dk).
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4.3 Fe(IIT)’iin Aljinik Asit (AA) Varhginda Sulu Cozeltilerden Ayrilmasi

4. 3.1 pH’in Tutulma ve Akiya Etkisi

fgerigi 0,5x10* M Fe(111) ve 0,5x10™*M AA olan ¢dzelti 50 Psi basing, 400 dev/ dk’ lik
karistirma hizinda onceden hazirlanan membranlar kullanilarak filtrasyon islemi
gerceklestirilmistir.  Yapilan bu islemde pH yiikseldikce tutulmanin azaldigi
gorilmistir. Bu durumun nedeni olarak pH 3’te Fe(Ill) ile AA arasinda giicli
kompleks olusumu olabilecegi diistiniilmiistiir. Farkli pH larin tutulma ve akiya etkisi

Cizelge 4.5 ve Sekil 4.5’de gosterilmistir.

Cizelge 4. 5 Fe(lll)’in Aljinik asit varliginda filtrasyon isleminde pH'in tutulma ve akiya
etKisi(Creqy+aa: 0,5x10* M, P: 50 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

pH Tutulma (%R) Aki (L/ m”. sa)
3 45 2136
4 40 176
5 38 489
46 2500
44 1 - 2000
= 42 - —-@=— Tutulma ©
x - 1500 @
~— %Akl NE
£ >
2 - 1000 g
P 38 - <
36 - 500
34 . . 0
3 4 5

pH

Sekil 4. 5 Fe(Ill)’tin Aljinik asit varhiginda filtrasyon isleminde pH'im tutulma ve akiya
etKisi(Creqy+aa: 0,5x10* M, P: 50 Psi, Karigtirma hizi: 400 dev/dk).



4. 3. 2 Konsantrasyonun Tutulma ve Akiya Etkisi

pH 3’te Fe(lll) in komplekslestirici ajan AA varliginda 50 Psi basingta 6nceden
hazirlanmis olan membranlar kullanilarak 400 dev/ dk lik karistirma hizinda farkli
konsantrasyonlarda filtrasyon islemi gerceklestirilmistir. AA varligindaki 0,3x10* M
Fe(IlI) konsantrasyonu i¢in en yiiksek tutulma gozlenmistir. Yiiksek tutulmada bu kek
olusumundan kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Ciinkii bu kek olusumu akida diisiise yol
acarken tutulmada artisa yol agmustir. Farkli konsantrasyonlarin tutulma ve akiya etkisi

Cizelge 4.6 ve Sekil 4.6’da gosterilmistir.

Cizelge 4. 6 Fe(Ill)’iin Aljinik asit varliginda filtrasyon isleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi(pH: 3, P:50 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

Konsantrasyon Tutulma (%R) Ak (L/ m°. sa)
0,3x10™ 73 224
0,4x10™ 48 384
0,5x10™ 45 2136
80 2500
70 -
- 2000
60 -
50 - =
—_ - 1500 ©
g —e 1
T 40 - <
E =
2 30 - - 1000 g
= -@— Tutulma
20 -
=0 Aki . 500
10
0 . . 0
0,3 0,4 0,5

Konsantrasyon(x 104 M)

Sekil 4. 6 Fe(lll)’tin Aljinik asit varhiginda filtrasyon isleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi(pH: 3, P: 50 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).



4. 3. 3 Basincin Tutulma ve Akiya Etkisi

0,3x10 * M Fe(lll)’tin komplekslestirici ajan AA varliginda pH 3’te Onceden
hazirlanilan membranlar kullanilarak 400 dev/ dk’lik karistirma hizinda farkh
basinglarda filtrasyon islemleri gergeklestirilmistir. Basing arttikca aki azalmistir.
Fe(IIl) i¢in en yiiksek tutulma 40 Psi basingta oldugu gortilmistiir. Bunun sebebinin
muhtemelen bu basingta membran iizerinde olusan keklesme olacagi diisiiniilmektedir.

Basincin tutulma ve akiya etkisi Cizelge 4.7 ve Sekil 4.7’ de gosterilmistir.

Cizelge 4. 7 Fe(lll)’in Aljinik asit varliginda basmecmn tutulma ve akiya etkisi
(Creqinena: 0,3x10™ M, pH: 3, Karistirma hizi: 400 dev/dk).
(1)

Basing (Psi) Tutulma (%R) Aki (L/ m”. sa)
30 77 343
40 80 283
50 73 224
82 400
80 - - 350
- 300
78 -
x - 250 ®
% 76 - E
z - 200 §
S 74 - t
= - 150 2
72 -
—— Tutulma - 100
70 - =3= Aki - 50
68 T T 0
30 40 50
Basing ( Psi )

Sekil 4. 7 Fe(l11)’iin Aljinik asit varliginda tutulma ve akiya etkisi(Creiiy+an: 0,3x10™* M, pH: 3,
Karistirma hizi: 400 dev/dK).
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4.4 Cu(Il)’nin Komplekssiz Ortamda Sulu Cozeltilerden Ayrilmasi

4.4.1 pH’1n Tutunma Ve Akiya Etkisi

0,3x10* M Cu(Il) ¢ozeltisi onceden hazirlanmis olan membranlar kullanilarak 50 Psi
basingta, 400 dev/dk da farkli pH’larda filtrasyon islemi ger¢eklestirilmistir. Diisiik olan
pH’ta tutulmanin neredeyse hi¢ olmadigi goriilmiistiir. pH arttik¢a tutulma artmis aki ise
azalmgtir. Diisiik pH’ta tutulmanin gdzlenmesi ortadaki H" iyonlarinm Cu(II) iyonlarimi
itmesi ile membrana tutulma engellenmistir. Cu(Il) i¢in bu pH’larin tutulma yiizdesi ve

akiya etkileri Cizelge 4.8 ve Sekil 4.8’de gosterilmektedir.

Cizelge 4. 8 Cu(Il)’nin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde tutulma ve aki {izerine pH'in
etkisi(Ceyq: 0,3x10™ M, P: 40 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

pH Tutulma (%R) Aki (L/ m®. sa)
4 0 1138
5 8,1 234
6 38,1 175
45 1200
40 -
- 1000
35 -
_30 - - 800 _
3 3
25 - ~
£ - 600 £
3 20 —&— Tutulma =)
= 15 - =0~ Aki - 400 <
10 -
- 200
5 . —0
0 : : 0
4 5 6
pH

Sekil 4. 8 Cu(ll)’nin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde pH'm tutulma ve aki iizerine
etkisi(Ccyq): 0,3x10™ M, P: 50 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).
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4.4.2 Basincin Tutulma ve Akiya Etkisi

0,3x10* M Cu(Il) ¢ozeltisinin 400 dev/dk karistirma hizinda farkli basinglarda
filtrasyon islemi gergeklestirilmistir. Basing attik¢a tutulmanin da arttigi goriilmistiir.
En yiiksek basingta akimnin en diisik olmasinin nedeni kek olusumu olabilecegi
diisiiniilmiistiir. 50 Psi’de olusan bu keklesme akinin azalmasinin yani sira tutulmaninda
artmasina yol agmistir. Farkli basinglarin tutulma ve akiya etkisi Cizelge 4.9 ve Sekil

4.9’da gosterilmistir.

Cizelge 4. 9 Cu(Il)’nin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde basincin tutulma ve akiya
etkisi(Ccuqny:0,3x10™* M, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

Basing Tutulma( %R) Aki( L/ m°. sa)
30 28,1 370
40 28,7 442
50 38,1 175
45 500
40 - - 450
35 - - 400
- 350
—~ 30 - _
= L - 300 3
= 25 - ~
£ - 250 £
F 200
E | i <
15 - 150
10 - —-@=— Tutulma . 100
5 =0 Aki - 50
0 T T 0
30 40 50
Basing (Psi)

Sekil 4. 9 Cu(Il)’nin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde basincin tutulma ve aki iizerine
etkisi(Ccyq): 0,3x10™ M, Karistirma hizi: 400 dev/dk).
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4.4.3 Konsantrasyonun Tutulma ve Akiya Etkisi

pH’1 6 olarak ayarlanmis olan Cu(Il) ¢ozeltisi dnceden hazirlanmis olan membranlar
kullanilarak 50 Psi basing, 400 dev/ dk da farkli konsantrasyonlarda filtrasyon islemi
gerceklestirilmistir.  Konsantrasyon arttikga tutulma azalmistir.En diisiik akinin
gozlendigi 0,3x10* M konsantrasyonda en yiiksek tutulma gozlenmistir. Farkli
konsantrasyonlarin tutulma ve aki iizerine etkisi Cizelge 4.10 ve Sekil 4.10’da
gosterilmistir.

Cizelge 4. 10 Cu(Il)’nin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi ~ (P: 50 Psi, pH: 6, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

Konsantrasyon Tutulma( %R) Aki(L/ m’. sa)
0,3x10* M 38,1 175
0,4x10* M 25 939
0,5x10* M 7.1 1382
45 1600
40 - - 1400
35 1 - 1200
g - 1000
£ 25 - o
£ —@— Tutulma - 800 E
S 20 - 2
E 15 | == Aki 600 =
10 4 - 400
5 - 200
0 . . 0
0,3 0,5

0,4
Konsantrasyon(x10-4 M)

Sekil 4. 10 Cu(ll)’nin komplekssiz ortamda filtrasyon isleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi(P: 50 Psi, pH: 6, Karigtirma hizi: 400 dev/dk).
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4.5 Cu(II) Cozeltisinin Aljinik Asit (AA) Varhginda Sulu Cozeltilerden Ayrilmasi

4.5.1 pH’mn Tutulma ve Akiya Etkisi

0,3x10™ M, icerigi Cu(II) ve Aljinik asit olan ¢ozelti 50 Psi basingta ve 400 dev/ dk lik
karistirma hizinda farkli pH larda filtrasyon islemi gergeklestirilmistir. AA varliginda en
fazla tutulmanimn yiiksek pH degerde oldugu goriilmistiir. Bu durumun nedeni yiiksek
pH degerinde giicli kompleks olusmasi oldugu disiiniilmiistiir. Disiik pH’taki
tutulmadaki azalmalarinda ortamdaki fazladan H* iyonlarinin Cu(Il) ile Aljinik asit
arasindaki muhtemel kompleks olusumunu engellemesi kaynaklidir. Cu(ll)-AA ¢ozeltisi
icin farkli pH larm tutulma ve aki tizerine etkileri Cizelge 4.11 ve Sekil 4.11°de

gosterilmistir.

Cizelge 4. 11 Cu(Il)’nin Aljinik asit varliginda filtrasyon isleminde pH'n tutulma ve akiya
etkisi(Ccugnran: 0,3x10-*M, P: 50 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

pH Tutulma ( %R) Aki( L/ m°. sa)
4 33,6 606
5 27,4 696
6 53,6 810
60 900
- 800
50 -
- 700
__ 40 - - 600 _
% ]
< - 500 «~"
£ 30 - £
S - 400 2
5 =
= 20 - —@— Tutulma 300 &
'D-Akl - 200
10
-~ 100
0 T T 0
4 5 6
pH

Sekil 4. 11 Cu(Il) nin Aljinik asit varlifinda filtrasyon isleminde pH'n tutulma ve akiya
etkisi(Ceyqiy+aa: 0,3x10™ M, P: 50 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).
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4.5.2 Basincin Tutulma ve Akiya Etkisi

0,3x10" M Cu(Il)’nin komplekslestirici ajan AA varhginda pH 6’da 6nceden
hazirlanmis olan membranlar kullanilarak 400 dev/dk karistirma hizinda farkl
basinglarda filtrasyon islemi gerceklestirilmistir. Basing arttik¢a aki degerinin azaldigi
goriilmistiir. En iyi tutulma en diisiik akinin gozlendigi 30 Psi’de gozlenmistir. Farkl

basing¢larin tutulma ve akiya etkisi Cizelge 4.12 ve Sekil 4.12°de gosterilmistir.

Cizelge 4. 12 Cu(ll)’nin Aljinik asit varliginda basincin tutulma ve akiya etkisi( Coyaiysaa:
0,3x10™M, pH: 6, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

Basing ( Psi) Tutulma ( %R) Aki (L/ m”. sa)
30 77,7 152
40 65,5 503
50 53,6 810
90 900
80 - - 800
70 - - 700
— 60 - - 600 __
* g
< 50 - - 500
€ <
S 40 - - 400 =
E <
30 - - Tutulma - 300
20 - == Aki - 200
10 - 100
0 T T 0

30 50

40
Basing(Psi)

Sekil 4. 12 Cu(II)’nin Aljinik asit varliginda basincin tutulma ve akiya etkisi(Ceyqiy+aa: 0,3x10*
M, pH:6, Karistirma hiz1:400 dev/dk).
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4.5.3 Konsantrasyonun Tutulma ve Akiya Etkisi

pH 6’da Cu(ll)’nin komplekslestirici ajan AA varliginda 30 Psi basingta 6nceden
hazirlanan membranlar kullanilarak 400 dev/dk Ik karistirma hizinda farkh
konsantrasyonlarda filtrasyon islemi gergeklestirilmistir. En yiiksek tutulmanin en
yiiksek konsantrasyonda oldugu goriilmiistiir. Bu beklenen bir durumdur. Akinin ise
konsantrasyon artis1 ile Once azalip sonra biraz arttigr goriilmiistir. Farkli
konsantrasyonlarin tutulma ve aki tizerine etkisi Cizelge 4.13 ve Sekil 4.13’de
gosterilmistir.

Cizelge 4. 13 Cu(I)’nin Aljinik asit varliginda filtrasyon igleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi(pH: 6. P: 30 Psi, Karistirma hizi: 400 dev/dk).

Konsantrasyon Tutulma ( %R) Aki (L/ m”. sa)
0,3x10" M 77,7 152
0,4x10* M 70 104
0,5x10* M 82,9 122
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85 160
-~ 140
80 -
- 120
575 | -~ 100 E
£ E
3 - 80 E
70 - o 2
—@=— Tutulma
-0 Aki - 40
65 -
- 20
60 T T 0
0,3 0,4 0,5

Konsantrasyon(x10-4 M)

Sekil 4. 13 Cu(Il)’nin Aljinik asit varliginda filtrasyon isleminde konsantrasyonun tutulma ve
akiya etkisi(pH: 6, P: 30 Psi, Karigtirma hizi: 400 dev/dk).
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5. TARTISMA ve SONUC

Yapilan birinci asamada; ilk olarak yeni seliiloz kompozit membranlar olusturulup
karakterize edildi. Membranlara basing uygulanarak filtrasyon islemiyle saf su akilar
incelendi. Uygun olan membranlarin %2 (m/w) PVP- %2 (m/w) PVA/ seliiloz kompozit
membranlar olduguna karar verildi. Uretilen bu membranlarin 50 psi basinca kadar

dayanabildikleri bulundu.

Yapilan ikinci asamada; sulu ¢ozeltilerden agir metal iyonlarini uzaklastirma hedefine
yonelik ¢alismalar yapildi. Bu amagla Fe(IIl) ve Cu(Il) ¢ozeltileri tizerinde galigiimistir.
Bu c¢ozeltilerin yalniz olarak ve komplekslestirici ajan AA varliginda pH, ¢ozelti

konsantrasyonu ve basing parametrelerinin tutulma ve aki tizerine etkileri arastirildi.

Fe(Ill)’tin yalniz ve AA varliginda pH parametresinin tutulma ve aki tizerine etkisinin
arastirilmasi i¢in farkli pH degerleri kullanildi. pH parametresi i¢in, yalniz haldeki
Fe(I1l) iyonlarmin tutulmasi pH diisiikken az olarak bulundu. Bunun nedeni ortamdaki
fazla miktardaki H* iyonlarinin pozitif yiiklii Fe(Ill) iyonlarmi itmesidir. Bu durum
membranda tutulmanin azalmasina neden olmustur. Maksimum tutulma ise pH 4’te
gerceklesmistir. Fe(Ill) icin hidroliz olayr yiiksek pH degerinde gerceklestigi icin
tutulma pH 5°te tekrar azalmistir. Fe(Ill)’iin AA varliginda gergeklestirilen filtrasyon
isleminde ise pH 3’te giiclii kompleks olugmustur. pH yiikseldik¢e hidroliz kaynakh

zayiflayan kompleks olusumundan dolay1 tutulma azalmstir.
Konsantrasyon ve basincin Fe(IIl)’{in tutulma ve aki iizerine etkileri gerek komplekssiz

gerekse AA kompleksi varliginda membranlarin {izerinde olusan keklesmelere bagl

oldugu gozlenmistir.
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Cu(ll) iyonlar1 igin pH parametresinin tutulma ve aki iizerine etkisinin incelenmesi i¢in
yapilan calismalarda ise Cu(ll) iyonlari yalnizken pH arttik¢a tutulma artmistir.
Cu(ll)’nin AA varliginda gergeklestirilen filtrasyon islemindede pH parametresi i¢in en
yiiksek tutulma en yiikksek pH 6’da gergeklesmistir. Bu pH’ta yalmiz Cu(Il) i¢in
membrana giiclii tutulma AA kompleks varligindada Cu(Il) ile gii¢lii kompleks olusumu

gozlenmistir.

Basing parametresinde yalniz haldeki Cu(Il) iyonlar1 i¢in basing arttik¢a tutunma
artmigtir. AA varliginda ise basing yiikseldikce tutulma degeri diismistiir.
Konsantrasyon parametresinde ise yalniz haldeki Cu(Il) iyonlar1 i¢in konsantrasyon
arttikca tutulma azlmistir. AA varliginda ise en yiiksek tutulma en yiiksek
konsantrasyon degerinde goriilmiistiir.Gerek basing gerekse konsantrasyon Cu(Il)’nin

tutulmak ve aki iizerinde olusan keklesmelere bagli oldugu bulunmustur.

Sonug olarak en yiiksek tutulma Fe(l1l1) iyonlari i¢in AA varliginda 0,3x10* M da, pH
3’te 40 Psi basingta % 80 olarak bulunmustur. Cu(Il) iyonlar i¢in ise AA varliginda
0,5x10™ M da 30 Psi basingta pH 6°da % 82,9 olarak bulunmustur.
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