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OZET
Yiiksek Lisans Tezi
Polimer Membranlar Kullanilarak Agir Metallerin Sulu Cozeltilerden Filtrasyon

Teknigi ile Ayrilmasi
Siikrii POLAT

Afyon Kocatepe Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Kimya Anabilim Dah

Damsman: Yrd. Doc. Dr. Cemal CiFCi

Bu calismada Fe(IIl), Cu(Il), Co(Il)’ nin sulu ¢ozeltiden filtrasyon teknigi ile ayrilmasi
calisildi. Polivinil alkol(PVA) — Aljinik asit(AA) / selilloz kompozit membranlar
filtrasyonda kullanildi. PVA ve AA tutulmayi arttirmak amaciyla komplekslestirici

olarak kullanildi.

Fe(Ill) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda; membran igeriginin , basincin ve pH’ nin tutulma
ve akiya etkileri calisildi. Fe(Ill) ¢ozeltisi i¢in optimum tutulma 60 psi basingta, pH
3’te, komplekslestirici ajan olarak PVA varliginda, % 0,75 (m/v) [75 PVA / 25 AA

(m/m)] / seliiloz kompozit membranlar kullanilarak % 98 bulundu.

Cu(Il) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda, pH’ nin, basincin ve membran igeriginin tutulma
ve akiya etkileri arastirildi. Cu(Il) c¢ozeltisi icin optimum tutulma 60 psi basingta, pH
6’da, komplekslestirici ajan olarak PVA varliginda , % 0,75 (m/v)[75 PVA / 25 AA
(m/m)] / seliiloz kompozit membranlar kullanilarak % 50 bulundu.

Co(II)’ nin sulu cozeltileri degisik pH, basing ve membran igerikleri ile filtre edildi.
Co(ID) icin optimum tutulma % 0,75 (m/v)[75 PVA /25 AA (m/m)] / seliilloz kompozit
membranlan kullanilarak, PVA varliginda, pH 6’da ve 60 psi basincinda % 33 olarak
bulundu.

2007, 62 sayfa

Anahtar kelimeler: kompozit membran, iyonlarin tutulmasi, su aritimi, filtrasyon
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ABSTRACT
Master Thesis
Removal of Heavy Metals from Aqueous Solution Using Polymer Membranes by

Filtration Technique
Siikrii POLAT

Afyon Kocatepe University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Chemistry

Supervisor: Asst. Prof. Dr. Cemal CIFCI

In this study separation of Fe(Ill), Cu(Il) and Co(Il) from aqueous solutions was
studied by filtration technique. Polyvinyl alcohol(PVA) — Alginic Acid(AA) / cellulose
composite membranes were used in the filtration. PVA and AA were used as

complexing agents to enhance the retention.

In the filtration of Fe(IIl) solutions, the effects of membrane contents, pressure and pH
on the retention and the flux were studied. The optimum retention was found as 98 %
for Fe(III) solution at pressure of 60 psi, pH of 3 in the presence of PVA as complexing
agent by using 0,75 % (m/v)[75 PVA /25 AA (m/m)]/ cellulose composite membranes.

In the filtration of Cu(Il) solutions, the effects of pH, pressure and membrane content
on the retention and the flux were examined. The optimum retention was found as 50
% for Cu(Il) solution at the pressure of 60 psi, pH of 6, in the presence of PVA, by
using 0,75 % (m/v)[75 PVA /25 AA (m/m)]/ cellulose composite membranes.

Aqueous solutions of Co(Il) were filtrated at different pH, pressure and contents of the
membranes, the optimum retention for Co(Il) was found as 33 % using 0,75 %
(m/v)[75 PVA / 25 AA (m/m)]/ cellulose composite membranes when filtration was
carried out in the presence of PVA, at pH 6, pressure of 60psi.

2007, 62 sayfa

Keywords: composite membrane, retention of ions, water treatment, filtration
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SIMGELER VE KISALTMALAR DiZiNi

1. Simgeler

C Derigsim
Cb Besleme ¢ozeltisinin derigimi
Cf Filtrat derisimi
P Basing
Tutulma

2. Kisaltmalar

AA Aljinik asit

PVA Polivinil alkol

Creqm Demir(Ill) iyonu baslangi¢ derisimi
Ceua Bakir(Il) iyonu baslangic derisimi
Ceoan Kobalt(Il) iyonu baslangi¢ derisimi
Cpva Polivinil alkol i¢in baslangi¢ derisimi
Caa Aljinik asit i¢cin baslangi¢ derisimi
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1. GIRIS

Membran kullanilarak yapilan filtrasyon teknikleri, diger ayirma yontemlerine gore yeni
olup kullanim alanlar gittikge artmaktadir. Bu yontemlerin yaygin olarak kullanildiklari
alanlar, ilag maddelerinin sterilizasyonu, atik sularin aritimi, meyve sularinin
deristirilmesi, suyun saflastirilmasi, kandaki iire ve toksinlerin giderilmesi olarak

siralanabilir.

Membran kullanilarak yapilan filtrasyon teknikleri diger ayirma islemlerine gore bir ¢ok
yonden avantaj saglar. Membran kullanilarak yapilan islemlerde genellikle enerji
tiketimi azdir, diger ayirma islemleriyle kolaylikla birlestirilebilir, oda sicakliginda
calisilabilir, kullanilan membranlarin 6zellikleri degistirilerek ayirma i¢in daha uygun

hale getirilebilir.

Yararlanilan siiriicii kuvvetler ve membranlarin yakaladiklan tanecik boyutlart goz
oniine alindiginda, membran kullanilarak yapilan filtrasyon islemleri; mikrofiltrasyon,
ultrafiltrasyon, hiperfiltrasyon, capraz akigh filtrasyon, ters osmoz, elektrodiyaliz,

pervaporizasyon gibi gruplara ayrilabilirler (Mulder 1992).

Giinliik hayatta hemen her alanda kullandigimiz su, kullanim sonrasi kirlenerek atik
suya doniisiir. Atik su biinyesinde sagliga zararli kimyasal ve biyolojik maddeleri igerir
ve bunlar bir bolgeden digerine tasir. Diinyadaki kullanilabilir su miktar1 toplam su
miktarinin % 0,1’dir. Bu yiizden su kullanildiktan sonra biinyesinde biriken
kirliliklerden arindirildiktan sonra cevreye birakilmas1 gerekir. Aksi halde igme,
kullanma ve tarim i¢in su sikintisinin ¢ekilecegi ortadadir. Bu kirliliklerin icinde agir
metallerin onemli bir yeri vardir. Sulu ortamdaki agir metallerin insan sagligina cok
zararl olan toksik etkilerinin azaltilmas1 ve ekonomik 6neme sahip olan agir metallerin
geri kazanilmas1 onemle yapilmas1 gereken bir islemdir (Chang and Hwang 1996, Uslu

ve Tiirkmen 1987, Liman 1998).

Bu ¢alismada , Fe(IlI), Cu(Il) ve Co(Il) iyonlarinin sulu ¢ozeltilerden filtrasyon sistemi

ile ayrilmasi arastirilmistir. % 0,25 (m/v) [75 PVA / 25 AA (m/m)] / seliiloz, % 0,50



(m/v) [75 PVA / 25 AA (m/m)] / seliilloz, % 0,75 (m/v) [75 PVA / 25 AA (m/m)] /
selilloz, % 1,0 (m/v) [75 PVA / 25 AA (m/m)] / selilloz kompozit membranlarla
filtrasyon yapilmistir. Aljinik Asit (AA) polimeri ve Poli Vinil Alkol (PVA) polimeri
tutulmay1 arttirmak amaciyla komplekslestirici olarak kullamilmistir. Fe(IIT), Cu(Il),
Co(Il) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda, membran iceriginin, uygulanan basmcin ve pH’

nin aki ve tutulma tizerine etkileri incelenmistir.



2. GENEL BILGILER

2.1 Membranlarim Tanimi

Membranlar ince gegirgen filtrelerdir. Bu tamimi biraz genisletecek olursak;
membranlar, bir siiriicii kuvvet etkisiyle membranla etkilesen tiirlerden bir kismimi

geciren bir kismini tutan segici ve gecirici ince bariyerlerdir (Lonsdale 1987).

2.2 Ayirma Islemleri ve Dikkat Edilmesi Gereken Noktalar

Ayirma islemlerinden hangisinin kullanilmas1 gerektigine karar verirken, secilen ayirma

isleminin teknik olarak uygulanabilir ve ekonomik olmasina dikkat edilmelidir.

Ayirma islemlerini kabaca ii¢ sinifa ayirabiliriz:

- Deristirme; istenen bilesen diisiik derisimdedir ve c¢oziicii uzaklastirilarak istenen
bilesenin derisimi arttirilir.

- Saflagtirma; istenmeyen safsizliklar uzaklastirilir.

- Fraksiyonlandirma; karisim iki yada daha fazla istenen bilesenlerine ayrilir.

Membran islemlerinde besleme ¢ozeltisi derisik ¢cozelti ve filtrat ¢cozeltisi olmak iizere
iki ¢ozeltiye ayrilir. Burada ya derisik ¢ozelti ya da filtrat tiriindiir. Amag deristirme ise
derisik c¢ozelti iiriin olarak alinir. Saflastirma durumunda ise derisik ¢ozelti veya filtrat
uzaklastirilmak istenen safsizliklara gore iiriin olarak alinabilir. Fraksiyonlandirmada da

derisik ¢ozelti veya filtrat iiriin olarak alinabilir( Mulder 1992).

2.3 Membran Teknolojisinin Diger Ayirma islemlerine Gore Ustiinliikleri

Membran teknolojisinin diger ayirma islemlerine gore iistiinliikleri soyle siralanabilir:

- Ayirma isleminde devamlilik vardir.

- Enerji titkketimi genelde azdir.



- Membran islemleri diger ayirma islemleriyle kolaylikla birlestirilebilir.
- Ayirma normal sartlarda yapilabilir.

- Membran 6zellikleri degistirilerek daha uygun hale getirilebilir(Mulder 1992).

2.4 Membran Teknolojisinin Dezavantajlar:

Membran teknolojisinin dezavantajlarini su sekilde siralanabilir:
- Derisim polarizasyonu sebebiyle membran yiizeyinde birikim olmaktadir.
- Membranlar kisa dmiirliidiir.

- Diisiik secicilik gosterirler(Mulder 1992).

2.5 Membran Seciciligi ve Aki

Membran yeterliligi iki parametre ile belirlenir. Bunlar membranin seciciligi ve
membran boyunca ¢ozeltinin akisidir. Akis olayina aki veya filtrat oran1 da denir ve
membran boyunca birim alan ve siireden gecen akigkanin hacmi olarak tanimlanir.

Hacim akisi olarak L.m'z.sa'l, L.m'z.gﬁn'l, ml.cm?.sa’ gibi birimler kullanmilir.
Membranin segiciligi, tutulma (R) ile ifade edilir. Coziinen ve ¢oziicii igeren sulu
karisimlarda ¢oziinenin tutulmasi % R ile gosterilir. Coziinen kismen veya tamamen
tutulurken, ¢oziicii (genelde su) molekiilleri membrandan gecerler. % tutulma:

% (R)=(1-C;/Cy) . 100 2.1

ile ifade edilir. Burada C, besleme c¢ozeltisindeki ¢oziinenin derisimi, Cy'de filtrattaki

¢oOziinenin derisimidir(Geckeler et al. 1986, 1988).



2.6 Yapilarina Gore Membranlar

Dogal yapilarina gore membranlar biyolojik ve sentetik olarak iki simifa ayrilir.
Biyolojik membranlar, canli ve cansiz tiirlerde bulunan dogal membranlar, sentetik

membranlar ise organik ya da inorganik maddelerden yapilan membranlardir.

Kati sentetik membranlar da, simetrik ve asimetrik olarak ikiye ayrilir. Simetrik
membranlar gozenekli, gozeneksiz (homojen) ve silindirik gozenekli olarak iice
ayrilirlar. Simetrik membranlarin gerek gozenekli gerekse gozeneksiz olanlar1 10 ile
200 um arasinda kalinliga sahiptirler. Kiitle transferi membran kalinliginca belirlenir.

Membran kalinligi azaldikg¢a aki artar.

Asimetrik membranlar gozenekli, {ist tabakali gozenekli, kompozit olmak iizere tige
ayrilirlar. Asimetrik membranlar 0,1 ile 0,5 wm arasinda kalinliga sahip deri tabakas1 ve
50 ile 150 wm arasinda kalinhiga sahip gozenekli destek tabakasi icerirler. Kiitle
transferi biiyiilk oranda ya da tamamen ince {iist tabaka tarafindan kontrol edilir.
Kompozit membranlarda ince deri tabakasi ile destek tabakasi farkli materyallerden
yapilmistir. Ince tabaka toplam membran kalinliginin % 1’i kadardir(Mulder 1992,
Koyuncu 2001).

2.7 Sentetik Membranlar1 Hazirlamada Kullanilan Teknikler

Sentetik membran eldesi i¢in bir ¢ok degisik materyaller kullanilabilir. Bu materyaller
metal, cam, seramik gibi inorganik maddeler ve cesitli polimerlerden olusan organik
maddeler olabilirler. Filtrasyonda kullanilacak membranin ozelligine goére uygun
membran hazirlama teknigi se¢ilir. Hem organik hem de inorganik membranlarin
hazirlanmasi i¢in cesitli sentetik membran hazirlama teknikleri vardir. Bu teknikler;

- Sinterleme

- Germe

- Asindirma

- Kaplama



- Faz doniistimii

olarak siralanabilir.

2.7.1 Sinterleme

Bu yontem, belli boyuttaki organik veya inorganik taneciklerin sikistirilmasi ve yiiksek
sicakliklarda sinterlenmesini igerir. Sinterleme esnasinda temasta olan taneciklerin ara
yiizeyleri kaybolarak gozenek olusur. Bu yontemle gozenek boyutlart 0.1 ile 10 wm
araliginda olan diisiik gézenekli membranlar elde edilebilir. Sinterlemede kullanilacak
olan organik veya inorganik materyallerin kimyasal, termal ve mekaniksel dayaniklilig

olmalidir.

2.7.2 Germe

Bu yontemde, kristal ya da yar1 kristal polimerik materyallerden olusan filme mekanik
kuvvet uygulanarak film gerilir. Germe sonucu polimerik filmde kiiciik kirilmalar
meydana gelir. Bu kirilmalarla olusan gézeneklerin boyutu 0.1 ile 3 wm araligindadir.
Germe yontemiyle, sinterleme ile elde edilen membranlara gore gozenek boyutu daha

yiiksek membranlar elde edilir.

2.7.3 Asindirma

Bu yontemle gozenek boyutlan diizgiin olan diisiikk gozenekli membranlar elde edilir.
Yiiksek enerji parcaciklarinin etkisiyle gozenekler olusturulur. Kullanmilan filmin
kalinligina ve 1simlamada kullanilan pargaciklarin enerjilerine bagh olarak kullanilacak
materyal segilir. Yiiksek enerjili pargaciklar kullanildigi zaman membran yapiminda
kullanilacak olan filmin kalinhigi da arttirilabilir ve hatta film olarak inorganik

materyaller de kullanilabilir.



2.7.4 Kaplama

Difiizyonla gerceklesen filtrasyon islemlerinde siki yapidaki membranlar diisiik akiya
neden olurlar. Membran kalinliginin azaltilmasi1 akidaki diisiisii 6nleyebilir. Membran
kalimhiginin azaltilmasi kompozit membranlar hazirlanarak saglanabilir. Kompozit
membranlarin segici olan ince iist tabakasi ve membrana destek saglayan gézenekli alt
tabakas1 farkli materyallerden olusur. Seciciligi iist tabaka belirler alt tabaka sadece
destek gorevini yapar. Bu sekilde yeterli incelikte ve yeterli dayaniklilikta membranlar

olusturularak, akidaki yeterlilik saglanabilir.

2.7.5 Faz Doniistimii

Bu yontemde, c¢ozelti halindeki polimer membran olusturacak sekilde sivi halden kati
hale donustiriiliir. Genelde c¢oziicii buharlastirilmas: sonucu, polimerin katilagmasi
saglanir. Polimer derigiminin yiiksek oldugu sivi faz ilk basta katilagir bu durumdan
faydalanarak istege bagli olarak gézenekli veya gozeneksiz membranlar elde edilebilir.
Faz doniisiimiinde kullanilan bazi degisik teknikler sunlardir:

- Coziicii buharlagtirmasi ile ¢oktiirme

- Buhar fazdan ¢oktiirme

- Kontrollii buharlastirma ile ¢oktiirme

- Termal ¢oktiirme

- Daldirarak ¢oktiirme

2.7.5.1 Coziicii Buharlastirmasi ile Coktiirme

Coziicii buharlastirmasi ile ¢oktiirme, faz doniisiim membranlarinin hazirlanmasinda
kullanilan ¢ok basit bir tekniktir. Uygun bir ¢oziiciide ¢oziilen polimer gozenekli ya da
gozeneksiz uygun bir destefin iizerine dokiilerek ya da destek cozelti icerisine

daldirlarak ¢oziicti buharlagtirilir.



2.7.5.2 Buhar Fazdan Coktiirme

Coziicii ile doyurulmus ¢oktiiriicii iceren buhar atmosferine, polimer ve ¢oziicii iceren
film yerlestirilir. Buhar fazindaki yiiksek ¢oziicii derisimi dokiim filminden ¢oziiciiniin
buharlasmasina engel olur. Dokiim filminin {izerine ¢Oktiiriicliniin difiizyonu ile

membran olusur.

2.7.5.3 Kontrollii Buharlastirma ile Coktiirme

Kontrollii buharlastirma ile ¢oktiirme yonteminde polimer; ¢oziicii ve ¢Oktiiriiciiniin bir
arada oldugu kanisimda ¢oziiliir. Coziicii, c¢oktiiriicliden daha ugucu oldugundan
buharlastirma siiresince ¢6ziicii daha 6nce buharlasir ve bu da birlesimin ¢oktiiriicii ile
yiiksek polimer igerigine dogru kaymasina neden olur. Polimerin ¢okelmesiyle de

membran olusur.

2.7.5.4 Termal Coktiirme

Bu yontemde polimer tek tip ¢oziicii veya ¢oziicli karisiminda ¢oziiliir. Cozelti gerekli
olan faz ayrimim saglamak icin sogutulur. Sicakligin diismesiyle kararsiz hale gelen

cozeltide gozenekli yap1 meydana gelir.

2.7.5.5 Daldirarak Coktiirme

Uygun bir destek iizerine dokiilen polimer ve coziiciiden olusan c¢ozelti, coktiiriici
iceren banyoya daldirilir. Bu yontemde polimerin ¢okelmesi, ¢oziicii ile ¢Oktiiriiciiniin
yer degistirmesi sonucu olusur. Polimerin ¢okelmesiyle de membran elde edilir (Mulder

1992).



2.8 Membran Performansi

Membranlarin performansi, aki, alikoyma veya secicilik terimleriyle ifade edilmektedir.
Aki, birim zamanda membramin birim alanindan gecen akim miktaridir. Ideal bir

membranda, segicilik (alikoyma) ve yiiksek aki istenir (Mulder 1996).

Membran performansina, calisma sartlarinin, kullanilan membran tipinin ve sistem
tasartminin ¢ok biiylik etkisi vardir. Kullanilacak membran tipi belirlenirken goz
oniinde bulundurulmasi gereken bir ¢cok degisken vardir. Bunlar;

- Sicakliga dayaniklilik

- Kimyasal uygunluk

- Basinca dayamklilik

- pH’ ya dayanikhilik

- Mekanik karalilik olarak siralanabilir.

2.9 Membranlarin Karakterizasyonu

Filtrasyon islemlerinde membranlar1 kullanabilmek i¢in membranin yapilacak olan
isleme uygunlugunun tespit edilmesi gerekir. Bu yilizden membranlarin
karakterizasyonunun yapilmasi gerekir. Membran olusumu esnasinda ortam
parametrelerindeki kiiciik bir degisiklik dahi membranin yapisimi ve performansini
etkiler. Membran karakterizasyonunda; membranin yapisal Ozelliklerinden olan
membran gozenek boyutunun, gozenek boyutu dagiliminin, serbest hacmin ve
kristalligin belirlenmesi cok onemlidir. Bu 6zellikler membran performansiyla yakindan

ilgilidir.

Membram1 elde ettikten sonra ilk Once yapilmasi gereken islem membranin

karakterizasyonunun en uygun ve en kolay tekniklerle yapilmasidir.



2.9.1 Gozenekli Membranlarin Karakterizasyonu

Gozenekli membranlarin karakterizasyonunda gozenek boyutunun ve gozenek boyutu
dagilimimin yamisira membranin performansim etkileyen derisim polarizasyonu,
membran kirlenmeleri gibi durumlar da goz Oniine alinmalidir. Membranlarin

gozeneklerinin sekli ve geometrisi de membranlarin ayirma yeteneklerini etkiler.

Gozenekli membranlar igin iki ayr karakterizasyon yontemi vardir.Birincisi
membranlarin yapisiyla ilgili; gézenek boyutunun, gdzenek boyutu dagiliminin, iist
tabaka kalinhigmin ve yiizey gozenekliliginin belirlenmesi. Ikincisi ise membranlarin
aktartmiyla ilgili; degisik ¢oziinen maddeler kullanarak bunlarin membranca

tutulmalarinda etkili olan parametrelerin belirlenmesi.

2.9.2 Gozeneksiz membranlarin karakterizasyonu

Gozeneksiz membranlar molekiiler diizeydeki ayirma islemlerinde kullanilirlar.
Polimerik membranin kimyasal dogasi ve morfolojisi cok oOnemlidir. Gozeneksiz
membranlarda gecis, c¢oOzelti — difiizyon mekanizmasi seklinde ilerler. Ayirma
¢Oziiniirlik ve difiizyon farkiyla saglanir. Bu membranlarin kimyasal yapisiyla ilgili
fiziksel Ozelliklerinin belirlenmesi ¢ok Onemlidir. Gozeneksiz membranlarin
karakterizasyonunda farkli yontemler kullanilir. En c¢ok kullanmilan karakterizasyon

yontemleri, gecirgenlik yontemleri ve fiziksel yontemlerdir(Mulder 1996).

2.10 Membranla Yapilan Ayirma Yontemleri

Membranla ayirma islemleri siiriicii kuvvetlerin etkisiyle gerceklesir. Siiriicii kuvvetler
akimin membranin bir tarafindan diger tarafina gecisini saglar. Bu siiriicii kuvvetler iki
faz arasindaki basing, sicaklik, konsantrasyon ve elektriksel potansiyel farklaridir.
Membranla ayirma islemleri; membran tiirlerine ve ayirma yoOntemlerine gore

siniflandirilabilir. Yaygin olarak kullanilan membran ayirma islemleri;

10



- Mikrofiltrasyon

- Ultrafiltrasyon

- Nanofiltrasyon

- Ters Ozmoz

- Diyaliz

- Elektrodiyalizdir.

2.10.1 Mikrofiltrasyon

Mikrofiltrasyon genel olarak 0.6 wm’ den daha biiyiik partikiilleri tutmak amaciyla
kullanilir. Mikrofiltrasyonda sadece gozenekli membranlar kullanilir. Mikrofiltrasyon
membranlarinin bilyiik ¢ogunlugu simetrik yapidadir. Membran direncinin diisiik
oldugu bu uygulamada ayirma diisiikk basing altinda yapilabilir. Mikrofiltrasyon
uygulamalarinda karsilagilan en biiyiikk problem zamanla akida meydana gelen
azalmadir. Bunun sebebi gozenek icinde ve membran yiizeyinde ¢ozelti icinde bulunan
kati maddelerin birikmesi sonucunda olusan konsantrasyon polarizasyonu ve
tikanmadir. Mikrofiltrasyon membranlar1 endiistride ila¢ maddelerinin sterilizasyonu,
atik sularin aritimi,meyve sularinin siiziilmesi, sarap ve bira hammaddelerinin ayirimi

ve fermantasyonda kullanilmaktadir (Zaidi et al. 1992).

2.10.2 Ultrafiltrasyon

Ultrafiltrasyon 0,1 — 0,01 um arasindaki partikiilleri tutmak amaciyla kullanilir.
Mikrofiltrasyonda oldugu gibi ultrafiltrasyonda da yalmzca gozenekli membranlar
kullanilir. Ultrafiltrasyon membranlar1 ile 1 — 10 bar basin¢ farki arasinda ¢aligilir.
Membranda basin¢g arttirildigi  zaman aki da artar ancak konsantrasyon
polarizasyonunun etkisi akiy1 sinirlamaktadir. Bunun nedeni, sinir tabakasi icinde,
membran {ist diizeyinde coziinen maddelerin birikmesidir. Bu durum daha sonra

membran yiizeyinin ttkanmasina neden olmaktadir.
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Membrandan c¢oziiciiniin ¢oziinene gore daha c¢ok gectigi bu islemde ayirma
mikroskobik diizeydeki bilesiklerin ayrilabildigi eleme mekanizmasiyla yapilir.
Kullanildigi alanlar; kagit endiistrisinde agartma, enzim deristirme, siit deristirme,

peynir yapimi, atik sularin geri kazanimi olarak siralanabilir (Zaidi et al. 1992).

2.10.3 Nanofiltrasyon

Nanofiltrasyon, ozellikle sulu c¢ozeltilerdeki organik maddelerin giderilmesi amaciyla
kullanilir. Daha yogun ve ince olmasmna ragmen daha az gecirgen olan membran
tabakasimin gostermis oldugu direngten dolayi, mikrofiltrasyon ve ultrafiltrasyondan

daha yiiksek basinglarda, 10 — 20 bar basing arasinda ¢aligilir.

Nanofiltrasyon membranlarinin 6nemli bir 6zelligi, iyon secici olmalandir. Bir
degerlikli iyonlar membrandan biiyilk oranda gecerken, siilfat ve karbonat gibi iki
degerlikli iyonlar tutulur.Kullanildig1 alanlar; icme suyu aritimi, iyon degistirici, ters
0zmoz i¢in 6n aritma, atik sulardan renk giderimi, sarabin alkoliiniin giderimi olarak

sayilabilir (Koyuncu 2001).

2.10.4 Ters Ozmoz

Ters 0zmoz membranlarn biitiin ¢oziinmiis organik ve inorganik tiirleri ayirabilmektedir.
Ters ozmoz olayinin teorisi, solvent ve ¢ozeltilerin membran iist tabakasinda ¢oziindiigii
ve difiize oldugu coziinme - difiizyon modeline dayandirilmaktadir. Ters ozmoz
membranlarinda 20 — 100 bar arasinda degisen yiiksek basinglarin uygulanmasi
gerekmektedir. Genel olarak, tuz giderimi ile proses suyu eldesi, atik sularda sorun
gideren iyonlarin aritimi, deniz suyundan icme suyu eldesi kullanildig1 alanlardir (Kaleli

2006).
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2.10.5 Diyaliz

Siiriicii kuvveti derisim farki olan ve difiizyon mekanizmasiyla calisan diyalizde
homojen membranlar kullanilir. Bu yontemle diisiik molekiil agirlikli maddeler
membrandan gegerek biiyiilk molekiil agirlikli maddelerden ayrilir. En ¢ok kullanildig:

alan hemodiyalizdir. Hemodiyalizde kandaki iire ve diger toksinler membranla ayrilir.

2.10.6 Elektrodiyaliz

Siiriicii kuvvet elektriksel potansiyel farktir. Katyon ve anyon degistirici homojen
membranlarin kullanildigi bu islemde membran sadece bir iyonu gegirirken zit yiiklii
iyonu ve yiiksiiz iyonu gecirmez. Kullanildigi baz1 alanlar; deniz suyunun tuzunu

giderme, siilfiirik asit ve sodyum hidroksit iiretimidir (Mulder 1992).

2.11 Agir Metaller Hakkinda Genel Bilgiler

Agir metaller genellikle metal kaplama endiistrisi, otomobil endiistrisi, elektriksel ve
elektronik materyallerin iiretilmesi ve kullanilmasi, boru, silah ve lastik endiistrilerinde
kullanilir. Diger kirleticilerle karsilastirildiginda metallerin daha 6nemli olmasi bu
maddelerin sulu ortamda biyolojik olarak ayrisamamasindan kaynaklanir. Agir metaller
besin zincirine girerek canli dokularda birikebilmektedir. Bu durum besin zinciri
yoluyla insanlara kadar ulagmalarma neden olmaktadir (ilhan vd. 2004, Schneegurt et

al. 2001, Zouboulis et al. 2004).
Atik su biinyesinde sagliga zararli kimyasal ve biyolojik maddeleri igerir ve bunlarin bir
bolgeden digerine tasinmasina aracilik eder (Chang and Hwang 1996, Uslu ve Tiirkmen

1987, Brown and Savory 1983).

Hemen hemen biitiin metaller; su icinde yasayan organizmalarin yani sira, maruziyet

seviyesi yeterince yiiksekse insanlar icin de toksik etki gosterirler. Bu nedenle insan
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sagligi ve su ekosistemleri iizerindeki olumsuz etkilerinden dolay1 metal iyonlar ¢esitli

yontemlerle su ve atik sulardan giderilmelidir ( {lhan vd. 2004).

Cevresel problemlere neden olan kirletici atiklarin en 6nemlileri, ¢cevreye uzun siire
toksik etki yapan agir metaller gibi kimyasal maddelerdir. Bu Kkirleticiler belirli
diizeylerden sonra normal ortamda yasayan her tiirlii canlinin hayati aktivitelerine
olumsuz etkiler yapmaktadir. Su kirlenmesinde 6nemli yer tutan agir metal kirliliginin
en birinci kaynagi maden endiistrisidir. Cevherlerden metallerin kazanilmasi sirasinda
meydana gelen atiklar genelde gecirildikleri islemlere bagli olarak kirlilik kaynagi
haline gelmektedirler. Atk sularda kirliligi olusturan baslica agir metaller; krom,
kursun, bakir, demir, nikel, civa, arsenik, ¢inko ve kadmiyumdur. Bu metallerin bazilari
biyolojik yasamda gerekli olup yeterli miktarda sulu ortamda olmalari istenir. Fakat
ozellikle metal kaplama ve demir ¢elik endiistrisinden gelen atik sular igindeki agir
metallerden kadmiyum, civa, krom ve kursun besin zincirleriyle girdikleri canli
biinyelerinden atilamadiklar i¢in canlilarda birikir. Biinyede belirli sinir derisimlerinin
asilmasi durumunda canlida toksik etkiler s6z konusu olur. Bu birikim sonucunda
sularda yasayan baliklar ve diger canlilar 6lebilir, hatta bu canlilarla beslenen insanlarin
sagliklart cok oOnemli Olgiide etkilenebilir. Bu nedenlerle bu agir metallerin
derisimlerinin Onlenmesi yada standart degerlerde tutulmasi gerekmektedir (Beyazit ve

Peker 1998).

Insan saghig: toksik maddelerden ¢ok etkilenir. Pek ¢ok kimyasal madde toksik olarak
siniflandirilsa da bazilar digerlerine gore ¢ok daha fazla toksik etki yapabilmektedir.
Insan biinyesi icin gerekli olan pek ¢ok element, fazla alindiginda toksik zararlidir. Belli
derisimin altinda insan sagligina olumsuz etkisi olmayan bazi1 elementler belli bir
derisimi gegince toksik etkisinden dolay1 insan sagligim1 olumsuz etkiler. Ayrica toksik
metallere bazi insanlar daha duyarli olduklar1 i¢in teki insanlara gore daha c¢ok risk
altindadirlar. Ornegin cocuklarin merkezi sinir sistemleri kursun elementinin toksik
etkilerinden daha cok etkilenir, yasli kadinlarda kadmiyumun kemiklere olan hasar

etkisi daha ¢ok goriiliir (Fergusson 1991).
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Toksik etkiye sahip agir metaller proteinlerle kompleks olustururlar. Bir¢ok durumda
toksik agir metaller organizma igin gerekli olan iz elementlerinin yerine gecerek
istenmeyen metal-protein kompleksine sebep olurlar (Fergusson 1991, Brown and

Savory 1983).

Bakirin az miktar1 saghiga zararh degildir, fakat igme suyunda istenmeyen tat meydana
getirir. Viicutta agir1 bakir birikimi oldugunda ozellikle karaciger zarar gérmektedir

(Uslu vd.1998).

Demir canli organizmalar i¢in gerekli iz elementleri sinifina girmekte olup yasam i¢in
gereklidir. Fakat demirin fazlas1 da kompleks olusturdugu proteine zarar

verebilmektedir (Brown and Savory 1983).

Agir metallerin sulu ortamlardan giderilmesinde kullanilan geleneksel yontemler;
kimyasal c¢oktiirme, iyon degisimi, aktif karbon ile adsorpsiyon, ters osmoz, filtrasyon

ve membran teknolojileri seklinde siralanabilir (Hussein et al. 2004, Liu et al 2004).

Agir metallerin sulu ¢ozeltilerden filtrasyon ve membran teknolojileri kullanilarak
uzaklastirnlmasinda, yaygin olarak, ters osmoz, nanofiltrasyon, elektrodiyaliz ve misel

biiyiitmeli ultrafiltrasyon prosesleri kullanilmaktadir (Yurlova vd. 2002, Qin vd. 2003).

2.12 Konuyla ilgili Daha Once Yapilan Bazi Cahsmalar

Sanli ve Asman (2000), Fe(Ill) iyonunu sulu c¢ozeltilerden geri kazanmaya
calismiglardir. Bunun i¢in ultrafiltrasyon yontemini kullanmislardir. Komplekslestirici
olarak aljinik asitin kullanildigr bu c¢alismada, membran yapimi icin poli (metil
metakrilat-metakrilik asit) kopolimeri kullanilmistir. Membranlarin = gegirgenlik
ozelliklerini gelistirmek icin poli etilen glikol kullanilmigtir. Fe(Ill) i¢in en iyi geri

kazanim pH 3,1’ de ve aljinik asit varliginda % 87,13 olarak bulunmustur.

15



Juang and Chen (1997) Cu(Il)’yi ultrafiltrasyon yoOntemiyle sulu c¢o6zeltilerden
ayirmiglardir. EDTA ve NTA’ nin Cu(Il) selatlar seliilloz YM10 ve YM30 filtrelerinden
gecirilmistir. pH 4 ve AP= 2,04 atm sartlarinda, Cu-EDTA selatinin tutulmast % 97 ve

Cu-NTA selatinin tutulmasi % 96 olarak bulunmustur.

Juang and Shiau (2000) agir metalleri sulu ¢ozeltilerden ayirmak icin, ultrafiltrasyon
yontemini ve yardimca madde olarak sitozini kullanmiglardir. Agir metallerden Cu(Il),
Co(Il), NidI) ve Zn(II)’nin seliiloz YM10 ve YM30 membranlariyla ayrilmasinin
incelendigi bu calismada pH’ nin metal rejeksiyonuna ¢ok etkili oldugu bulunmustur.
Cu(I)’ nin sitozinle yaptig1 yiiksek koordinasyon yeteneginden dolayi, Cu(II)’ nin geri

kazanimi diger iyonlara gore daha yiiksek bulunmustur.

Yigitoglu vd. (1998) sulu ¢ozeltilerdeki Fe(Ill), Cu(Il) ve Co(Il) iyonlarinin poli etilen
teraftalat (PET) lifleri tarafindan adsorplamasini incelemiglerdir. Parametre olarak
liflerin sulu cozeltide bekleme zamani, sicaklik, ¢ozeltinin pH’ s1 ve iyonlarin
derisimleri se¢ilmistir. Metallerin lifler iizerine adsorplanma degerleri sirasiyla Co(Il) >
Cu(l) > Fe(lll) olarak bulunmustur. Sicaklik artistnin adsorplanma oranlarini
disiirdiigi gozlenmistir. Liflerin adsorpsiyon denge degerine ulagmasi i¢in ¢ozeltide bir

saat bekletilmesi gerektigi bulunmustur.
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3. MATERYAL VE METOT

3.1 Materyal

3.1.1 Deneyde Kullanilan Aletler ve Diizenek

- Etiiv ( Isolab )

- Isiticili manyetik karistirict ( Ika )

- pH metre ( Hanna )

- Perkin Emler Optical Emission Spectrometer Optima 4300 DV ( ICP — OES )
- UV-Vis Spektrometre (UV — 1700 Pharma, Shimadzu)

- Filtrasyon sistemi (Millipore)

- Kronometre ( Oregon )

- Mikrometre ( Mib Messzeuge )

Filtrasyon sistemi Sekil 3.1°de goriildiigii gibi basing ayarlayici azot gaz tiipii, manyetik
karistirici ve filtrasyon hiicresinden olusmaktadir. Sekil 3.2’de filtrasyon hiicresi
gosterilmistir. Konsantrasyonu ve pH’ 1 ayarlanmis 300 ml agir metal iyonu ( Fe(III),
Cu(Il), Co(Il) ) ¢ozeltisi filtrasyon hiicresinin ¢6zelti konan boliimiine konur ve azot
gaz1 yardimiyla istenen basinca getirilerek 7,6 cm c¢apindaki membrana gonderilir. 300
ml ¢ozelti membrandan gecene kadar gecen siire, akiy1 hesaplamak igin not edilir ve bu
arada membrandan gecen filtrat cozeltisi bir kaba alimir. Erlendeki bu filtrat

¢ozeltisinden numune alinarak metal analizi yapilir.

3.1.2 Deneylerde Kullanilan Maddeler
- Poli Vinil Alkol (PVA, 72000)

Fluka firmasma ait olan PVA membran yapiminda ve filtrasyon islemlerinde

komplekslestirici polimer olarak kullanilmstir.
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- Aljinik Asit (AA)
Sigma firmasina ait AA (sodyum tuzu) membran yapiminda ve filtrasyon islemlerinde

komplekslestirici polimer olarak kullanilmistir.

- Glutarikdialdehid
Sigma - Aldrich firmasina ait bu madde elde edilen membranlarin icerdigi polimer

maddelerin ¢apraz baglanmasi i¢in kullanilmistir.

- FeCls. 6 H,O
Riedel — de Haen firmasina ait bu maddeler yapay olarak agir metal iceren sulu

¢ozeltilerin hazirlanmasinda kullanilmastir.

piizeti kanan biilge <——————— - C:ID

memkran

fitrat alinan baiim =

Sekil 3.1 Filtrasyon sisteminin akim semasi (1. Filtrasyon hiicresi, 2. Manyetik

karistirici, 3. Basing ayarlayicili azot gaz: tiipii )
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Sekil 3.2 Filtrasyon Hiicresi

- CuCL.2H,0
Sigma - Aldrich firmasina ait bu maddeler yapay olarak agir metal iceren sulu

¢ozeltilerin hazirlanmasinda kullanilmistir.
- COC12.6H20

Surechem firmasina ait bu maddeler yapay olarak agir metal igeren sulu ¢ozeltilerin

hazirlanmasinda kullanilmistir.
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-Seliiloz Filtre
Macherey-Nagel ( MN 640 de ) firmasina ait olup, seliiloz filtre membran yapiminda

destek olarak kullamilmustir ve 6zellikleri ¢izelge 3.1°de verilmistir.

Cizelge 3.1 Seliiloz filtrenin 6zellikleri

Markasi Macherey-Nagel (MN 640 de )
Capi (cm) 12,5

Kalinligi (cm) 0,02

Agirlig (mg) 1132,8

- Diger Kimyasal Maddeler
Calismalarda kullanilan diger kimyasal maddeler Riedel — de Haen firmasina ait olup;
KSCN Spektrofotometrede analiz edilen demir c¢ozeltilerini renklendirmede, HCl ve

NH; ise pH’1 ayarlamada kullanilmistir.

3.2 Metot

3.2.1 Membranlarin Hazirlanmasi

% 0,25 (m/v) [75 PVA /25 AA (m/m)], % 0,50 (m/v) [75 PVA /25 AA (m/m)], % 0,75
(m/v) [75 PVA /25 AA (m/m)] , % 1,00 (m/v) [75 PVA /25 AA (m/m)]’lik ¢ozeltiler

hazirlanip ve belli miktarlarda alinarak petri kaplara konulmustur.

Daha sonra 7,6 cm capinda gozenekli seliiloz filtreler destek olarak petri kaplarina

daldirilmis ve 60 °C’de etiivde kurutulmustur.

Daha sonra bu membranlar oda sartlarinda glutarikdialdehid ¢ozeltisinde bekletilmis
daha sonra saf suda bekletilerek % 0,25 (m/v) [75 PVA /25 AA (m/m)] / seliiloz, %
0,50 (m/v) [75 PVA /25 AA (m/m)] / seliiloz , % 0,75 (m/v)[75 PVA /25 AA (m/m)] /
seliloz , % 1,00 (m/v)[75 PVA / 25 AA (m/m)] / seliiloz kompozit membranlar
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hazirlanmistir. Elde edilen kompozit membranlar Cizelge 3.2°deki
numaralandirilmis ve 6zellikleri gosterilmistir.
Cizelge 3.2 Kullanilan membranlarin 6zellikleri
Membran Dokiim cozeltisi | g (PVA-AA)/g % Su
icerigi%(PVA- Seliiloz filtre | Kalinlik(pm) tutma(m/m)
AA)(m/v)
Seliiloz Filtre - - 200 156
I 0,25 0,063 215 132
II 0,50 0,126 230 125
I 0,75 0,189 250 116
v 1,00 0,253 275 106

I: % 0,25 (m/v)[75SPVA/25AA(m/m)] / seliiloz
II: % 0,50 (m/v)[75PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz
II: % 0,75 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz
IV: % 1,0 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz

3.2.2 Membranlarin Filtrasyon islemlerinde Kullanilmasi

Bu calismada Fe (III), Cu(Il), Co(Il) iyonunu iceren 300 mL’lik besleme cozeltileri
kompleksiz, PVA kompleksleri ve AA kompleksleri halinde hazirlanmstir.

Besleme ¢ozeltisinin pH’s1 ayarlanarak belli karistirma hiz1 ve basing altinda membrana
iletilmigtir. 300 mL besleme ¢6zeltisinin membrandan gegisi tamamlaninca filtrattan

ornek alinarak analiz yapilmistir.

Fe(IlI)’{in analizi icin filtrattan 3,5 ml’lik 6rnek alinarak 0,1 M KSCN ve 1 M HCl’den
0,’er mL eklenmigtirr KSCN ile renklenen demir c¢o6zeltilerinin 456 nm’de
spektrofotometre ile absorbanslar1 Olgiilerek derisimleri, kalibrasyon yardimiyla

bulunmustur.

Cu(Il)-AA, Cu(Il)-PVA, Co(II)-AA, Co(II)-PVP cozeltilerinin analizlerinde de filtrattan

alinan 3,5 mL’lik numunelerin derisimleri ICD - OES kullanilarak bulunmustur.

21




Iyonlarin tutulmas1 % R =(1 —%) x100 esitligi kullanilarak bulunmustur. Burada Cs ve
b

Cy sirastyla filtratin ve besleme cozeltisinin derisimidir.

Filtrat akis1 da; birim zamanda membran alanindan gegen filtrat hacminin membran

alanina ve birim zamana boliinmesiyle (L/mz.sa )biriminde bulunmustur.
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4. BULGULAR

Bu ¢alismada I, II, IIT ve IV nolu membranlar kullanilarak Fe(Ill), Cu(Il) ve Co(II)’nin

sulu ¢ozeltilerinden ayrilmasi aragtirtlmastir.

[Ik olarak filtrasyon sistemine uygun membranlarin elde edilmesi igin calismalar

yapilarak caligmalarda kullanilacak membranlar belirlenmistir.

Sonra ki asamada Fe(Ill) iyonlarini, Fe(Il)-AA ve FE(II)-PVA komplekslerini sulu
cozeltilerinden ayirirken membran igeriginin, basincin ve ¢ozelti pH’sinin tutulmaya ve

akiya etkileri bulunmustur.

Daha sonra Cu(Il)-AA ve Cu(Il)-PVA komplekslerinin sulu ¢o6zeltilerinden
ayrilmasinda membran iceriginin, basincin ve c¢ozelti pH’sinin tutulmaya ve akiya

etkileri bulunmustur.

Son olarak da Co(II)-AA ve Co(II)-PVA kompleksinin sulu ¢ozeltilerinden ayirirken
membran iceriginin, basincin ve c¢ozelti pH’simin tutulmaya ve akiya etkileri

bulunmustur.

4.1 Membran Calismalar

Deneylerin yapildig: filtrasyon sistemi en fazla 75 psi basingta calisabilmektedir. Elde
edilen membranlar filtrasyon sistemine yerlestirilerek test edilmistir. Membranlara

basin¢ uygulanarak saf su gecgirgenligini saglayip saglamadigina bakilmistir. Membran

arastirma calismalar1 Cizelge 4.1°de gosterilmistir.
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Cizelge 4.1 PVA-AA / Seliiloz kompozit membranlar i¢in saf su gecisleri

Membran Basing (psi) Aki (L / m”.sa)

% 0,25 (m/v)[75 PVA/25 30 1790,17
AA(m/m)] / seliiloz

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 30 694,15
AA(m/m)] / seliiloz

% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 30 320,02
AA(m/m)] / seliiloz

% 1,00 (m/v)[75 PVA/25 30 223,56
AA(m/m)] / seliiloz

4.2 Demir(IIT) iyonlarmin Sulu Cézeltiden Filtrasyonu

4.2.1 Membran Iceriginin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

Filtrasyon islemi i¢in 300 mL, 1x10™* M Fe(IIl) ¢ozeltisi, 60 psi basingta ve pH 3,0’de

degisik membranlar kullanilarak filtre edilmistir. Membran igeriginin akiya ve

tutulmaya etkileri Cizelge 4.2, Sekil 4.1 ve Sekil 4.2°de verilmistir. Membran

icerigindeki toplam kat1 miktarinin artmasiyla, gozenek boyutu kiiciilmekte ve

dolayisiyla aki azalmakta ve tutulma artmaktadir. Belli bir membran kalinligindan

sonra ise Fe(IIl) iyonlarinin membrandan gecemedigi gozlenmektedir.

Cizelge 4.2 Fe(IlI) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda membran iceriginin akiya ve tutulmaya

etkisi ( C peam= 1x10™ M, pH= 3, P= 60 Psi )

Membran Membran icerigi Aki(L/m”.sa) | Tutulma(%R)
% 0,25 (m/v)[75 PVA/25 % 0,25 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 748,73 21.8

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 % 0,50 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 551,15 58.6

% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 % 0,75 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] gecirmedi -
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Sekil 4.1 Fe(Il) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya etkisi
(1:9%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75PVA/25AA], 3: %0,75[75PVA/25AA], C feam=
1x10™ M, pH= 3, P= 60 psi)
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Sekil 4.2 Fe(Ill) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda membran igeriginin tutulmaya etkisi
(1:9%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75PVA/25AA], 3: %0,75[75PVA/25AA], C ream=
1x10™ M, pH= 3, P= 60 psi)
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4.2.2 Basincin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 1x10* M Fe(Ill) ¢ozeltisi icin membran II (% 0,50 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz) kullanilarak ve pH sabit tutularak, basincin akiya ve tutulmaya

etkisi incelenmistir. Basincin artmasiyla akinin ve tutulmanin arttigi gozlenmektedir.

Basing artis1 ile membran tizerindeki adsorplanmadan dolay1 tutulma artmistir. Belli bir

basing degerinin altinda ise Fe(Ill) iyonlarmin gegemedigi godzlenmektedir.Sonuclar

Cizelge 4.3, Sekil 4.3 ve Sekil 4.4’te gosterilmistir.

Cizelge 4.3 Fe(IlI) cozeltilerinin filtrasyonunda basincin akiya ve tutulmaya etkisi ( C

Feamy= 1x10"* M, membran II, pH= 3)

Ak
Membran Basing(psi) | (L / mz.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 30 gecirmedi -
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 45 60,08 34
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 60 551,15 58.6
600 -
.
500 -
400 -
Aki |
(L/m%sa)
200 -
100 -
3
O T T # T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70
Basing (psi)

Sekil 4.3 Fe(Ill) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda basincin akiya etkisi (membran: %0,50
(m/V)[75 PVA/25 AA(m/m)]/seliiloz, C geqm= 1x10™* M, pH= 3)

26




O T T % T T
0 10 20 30 40 50 60 70

Basing (psi)

Sekil 4.4 Fe(Il) cozeltilerinin filtrasyonunda basincin tutulmaya etkisi (membran:

%0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)]/seliiloz, C peam= 1x10* M, pH= 3)

4.2.3 pH’ min Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 1x10* M Fe(IIl) coOzeltisi icin membran II (% 0,50 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz) kullanilarak ve bu kez basing sabit tutularak, pH’ nin akiya ve
tutulmaya etkisi incelenmistir. pH’1n diismesiyle aki artmakta, tutulma azalmaktadir.
Sonuglar Cizelge 4.4, Sekil 4.5 ve Sekil 4.6’da gosterilmistir. Diisiik pH’ larda
ortamdaki H" iyonlar1 artmakta ve H" iyonlarinca elektrostatik olarak pozitif yiiklii

metal iyonlarinin itilmesinden dolay1 tutulma diismektedir.

Cizelge 4.4 Fe(Il) cozeltilerinin filtrasyonunda pH’ nin akiya ve tutulmaya etkisi ( C
Fe(Il)= 1x10™ M, membran II, P= 60 psi)

Ak1
Membran pH (L / m%.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |2 859,55 25.4
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / selilloz {2,5 |620,04 29
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |3 551,15 58.6
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Sekil 4.5 Fe(Ill) ¢ozeltilerinin filtrasyonunda pH’nin akiya etkisi (membran: %0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)]/seliiloz, C geam= 1x10™ M, P= 60 psi)
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Sekil 4.6 Fe(I1l) cozeltilerinin filtrasyonunda pH’ nin tutulmaya etkisi (membran:

%0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)]/seliiloz, C geam= 1x10™ M, P= 60 psi)
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4.3 Demir(III) - AA Kompleksinin Sulu Cozeltiden Filtrasyonu

4.3.1 Membran Iceriginin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

Filtrasyon islemi i¢cin 2x10™ bg/L AA ve 1x10™* M Fe(Ill) iceren 300 mL c¢ozelti, 60 psi

basincta ve pH 3,0’de degisik membranlar kullanilarak filtre edilmistir. Membran

iceriginin akiya ve tutulmaya etkileri Cizelge 4.5, Sekil 4.7 ve Sekil 4.8’de verilmistir.

Sekillerden goriildiigii gibi membran igerigi artisiyla gozenekler kiiclilmiis ve aki

azalmistir. Tutulma yiiksek oranda gergeklesmistir.

Cizelge 4.5 Fe(Il1)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya
ve tutulmaya etkisi(C peqm= 1x10™* M, Caa= 2x10™ bg/L, pH= 3, P= 60 psi)

Aki
Membran Membran igerigi L/ mz.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 % 0,50 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 457,88 97
% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 % 0,75 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 176,37 98
% 1,00 (m/v)[75 PVA/25 % 1,00 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] gecirmedi | -
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Sekil 4.7 Fe(III)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya
etkisi (1:%0,50[75SPVA/25AA], 2: %0,75[7SPVA/25AA], 3: %1,00[75SPVA/25AA],
Cream= 1x10™* M, Caa= 2x10* bg/L, pH= 3, P= 60 psi)
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Sekil 4.8 Fe(I1)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin
tutulmaya etkisi (1:%0,50[75PVA/25AA], 2: %0,75[75PVA/25AA],
3:%1,00[75PVA/25AA], C geam= 1x10™* M, Cap= 2x10 bg/L, pH= 3, P= 60 psi)
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4.3.2 Basincin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™* bg/L AA ve 1x10™* M Fe(III) iceren ¢ozelti i¢in, membran IT ( %0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliilloz) kullanilarak ve pH sabit tutularak, basincin
akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuclar Cizelge 4.6, Sekil 4.9 ve Sekil 4.10°da
gosterilmistir.Basincin artmasi ile aki artmistir. Tutulmalarda her iki basingta yiiksek

degerlerde gozlenmistir.

Cizelge 4.6 Fe(IlI)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya ve
tutulmaya etkisi(C peqm= 1x10™ M, Caa= 2x10™ bg/L, pH =3)

Ak
Membran Basing(psi) | (L / m2.sa) Tutulma(%R)

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / selilloz |30 73,94 93

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / selilloz | 60 457,88 97
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Sekil 4.9 Fe(Ill)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C geqm= 1x10™* M,
Caa= 2x10" bg/L, pH= 3)
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Sekil 4.10 Fe(III)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin tutulmaya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C geqm= 1x10™ M,

Caa=2x10" bg/L, pH= 3)

4.3.3 pH’ nin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™ bg/L AA ve 1x10™* M Fe(III) iceren ¢ozelti icin, membran II ( %0,50
(m/V)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz) kullanilarak ve basing sabit tutularak, pH’ nin

akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonucglar Cizelge 4.7, Sekil 4.11 ve Sekil

4.12’de gosterilmistir. Burada pH artisiyla ortamdaki H' iyonlar1 azalmakta ve AA’

daki karboksil gruplariyla Fe(IIl) iyonlarinin kompleks olusturmasi artmakta ve

dolayisiyla tutulma artmaktadir.

Cizelge 4.7 Fe(IlI)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH 'nin akiya ve
tutulmaya etkisi (C peqm= 1x10™* M, Caa= 2x10™ bg/L, P= 60 psi)

Membran pH Akl(L/mz.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / selilloz |2 493,97 19.4

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / selilloz |2,5 [478,10 83

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |3 457,88 97
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Sekil 4.11 Fe(III)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’1n akiya

etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C peqm= 1x10™ M,

Caa=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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Sekil 4.12 Fe(III)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’1n tutulmaya

etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C peqm= 1x10™ M,

Caa=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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4.4 Demir(IIl) - PVA Kompleksinin Sulu Cozeltiden Filtrasyonu

4.1.1 Membran Iceriginin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

Filtrasyon islemi i¢in 300 mL, 2x10™ bg/L PVA ve 1x10™* M Fe(Ill) iceren ¢ozelti, 60

psi basincta ve pH 3,0’de degisik membranlar kullanilarak filtre edilmistir. Membran

iceriginin akiya ve tutulmaya etkileri Cizelge 4.8, Sekil 4.13 ve Sekil 4.14’de

verilmigtir. Membran icerigi artist ile gozenek boyutu kiigiilmesinden dolay1 aki diigsmiis

ve tutulma artmistir.

Cizelge 4.8 Fe(IlI)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya
ve tutulmaya etkisi(C peqm= 1x10™ M, Cpya= 2x10™ bg/L, pH= 3, P= 60 psi)

Aki

Membran Membran icerigi (L / m®.sa) | Tutulma(%R)
% 0,25 (m/v)[75 PVA/25 % 0,25 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 1417,23 74

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 % 0,50 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 523,29 88

% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 % 0,75 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 196,61 98
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Sekil 4.13 Fe(III)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran iceriginin akiya
etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75PVA/25AA], 3: %T75[75PVA/25AA],
Cream= 1x10™ M, Cpya= 2x10™ bg/L, pH= 3, P= 60 psi)
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Sekil 4.14 Fe(I1I)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran iceriginin
tutulmaya etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75PVA/25AA],
3:%75[75PVA/25AA], C peaqm= 1x10* M, Cpya= 2x10 bg/L, pH= 3, P= 60 psi)
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4.4.2 Basincin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™* bg/L PVA ve 1x10™* M Fe(III) igeren ¢ozelti icin, membran II ( % 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliilloz) kullanilarak ve pH sabit tutularak, basincin

akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuclar Cizelge 4.9, Sekil 4.15 ve Sekil

4.16’da gosterilmistir. Basing artis1 ile aki artmis ve tutulma azalmistir. Basincin

arttirnllmasiyla, diisiik basinclarda nispeten daha tikali olan goézenekler acilmis ve

tutulma diigmiistiir.

Cizelge 4.9 Fe(IlI)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya ve
tutulmaya etkisi(C geqm= 1x10™* M, Cpya= 2x10™ bg/L, pH =3)

Ak

Membran Basing(Psi) (L/m2.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliloz |30 82,02 99
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / selilloz |45 276,85 99
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliloz |60 523,29 88
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Sekil 4.15 Fe(III)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C geqm= 1x10™ M,
Cpya= 2x10™ bg/L, pH= 3)

36




100 -
98 -

96 -

Tutulma
(%R)

90 +

88 -

8 6 T T T T

0 10 20 30 40
Basing (psi)

50

60 70

Sekil 4.16 Fe(III)-PVA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin tutulmaya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C geqm= 1x10* M,
Cpva= 2x10™ bg/L, pH= 3)

4.4.3 pH’ min Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10”* bg/L PVA ve 1x10™ M Fe(III) iceren ¢zelti icin, membran II (% 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz) kullanilarak ve basing sabit tutularak, pH’ nin

akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.10, Sekil 4.17 ve Sekil

4.18’de gosterilmistir. pH artisi ile komplekslesme artmis ve tutulma artmistir.

Cizelge 4.10 Fe(III)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH "nin akiya ve
tutulmaya etkisi (C peqm= 1x10™* M, Cpya= 2x10™ bg/L, P= 60 psi)

Aki
Membran PH €L/ mz.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |2 576,50 81
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / selilloz {2,5 |560,22 86
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |3 523,29 88
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Sekil 4.17 Fe(Ill)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’1n akiya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C peqm= 1x10* M,
Cpya= 2x10™ bg/L, P= 60 psi)
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Sekil 4.18 Fe(III)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’1n tutulmaya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C geqm= 1x10™ M,
Cpya= 2x10™ bg/L, P= 60 psi)
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4.5 Bakir(Il) - AA Kompleksinin Sulu Cozeltiden Filtrasyonu

4.5.1 Membran Iceriginin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

Filtrasyon islemi icin 300 mL, 2x10™* bg/L AA ve 1x10™* M Cu(Il) igeren ¢ézelti, 60 psi

basincta ve pH 6,0’da degisik membranlar kullanilarak filtre edilmistir. Membran

iceriginin akiya ve tutulmaya etkileri Cizelge 4.11, Sekil 4.19 ve Sekil 4.20’de

verilmigtir. Membran icerigi artisiyla tutulma artmis ve % 0,75 (m/v)[75 PVA/25

AA(m\m)] / seliiloz kompozit membraninda gozenekler iyice tikanmistir.

Cizelge 4.11 Cu(Il)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya
ve tutulmaya etkisi(C cymy= 1x10™ M, Cap= 2x10™ bg/L, pH= 6, P= 60 psi)

Aki
Membran Membran igerigi L/ mz.sa) Tutulma(%R)
% 0,25 (m/v)[75 PVA/25 % 0,25 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 7936,50 7
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 % 0,50 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 503,37 13
% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 % 0,75 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] gecirmedi | -
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Sekil 4.19 Cu(II)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda membran iceriginin akiya
etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75PVA/25AA], 3: %0,75[75PVA/25AA],
Ceum= 1x10™* M, Caa=2x10* bg/L, pH= 6, P= 60 psi )
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Sekil 4.20 Cu(II)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran iceriginin
tutulmaya etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2:%0,50[75PVA/25AA],
3:%0,75[75PVA/25AA], C cumy= 1x10™* M, Cap= 2x10™ bg/L, pH= 6, P= 60 psi )
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4.5.2 Basincin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10” bg/L AA ve 1x10™* M Cu(Il) iceren ¢ozelti icin, membran II (% 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliilloz) kullanilarak ve pH sabit tutularak, basincin

akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.12, Sekil 4.21 ve Sekil

4.22°de gosterilmistir. Basing artist ile aki artmis, gozeneklerdeki tikanmadan

kaynaklanan gozenek kiiciilmesinin giderilmesiyle tutulma diigmiistiir.

Cizelge 4.12 Cu(I)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya ve

tutulmaya etkisi(C cum= 1x10™ M, Caa= 2x10™ bg/L, pH =6)

Aki

Membran Basing(Psi) | (L / m2.sa) Tutulma(%R)
9% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |30 gecirmedi -
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliilloz |45 94,67 46
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliilloz |60 503,37 13
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Sekil 4.21 Cu(II)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cyan= 1x10* M,

Caa=2x10" bg/L, pH= 6)
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Sekil 4.22 Cu(II)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin tutulmaya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cym= 1x10™ M,

Caa=2x10" bg/L, pH= 6)

4.5.3 pH’ nin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™* bg/L AA ve 1x10™ M Cu(II) iceren ¢ozelti i¢in, membran II (% 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz) kullanilarak ve basing sabit tutularak, pH’ nin

akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.13, Sekil 4.23 ve Sekil

4.24’de gosterilmistir. pH artis1 ile tutulma, komplekslesmedeki artmadan dolay1

artmistir.

Cizelge 4.13 Cu(Il)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda pH "nin akiya ve
tutulmaya etkisi (C cym= 1x10™* M, Caa= 2x10™ bg/L, P= 60 psi)

Aki1
PH |(L/m%sa) |Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 3 592,28 1
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 6 503,37 13
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |7 259,36 30
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Sekil 4.23 Cu(II)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin akiya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cyan= 1x10* M,
Caa=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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Sekil 4.24 Cu(II)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin tutulmaya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cym= 1x10™ M,
Caa=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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4.6 Bakir(Il) - PVA Kompleksinin Sulu Cozeltiden Filtrasyonu

4.6.1 Membran iceriginin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

Filtrasyon islemi i¢in 300 mL, 2x10™ bg/L PVA ve 1x10™* M Cu(Il) igeren ¢ozelti, 60

psi basincta ve pH 6,0’da degisik membranlar kullanilarak filtre edilmistir. Membran

iceriginin akiya ve tutulmaya etkileri Cizelge 4.14, Sekil 4.25 ve Sekil 4.26’da

verilmigtir. Membran icerigi artist ile membranin gézenek boyutu kiiciilmiistiir.

Dolayisiyla tutulma artmis ve aki azalmistir.

Cizelge 4.14 Cu(Il)-PVA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin
akiya ve tutulmaya etkisi(C com= 1x10* M, Cpya= 2x10™ bg/L, pH= 6, P= 60 psi)

Aki

Membran Membran igerigi (L/mz.sa) Tutulma(%R)
% 0,25 (m/v)[75 PVA/25 % 0,25 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 5952,38 18

% 0,50(m/v)[75 PVA/25 % 0,50 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 704,42 23

% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 % 0,75 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 50,86 50
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Sekil 4.25 Cu(Il)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya
etkisi (1:%0,25[75SPVA/25AA], 2: %0,50[7SPVA/25AA], 3: %0,75[75SPVA/25AA],
Ceun= 1x10* M, Cpya= 2x10* bg/L, pH= 6, P= 60 psi)
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Sekil 4.26 Cu(Il)-PVA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin
tutulmaya etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75SPVA/25AA],
3:9%0,75[75PVA/25AA], C cuap= 1x10™ M, Cpya= 2x10™ bg/L, pH= 6, P= 60 psi)
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4.6.2 Basincin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™ bg/L PVA ve 1x10™ M Cu(Il) ieren ¢ozelti i¢in, membran II (% 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m\m)] / seliilloz) kullanilarak ve pH sabit tutularak, basincin

akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.15, Sekil 4.27 ve Sekil

4.28’de gosterilmistir. Basing artis1 ile aki, beklenen sekilde artmistir ve tutulma,

yiiksek basingta diigmiistiir.

Cizelge 4.15 Cu(II)-PVA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya ve
tutulmaya etkisi(C cyan= 1x10™ M, Cpya= 2x10™ bg/L, pH =6)

Akt
Membran Basing(Psi) | (L / m2.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 30 77,20 38
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 45 218,44 46
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 60 704,42 23
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Sekil 4.27 Cu(Il)-PV A kompleks ¢o6zeltisinin filtrasyonunda basincin akiya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cym= 1x10™ M,

Cpva=2x10" bg/L, pH= 6)
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Sekil 4.28 Cu(Il)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin tutulmaya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cym= 1x10™ M,
Cpva=2x10" bg/L, pH= 6)

4.6.3 pH’ nin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™ bg/L PVA ve 1x10™ M Cu(Il) igeren ¢dzelti i¢in, membran II (% 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz) kullanilarak ve basing sabit tutularak, pH’ nin
akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.16, Sekil 4.29 ve Sekil

4.30’da gosterilmistir. pH artis1 ile komplekslesme artisindan dolayi tutulma artmistir.

Cizelge 4.16 Cu(II)-PVA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH 'nin akiya ve
tutulmaya etkisi (C cym= 1x10™* M, Cpya= 2x10™* bg/L, P= 60 psi)

Aki
Membran PH €L/ m2.sa) Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |3 812,61 5
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 6 704,42 23
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |7 613,65 42
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Sekil 4.29 Cu(Il)-PVA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin akiya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cym= 1x10™ M,
Cpya=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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Sekil 4.30 Cu(II)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin tutulmaya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C cym= 1x10™ M,
Cpva=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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4.7 Kobalt(IT) - AA Kompleksinin Sulu Cozeltiden Filtrasyonu

4.7.1 Membran Iceriginin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

Filtrasyon islemi icin 300 mL, 2x10™* bg/L AA ve 1x10™ M Co(II) igeren ¢ézelti, 60 psi

basincta ve pH 6,0’da degisik membranlar kullanilarak filtre edilmistir. Membran

iceriginin akiya ve tutulmaya etkileri Cizelge 4.17, Sekil 4.31 ve Sekil 4.32°de

verilmigtir. Membran igerigi artist ile membranin gozenek boyutu kiiciildiigiinden

tutulma artmagtir.

Cizelge 4.17 Co(II)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya
ve tutulmaya etkisi(C coan= 1x10™ M, Caa= 2x10™ bg/L, pH= 6, P= 60 psi)

Ak
Membran Membran igerigi L/ m2.sa) Tutulma(%R)
% 0,25 (m/v)[75 PVA/25 % 0,25 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 4105,09 15
% 0,50(m/v)[75 PVA/25 % 0,50(m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 1214,77 26
% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 % 0,75 (m/v)[75 PVA/25
AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] gecirmedi | -
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Sekil 4.31 Co(I1)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran iceriginin akiya
etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75PVA/25AA], 3: %0,75[75PVA/25AA],
Ceom= 1x10™* M, Caa=2x10" bg/L, pH= 6, P= 60 psi)
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Sekil 4.32 Co(II)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda membran iceriginin
tutulmaya etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75SPVA/25AA],
3:%0,75[75PVA/25AA], C com= 1x10™ M, Cap= 2x10™ bg/L, pH= 6, P= 60 psi)
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4.7.2 Basincin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™ bg/L AA ve 1x10™* M Co(II) igeren ¢ozelti icin, membran II (% 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliilloz) kullanilarak ve pH sabit tutularak, basincin
akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.18, Sekil 4.33 ve Sekil
4.34’de gosterilmistir. Basing artis1 ile aki artmis, tutulma ise membran ylizeyinde

olusan keklesmelerle sabit kalmistir.

Cizelge 4.18 Co(I)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya ve
tutulmaya etkisi(C com= 1x10™ M, Caa= 2x10™ bg/L, pH =6)

Basing(Psi | Ak Tutulma(%R
Membran ) (L/m’sa) |)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 30 295,04 26
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 45 715,00 26
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 60 1214,77 26
1400 ~
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400 +
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Sekil 4.33 Co(II)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda basincin akiya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C coan= 1x10* M,
Caa=2x10" bg/L, pH= 6)
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Sekil 4.34 Co(II)-AA kompleks cozeltisinin filtrasyonunda basincin tutulmaya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C coan= 1x10™* M,
Caa=2x10" bg/L, pH= 6)

4.7.3 pH’ nin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™ bg/L AA ve 1x10* M Co(II) iceren ¢o6zelti i¢in, membran II (% 0,50
(m/V)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliilloz) kullanilarak ve basing sabit tutularak, pH’ nin
akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.19, Sekil 4.35 ve Sekil
4.36’da gosterilmistir. pH 3’te kompleks olusumunun hemen hemen hi¢ olmadig ve
dolayisiyla bu pH’ta tutulmanin da olmadigi gozlenmistir. pH 6’ya ulasildiginda
tutulma artmistir. Ancak pH 7’de Co(Il)’nin hidrolize ugramasindan dolayr AA ile

kompleks yapmasi azaldigindan dolayi tutulma da azalmistir.

Cizelge 4.19 Co(II)-AA kompleks c¢ozeltisinin filtrasyonunda pH "nin akiya ve
tutulmaya etkisi (C com= 1x10™* M, Caa= 2x10™ bg/L, P= 60 psi)

Membran PH Aki(L/m’*.sa) | Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 3 1400,56 0

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 6 1214,77 26

% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz |7 1030,71 10
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Sekil 4.35 Co(II)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin akiya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C coan= 1x10* M,
Caa=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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Sekil 4.36 Co(II)-AA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin tutulmaya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C com= 1x10™ M,
Caa=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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4.8 Kobalt(II) - PVA Kompleksinin Sulu Cozeltiden Filtrasyonu

4.8.1 Membran Iceriginin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

Filtrasyon islemi i¢in 300 mL, 2x10™* bg/L PVA ve 1x10™ M Co(II) igeren ¢ozelti, 60

psi basincta ve pH 6,0’da degisik membranlar kullanilarak filtre edilmistir. Membran

iceriginin akiya ve tutulmaya etkileri Cizelge 4.20, Sekil 4.37 ve Sekil 4.38’de

verilmigtir. Membran igerigi artisiyla aki diismiis ve tutulma nispeten artmastir.

Cizelge 4.20 Co(I)-PVA kompleks cozeltisinin filtrasyonunda membran iceriginin
akiya ve tutulmaya etkisi(C coan= 1x10* M, Cpya= 2x10 bg/L, pH= 6, P= 60 psi)

Aki

Membran membran igerigi (L / m”.sa) | Tutulma(%R)
% 0,25 (m/v)[75 PVA/25 % 0,25 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 3052,50 30

% 0,50(m/v)[75 PVA/25 % 0,50 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 648,76 30

% 0,75 (m/v)[75 PVA/25 % 0,75 (m/v)[75 PVA/25

AA(m/m)] / seliiloz AA(m/m)] 61,46 33
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Sekil 4.37 Co(II)-PV A kompleks ¢6zeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin akiya
etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75PVA/25AA], 3: %0,75[75PVA/25AA],
Ceomy= 1x10™* M, Cpya= 2x10™ bg/L, pH= 6, P= 60 psi )
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Membran icerigi

Sekil 4.38 Co(Il)-PVA kompleks ¢6zeltisinin filtrasyonunda membran igeriginin
tutulmaya etkisi (1:%0,25[75PVA/25AA], 2: %0,50[75SPVA/25AA],
3:%0,75[75PVA/25AA], C comn= 1x10™ M, Cpya= 2x10™* bg/L, pH= 6, P= 60 psi)
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4.8.2 pH’ nin Akiya ve Tutulmaya Etkisi

300 mL, 2x10™ bg/L PVA ve 1x10™ M Co(II) igeren ¢ozelti i¢in, membran II (% 0,50
(m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz) kullanilarak ve basing sabit tutularak, pH’ nin
akiya ve tutulmaya etkisi incelenmistir. Sonuglar Cizelge 4.21, Sekil 4.39 ve Sekil
4.40’da gosterilmistir. pH 3’te kompleks olusumunun olmadigi ve dolayisiyla
tutulmanin da olmadig gozlenmistir. pH 6’da tutulma gozleniyor. pH 7°de Co(Il)’nin
hidrolize ugramasi sebebiyle kompleks olusumunun azaldig1 ve bu sebepten tutulmanin

da olmadig anlasiliyor.

Cizelge 4.21 Co(II)-PVA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH 'nin akiya ve
tutulmaya etkisi (C comy= 1x10* M, Cpya= 2x10™* bg/L, P= 60 psi)

Ak
Membran PH |(L/m%sa) |Tutulma(%R)
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 3 798,98 0
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 6 648,76 30
% 0,50 (m/v)[75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz | 7 464,12 15
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Sekil 4.39 Co(II)-PVA kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin akiya
etkisiitmembran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C com= 1x10™ M,
Cpva=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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Sekil 4.40 Co(II)-PV A kompleks ¢ozeltisinin filtrasyonunda pH’ nin tutulmaya
etkisi(membran: %0,50 (m/v) [75 PVA/25 AA(m/m)] / seliiloz, C coan= 1x10* M,
Cpya=2x10" bg/L, P= 60 psi)
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5. TARTISMA VE SONUC

Bu calismada; Fe(III), Fe(II) — AA, Fe(IIl) — PVA, Cu(ll) — AA, Cu(Il) — PVA, Co(I)
— AA, Co(Il) — PVA cozeltilerinin filtrasyonunda sirasiyla membran igeriginin,
basincinin ve pH’mn akiya ve tutulmaya etkileri arastirilmistir. Filtrasyon islemleri icin
% 0,25 (m/v)[75 PVA /25 AA (m/m)] / seliiloz, % 0,50 (m/v)[75 PVA /25 AA (m/m)]/
seliiloz, % 0,75 (m/v)[75 PVA /25 AA (m/m)] / seliiloz , % 1,0 (m/v)[75 PVA /25 AA

(m/m)] / seliiloz kompozit membranlari iiretilmistir.

Komplekssiz haldeki Fe(IIl) cozeltilerinin filtrasyonunda en iyi Fe(Ill) tutulmasi;
yeterince yiiksek akida, % 0,50 (m/v)[75 PVA / 25 AA (m/m)] / seliiloz kompozit
membranm kullanarak, pH 3’te ve 60 psi basingta % 58,6 olarak bulunmustur. Fe(III)
tutulmasin1 arttirmak icin ortama AA ve PVA komplekslestiricileri eklenmistir. AA
eklenmesiyle en iyi Fe(Ill) tutulmasi; uygun akida, % 0,50 (m/v)[75 PVA / 25 AA
(m/m)] / selilloz kompozit membran1 kullanarak, pH 3’te ve 60 psi basingta % 97
olarak bulunmustur. Fe(IIl) — PVA komplekslesmesi durumunda en iyi tutulma; uygun
akida, % 0,75 (m/v)[75 PVA / 25 AA (m/m)] / seliilloz kompozit membran1 kullanarak,
pH 3’te ve 60 psi basingta % 98 olarak bulunmustur.

Cu(l) cozeltilerinin filtrasyonunda tutulmayi arttirmak icin AA ve PVA ortama
komplekslestirici olarak katilmistir. En iyi Cu(Il) tutulmasi; AA varliginda % 0,50
(m/v)[75 PVA / 25 AA (m/m)] / selilloz kompozit membran1 kullanarak, 45 psi ve pH
6’da, % 46 olarak bulunmustur. PVA varhiginda en iyi Cu(Il) tutulmasi; % 0,75
(m/V)[75 PVA / 25 AA (m/m)] / selilloz kompozit membran1 kullanarak, 60 psi ve pH
6’da, % 50 olarak bulunmustur.

Co(I) iyonlarmin filtrasyonunda pH 6 ve 60 psi’de yapilan deneylerde AA
komplekslestiricisi varliginda % 0,50 (m/v)[75 PVA / 25 AA (m/m)] / seliiloz
kompozit membranla tutulma % 26, PVA komplekslestiricisi varliginda % 0,75
(m/v)[75 PVA / 25 AA (m/m)] / seliiloz kompozit membranla tutulma % 33 olarak

bulunmustur.
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Bu calismalar ek baska parametreler kullamlarak gelistirilebilir. Uretilen membranlar,
60 psi basinca kadar dayanikli olduklar test edildiginden agir metallerin sulu ortamdan
uzaklagtinlmasinda  kullamldigi  gibi  baska ¢oOzeltilerin  filtrasyonunda da

kullanilabilirler.
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