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LiF KABAGI SUNGERINE TUTUKLANMIS Pseudomonas putida
HUCRELERI ILE BAKIR (II) [IYONLARININ BiYOSORPSiYONU

Arzuhan STHOGLU-TEPE
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Fen Bilimleri Enstitiisii
Biyoloji Anabilim Dah
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Yrd. Do¢. Dr. Rana TASKIN

Bu ¢alismada lif kabag: stingerine tutuklanmis Pseudomonas putida hiicreleri ile bakir
(II) iyonlarinin biyosorpsiyonu arastirildi. Bu amagla, farkli lif kabagi partikiil
biiytikliigti, baslangic pH, sicaklik, baslangic bakir (II) iyonu derisimi (C,) ve
calkalama hizinin bakwr (II) iyonu adsorpsiyonu {izerine etkisi incelendi. Yapilan
calismalar sonucunda optimum kosullar olarak, lif kabag: biyiikliigi 0.42-0.85 mm;
baslangig pII 5.0; sicaklik 30 °C; baslangi¢ bakir (II) iyonu derisimi 25 mg L™ ve
alkalama hizi 130 devir dk”' olarak saptandi. Kinetik hesaplamalar sonucunda,
P. putida tutuklanms 1if kabag: siingerinde adsorbsiyon hizi (r,) 0.077 mg g™ dk ve
denge halinde adsorblanan bakir (II) iyonu miktar1 (Qmay) 0.39 mg g” olarak
bulunurken, P. putida igermeyen lif kabag: stingerinde adsorbsiyon hizi (r,) 0.052 mg
g dk' ve denge halinde adsorblanan bakir (II) iyonu miktari (Qmax) 0.096 mg g’
seklinde kaydedildi.

Anahtar Kelimeler: Biyosorpsiyon, Pseudomonas putida, bakir (1) adsorpsiyonu.
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SUMMARY
M. Sec.

THE BIOSORPTION OF COPPER (1) IONS BY Pseudomonas putida CELLS
IMMOBILIZED TO THE VEGETABLE SPONGE OF Luffa cylindrica

Arzauhan SIHOGLU-TEPE

Cumhuriyet University
Graduate School of Natural and
Applied Sciences
Department of Biology

Supervisor

Assist. Prof. Dr. Rana TASKIN

In this study, the biosorption of copper (II) ions by Pseudomonas putida cells
immobilized to the vegetable sponge of Luffa cylindrica was investigated. For this
purpose, effects of vegetable sponge particle size differences, initial pH, temperature,
initial copper (II) ion concentration (C,) and the shaking rate on adsorption of copper
(II) ions were examined. As a result of the study, optimum conditions were determined
as follows: vegetable sponge particle size 0.42-0.85 mm; initial pIl 5.0; temperature
30 °C; initial copper (II) ion concentration 25 mg L™ and shaking rate 130 cycle
minute”’. According to the kinetic calculations; in the case of P. putida cells
immobilized to the vegetable sponge, adsorption rate (r,) and the amount of Cu (II)
ions in equilibrum (Qmay) were found as 0.077 mg g’ dk' and 0.39 mg g,
respectively; while these values were 0.052 mg g™ dk™' and 0.096 mg g™ for vegetable
sponge without P. putida cells.

Key Words: Biosorption, Pseudomonas putida, copper (II) adsorption.



TESEKKUR

Caligmalarmm boyunca yardumini esirgemeyen danismanim Saymn Yrd. Dog. Dr.
Rana TASKIN’a, laboratuvar ¢alismalart ve sonrasinda yardimlarmi gordiigim
hocalarim Saymn Yrd. Do¢. Dr. Emine KACMAZOGLU’na, Saym Yrd. Dog¢. Dr.
Nursevin OZTOP’a, ve Sayin Dog. Dr. Miinevver SOKMEN’e, calismalarim boyunca
hep yanimda olan esim Ars. Gor. Bektas TEPE’ye, maddi ve manevi anlamda
yardimlarini esirgemeyen annem Niliifer SIIIOGLU, babam Alaattin SIIIOGLU ve
kardesim Aslihan SITHOGLU na tesekkiirlerimi sunarim.

Arzuhan SIHOGLU-TEPE



vi

SEKILLER DiZiNi

Sekil 1.1 Metal iyonlarinin biyosorpsiyon mekanizmasi

Sekil 3.1 Farkli partikiil buyiikligtine gore lif kabaklarinn tutuklama
kapasiteleri (w/w)

Sekil 3.2 Bakir (II) iyonlarinin adsorpsiyonu izerine lif kabagi
biiylikltigiiniin etkisi

Sekil 3.3 Denge durumunda farkli partiktil biiytikltugiine sahip lif
kabaklarinin bakir (II) iyonu adsorpsiyonu tizerine etkisi

Sekil 3.4 Bakir (II) iyonlarinin adsorpsiyonu tizerine farkli baslangic
pH’larinin zamana bagli degisimi

Sekil 3.5 Denge konumunda farkli baslangi¢ pIl'larinmn bakir (IT) iyonu
adsorpsiyonu tiizerine etkisi

Sekil 3.6 Bakir (II) iyonlarinin adsorpsiyonu {izerine sicakligin zamana
bagh degisimi

Sekil 3.7 Denge konumunda bakir (1) iyonlarinin adsorpsiyonu tizerine

sicakligin etkisi

Sayfa

10

11

12

13

14

15

15

Sekil 3.8 Bakir (II) iyonlarinin adsorpsiyonu lizerine baslangic bakir (II) iyonu

derisiminin zamana baglt degisimi
Sekil 3.9 Denge konumunda farkli baslangi¢ bakir (II) iyonu
derisiminin adsorpsiyon lizerine etkisi

Sekil 3.10 Bakir (I1) iyonu adsorpsiyonu tizerine ¢alkalama hizinin etkisi

Sekil 3.11 Farkli ¢calkalama hizlarinin bakir (II) iyonu adsorpsiyonu iizerine

etkisi

Sekil 3.12 P. putida hiicreleri tutuklanmig lif kabagi ve P. putida

tutuklanmamis lif kabagi i¢in bakir (II) iyonu adsorpsiyon egrileri

Sekil 3.13 P. putida hiicreleri tutuklanmis lif kabagi ve P. putida
tutuklanmanus lif kabagi igin bakir (II) iyonu adsorpsiyonunda

kinetik egriler

16

17
18

18

19

20



1. GIRIS

1.1. Agir Metaller ve Cevre Kirliligi

Insanoglu yiizyillar boyunca doga ile i¢ ige yasamus ve yasamsal
faaliyetlerini yerine getirebilmek igin gereksinim duydugu ihtiyaglarimin pek
cogunu, aym zamanda yagama ortami olarak kullandig1 dogal ¢evreden edinme
yoluna gitmistir. Bu gereksinimlerin baginda beslenme gelmektedir. Insanoglunun
beslenme gereksinimlerini kargilayiginin tarihgesine g6z atilacak olursa, ilk
donemlerde basit bir avlanma ihtiyacina ve ¢evreyi nispeten dogal haliyle
kabullenme i¢giidiisiine sahip oldugu goriilecektir. Ancak ilerleyen dénemlerde
niifustaki hizli artis ve kentlegsme, yetersiz bir alt yapinin olugmasina yol agmusgtir.
Buna paralel olarak sanayilesmede de biiyik bir ivme kaydedilmigtir. Artan
ihtiyaca cevap verebilmek igin, sayilart giin gegtikce artan sanayi kurulusglan
ginimizde arttk cevreyi tehdit edici konuma ulagmistir. Bugiin sanayi
kuruluglarinin pek gogunda aritim tesislerinin bulunmayisi ¢evreyi olumsuz yonde
etkileyen baglica faktorler arasindadir. Amerika Birlesik Devletleri’nde her yil
275 milyon tondan fazla zararh atiin gevreye birakildigi tahmin edilmektedir
(Crusberg, 1994).

Hava kirliligt, toprak kirliligi, su kirliligi, girtlti kirliligi gibi birgok faktor
cevre kirliliginin 6geleri arasindadir. Kuskusuz her biri digerine nazaran oldukga
onemli olan bu kirlilik kavramlarinin igerisinde su kirliliginin 6nemi ¢ok
bayiktiir. Yagamin sularda bagladigi dusiinilecek olursa, sucul sistemlerin
organizmalara sundugu avantajlar daha anlamli olacaktir. Su, canlilarin yagami
icin vazgegilmezdir.

Su kirliligine yol agan baslica etkenler arasinda sucul sistemlerin organik
kirleticilerin etkilerine maruz kalmalari ve bunun yamsira biyik ¢ogunlugunu
agir metallerin olusturdugu inorganik maddelerin esik derisimlerin uzérinde
bulunmalar1 gelmektedir (Lee ve Low, 1980). Giiniimiizde metal kaplama ve
cilalama iglemleri, madencilik ve maden cevheri isleme uygulamalari, pil ve akil
imalat:, Ozellikle komitr yakith termal enerji santrali gibi endistriler su

kaynaklarin1 agir metaller yoniinden kirletmektedir. Agwr metaller canli
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biinyesinde birikebilen, besin zinciri ile insana kadar ulagabilen ve canhlar igin
tahris edici ve toksik etkileri olan maddelerdir (Kesenci ve Ark., 1997).

Sanayi gelistikge, endiustriyel kuruluslar da agir metal kullanimin
yayginlastirmiglardir. Geligmekte olan tilkelerde kiigik ya da orta dereceli birgok
kurulus, 6énemli miktarda agir metal igeren atik maddeleri herhangi bir aritma
isleminden gegirmeden ¢evreye birakmaktadir. Bunun en carpict Ornegini
Malezya’da gormek miimkiindiir. Burada; bakir, nikel, kursun, krom ve ¢inko gibi
agir metalleri iceren atiklarin su kaynaklartna yakin vyerlerde c¢evreye
bosaltildiklar1 bildirilmigtir (Lee ve Low, 1980; Anon, 1995). Amerika Birlesik
Devletleri’nde yapilan bir aragtirmada, endiistriyel kuruluglar tarafindan ¢evreye
birakilan atiklarin % 90’indan fazlasinin dogrudan sucul sistemleri etkiledigi
belirtilmektedir (Querk ve Ark., 1998).

Metal iyonlarinin su Kkirliligi (zerindeki etkileri, onlarin sudaki
cozunirliklerinden kaynaklaniyor olabilecegi gibi, ¢oziinmeden suyun dibinde
toplanmalari sonucunda da gergeklesebilir. Endistri kuruluslari  tarafindan
dogrudan sucul sistemlere verilmeseler dahi atmosfere birakilan agir metaller,
yagiglarin etkisiyle tekrar yere inerler ve akarsular vasitasiyla su yataklarina

ulagarak dolayli yoldan sucul sistemlere karigmig olurlar (Gandaz, 1994).

1.2. Agir Metallerin Canh Organizmalar Uzerine Etkisi

Agir metallerin buyik bir kismu besin zincirine girmektedir. Metaller, tim
aerob ve bir¢ok anaerob organizma i¢in zorunlu minerallerdir. Bunun yamisira
bakir, kurgun, kadmiyum ve civa gibi bir¢ok agir metalin yiiksek dozlarinin insan
saghgim ciddi sekilde etkiledigi kamtlanmustir. Insan viicudu agir metalleri
isleyemez, bu nedenle metaller gesitli i¢ organlarda depo edilirler (Kirk ve Ark.,
1979). Yuksek miktarda depolama, viicutta ciddi zararlara ve yan etkilere yol
acar. Agir metallerin agir1 miktari; kanser, kalp ve karaciger hastaliklari, sinir
sistemi bozukluklarn ve hipertansiyon gibi hastaliklara neden olur. Agir metaller,
diigiik miktarlarda bile, viicutta karsinojenik veya mutajenik olabilecek bilesikler
olustururlar. Boylelikle agir metallerden yalnizca ilk nesil etkilenmekle kalmaz,

bu etkiler aym1 zamanda genetik bozukluklarla daha sonraki nesilleri de etkiler. Bu
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nedenle, insanlarin besinlerle birlikte asir1 miktarda agir metal almamasi hem
kendi sagliklar1i hem de gelecek nesillerin sagligi agisindan olduk¢a onemlidir
(Ruiz-Manriques ve Ark., 1998).

Giniimizde agir metallerin giderirﬁi konusunda pek c¢ok ¢alisma
yapilmaktadir. Bir sistemin giivenilir olabilmesi igin Cevre Koruma Orgiitii
(Environmental Protection Agency, EPA,1995) tarafindan belirlenen su kalite
standartlarin1  kargiliyor olmas: gerekmektedir. Cevre Koruma Orgiitii’niin
gliniimiiz standartlarina gore bakir iyonlarinin tath sulardaki maksimum derisimi
17 ug L™ iken tuzlu sularda bu deger 2.4 ng L™’ dir (EPA, 1995). Yapilan bazi
aragtirmalara gore metal temizleme ve kaplama, banyo ve ¢alkalama atik sulari
120 ppm’e kadar bakir (II) iyonu igerebilir. Bakir isleme endustrilerinde atik
sulardaki bakir (IT) iyonu 400 ppm’e kadar ¢ikmaktadir. Standartlara gore igme
suyundaki maksimum bakir (IT) iyonu 1.0-1.5 ppm’i, sulama sularinda ise 0.2-5.0
ppm’i agmamalidir. Disiik miktardaki bakir(Il) saghga zararli degildir, ancak
icme suyunda istenmeyen tat yapar. Vicutta agut biriken bakir (II) iyonu,
karaciger bozukluklarina neden olur (Zajic, 1971; Scholz-Baldes ve Lewin, 1967,
Patterson, 1977).

1.3. Agir Metallerin Biyosorpsiyon Mekanizmalarn

Agir metal igeren atik sularin aritim temeli, kimyasal olarak metal iyonunun
¢cokebilen bir sekline dontstirillmesi ilkesine dayamir. Daha ileri antimlar igin
karbon adsorpsiyonu, iyon degisimi, ters ozmoz gibi farkli fizikokimyasal
yontemler kullanmlir. Metal kirliliginin giderilmesinde kullamilan bu klasik
yontemler gerek tesis, gerek ekipman ve gerekse malzeme agisindan pratik ve
ekonomik olmaktan uzak olup, ayrica metal kirliligi yoniinden de aritmanin ¢ok
verimli oldugu soylenemez (Sag ve Ark., 1995). Son yillarda konu ile ilgili
aragtirmalar, daha az zaman alan, fazla yer ve ekipman gerektirmedigi i¢in ucuza
mal olan, ¢ok seyreltik ¢ozeltilerden bile agir metalleri giderebilen, oldukga
verimli ve cevreye dost bir yontem olan biyolojik materyallerle agir metallerin
giderimi tzerinde yogunlagmistir. Bir ¢ozeltiden biyokitle ile metal iyonlarin

geri kazammina biyosorpsiyon denir. Bu islemde mikrobiyal biyokiitlenin
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karboksil, amino imidazol, fosfat, silfhidril, sulfat ve hidroksil gibi hiicre
yluzeyinde bulunan ¢esitli reaktif gruplart birer iyon degistirici gibi
davranmaktadir. Mikroorganizmalar metal iyonlarim, hiicre digina salgiladiklar:
polimerlerle veya hiicre duvarindaki proteinlerin fonksiyonel gruplari ya da peptid
baglarina baglayarak da giderebilmektedirler (Gupta ve Ark., 2000). Mantarlar,
bakteriler ve mayalar bu amagla kullanilan mikroorganizma gruplaridir (Ozen ve
Ark., 1996).

Biyosorpsiyon  siireci  metabolik  enerji  gerektirmektedir.  Canhi
mikroorganizma kullamminda enerji bizzat biyokiitlenin kendisi tarafindan
saglandigindan, bu sire¢ kendiliginden de olabilmektedir. Metallerin
mikroorganizmalar tarafindan adsorpsiyonu sirasinda, aktif tagimanin enerji
gerektiriyor olmasi arasgtiricilar agisindan énemli bir engel olusturmaktadir. Bu
nedenle canli hiicrelerle caligmak daha avantajlidir (Tobin ve Ark., 1994). Eger
hiicresel gelisimin 6nemli olmadig: bir deneysel sistem olugturulmak isteniyorsa,
bu durumda metal biyosorpsiyonu genellikle o6l mikroorganizmalar ile
yaptlmaktadir. Boylelikle metallerin canli hiicreler tizerindeki toksik etkisinden
korunulmaktadir (Palmieri ve Ark., 2000).

Yapilan ¢aligmalar, kullamlan mikroorganizmalarin hiicre tipi ve igerdigi
temel bilesenlerin metal adsorpsiyon mekanizmasini énemli olgide etkiledigini
gostermektedir (Ozen ve Ark., 1996). Bunun yanisira mikroorganizmanmn yiizey
ozellikleri, film difizyonu, film kalinhig1 ve ¢ozeltinin pH, sicaklik, baslangig
metal iyon derigimi, karigtirma hizi, mikroorganizma derisimi gibi parametreler de
agir metallerin mikroorganizmalara biyosorpsiyonunu etkileyen diger faktorler
arasindadir. Biyosorpsiyon olayinda pH oldukga énemli bir parametredir (ileri,
2000).

Mikroorganizmanin, sulu ortamdan hiicre yiizeyine metal adsorpsiyonunu
aciklayan cesitli hipotezler one sirilmustir. Bunlardan birincisini  soyle
agiklamak mumkiindiir: metal iyonlari, hiicre yiizeyindeki negatif yiiklii tepkime
alanlar ile kompleks olusturarak ve/veya pozitif yiiklii tepkime alanlan ile yer
degistirerek adsorplanir. Bu olaya iyonik (fiziksel) adsorpsiyon adi verilir (Aksu

ve Ark., 1994). kinci hipotez, bazt mikroorganizmalarin hiicre duvarindan uzanan
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polimerleri sentezleyebildikleri ve bu polimerlerin ¢ozeltideki metal ivonlarini
baglayabilme yetenegine sahip olduklaridir (Sag ve Ark., 1995). Ugiincii hipotez
ise hiicre duvarindaki proteinlerin metali baglamak uzere aktif bolgeler
olugturmasidir. Agir metallerin proteinlere karsi kuvvetli bir ilgisi vardir,
Metallerin hiicre yapisina girmesindeki ilk islem hiicre duvan veya zar ile metal
iyonu arasindaki etkilesimdir. Mikroorganizma zarlarmmin dig yiizeyleri metal
iyonlarinin adsorblanabilecegi degisik karbohidrat ve proteinlerden olusmustur
(Gundiiz, 1994).

Ileri (2000)’ye gore, hemen hemen biitiin organizmalar, yiizeyleri negatif
yiikli oldugundan pozitif yukli metal iyonlarim (Cu®*, Pb*, Zn*", Mn**, Cd*",
Ni**, Hg®', Cr" / Cr*", Fe** / Fe*™ v.b.) adsorbe etme yetenegine sahiptirler. Metal

iyonlarinin biyosorpsiyon mekanizmasi Sekil 1.1°de gosterilmektedir.

Hhinre tpi

Sekil 1.1. Metal iyonlarinin biyosorpsiyon mekanizmasi (Ileri, 2000).

Guniimiizde biyosorpsiyon ¢aligmalar: i¢in ¢ok sayida ve farkli calisma
sistemleri gelistirilmigtir. Bunun yamsira kullamlabilecek mikroorganizmalar

lzerinde de ayrintih arastirmalar yapilmugtir. Bu mikroorganizmalar arasinda
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Rhizopus arrhizus, Aspergillus niger, Aspergillus oryzae, Zooglea ramigera,
Escherichia coli, Saccharomyces cerevisiae, Chorella vulgaris, Schizomeris
leibleinii v.b. sayilabilir. Kesikli sistem, biyokiitle rejenerasyonsuz surekli sistem,
biyokiitle rejenerasyonlu siirekli sistem, sabit yatak sistemi, akigkan yatak sistemi
ve hareketli yatak sistemi ise biyosorpsiyon caliymalarinda kullanilmak tzere

gelistirilmis sistemlerdir (Tleri, 2000).

1.4. Calismanin Amaci

Cozeltilerden metallerin giderilmesinde immobilize hiicrelerin kullamldig
arastirmalar, genellikle oli hiicreler tizerine yogunlagmistir. Canlt hiicrelerin
tutuklandig: sistemlerin metal gideriminde kullanildig: galigmalar nispeten azdir.
Canhi hiicrelerin afir metalleri biinyelerinde biriktirebildigi ve metabolik
aktiviteye bagh olarak aktif giderimin gergeklestigi de bilinmektedir. Ancak agir
metallerin biyolojik gideriminde aktif giderim ile ilgili ¢ok az literatiir
bulunmaktadir.  Genellikle fenolik bilegiklerin  biyolojik  pargalanmasi
¢alismalarinda kullanilan P. putida, agir metallerin biyosorpsiyonu caligmalarinda
da kullamlmaktadir (Zilli ve Ark., 1993; Hannaford ve Kuek, 1999; Mordocco ve
Ark., 1999; Gonzalez ve Ark., 2001).

Arastirmamizda matriks olarak lif kabag: singeri kullanilmugtir. Lif kabag:
sungeri, Luffa cylindrica’mn olgun meyvelerinden elde edilmektedir. Halk
arasinda banyo lifi olarak kullanilir ve genellikle lignin 6zellikte agsi bir yapisi
vardir. Dogal, biyofilm {izerine toksik etkisi olmayan, temini kolay ve ucuz olan,
ortamdaki iyon ve/veya maddelerden etkilenmeyen ve ags: yapist nedeniyle uzun
stire kararliligim kaybetmeyen bir maddedir (Kuru-Ka¢gmazoglu, 1999).

Caligmamizda yukarida belirtilen nedenlerden dolayi, atik sularin biyolojik
gideriminde sik kullanilan mikroorganizmalardan olan canli P. putida hiicreleri;

lif kabag siingerine tutuklanarak bakir (IT) iyonlarinin giderimi arastirilmigtir.



2. MATERYAL VE METOT

2.1. Materyal
2.1.1. Kullanilan Mikroorganizma
Biyosorbent olarak kullamilan P. putida, Prof. Dr. Merith Kivang’tan stok

kiiltir olarak temin edilmigtir.

2.1.2. Kimyasal Maddeler
Calismada kullamlan kimyasal maddeler, analitik saflikta olup hepsi
Cumhuriyet Universitesi Fen-Edebiyat Fakiiltesi Biyoloji Boliimi’'nden temin

edilmigtir.

2.2. Metot
2.2.1. Mikroorganizmalarm Uretilmesi
Mikroorganizmalarin Uretilmesinde Biilbil ve Aksu (1997) tarafindan

onerilen besiyeri kullanilmagtir.

2.2.2. Mikroorganizmanmn Lif Kabagma Tutuklanmasi

Tastyict matriks olarak L. cylindrica’ nin olgunlasmig kuru meyvelerinden
elde edilen agsi singer kullamlmustir (Igbal ve Zafer, 1994). Ogitiilen lif
kabaklar1 olgilii elekten gegirilerek 0.42-0.85, 0.85-1.00, 1.00-1.40 ve 1.40-2.00
mm olmak tizere dort farkli partikiil buytklugune ayrilmigtir.

Bu buayikhiklere sahip 1 g kitleli kuru lif kabaklarimin 6nce
mikroorganizmasiz, daha sonra da mikroorganizma tutuklanmis olarak yas
kitleleri saptanmistir. Bu kutleler kargilagtirilarak en iyi mikroorganizma
tutuklama kapasitesine sahip buyikligin 0.42-0.85 mm oldugu belirlenmistir.
Denemeler, 0.42-0.85 mm partikil buyiklagiindeki lif kabag: ile surdirilmustiir.



2.2.3. Deney Sistemi

P. putida hiicreleri once, i¢inde 1 g kuru lif kabagi bulunan 500 mL’lik
erlenmayerlerde, cgalkalayici etiivde, 30 °C’ta 48 saat inkiibe edilmistir. Daha
sonra mikroorganizma tutuklanmug lif kabagi, Whatman No: 6 suzge¢ kagidindan
siziilerek 3.54 g alinmigtir. Adsorpsiyon g¢aligmalari, bakir (II) iyonu g¢ozeltisi
iceren 100 mL ¢aligma hacmindeki 250 mL’lik erlenmayerlerin kullanildig: sabit

sicaklik ve karistirma mzinda galigabilen calkalayici etiivde gerceklestirilmigtir.

2.2.4. Cahisma Kosullar
Denemeler: lif kabagi buyiklagi; 0.42-0.85 mm, baslangic pH; 5.0,
sicaklik; 25 °C, baslangig bakir (IT) iyonu derisimi; 10 mg L™ ve ¢alkalama hizi;
100 devir dk™’daki ¢alisma kosullarinda gerceklestirilmistir.
Bu parametreler; |
1. Lif kabag buyukliguniin adsorpsiyona etkisi incelenirken, lif kabagi
buyuklugi: 0.42-0.85; 0.85-1.00; 1.00-1.40; 1.40-2.00 mm olarak,
2. Baslangic pH’nin adsorpsiyona etkisi incelenirken, baglangig pH: 2.5; 3.5;
4.5 ve 5.0 olarak;
3. Sicakligin adsorpsiyona etkisi incelenirken, sicaklik: 20; 25; 30 ve 40 °C
olarak,
4. Baglangi¢ bakir (I) iyonu derisiminin adsorpsiyona etkisi incelenirken,
baslangic bakir (IT) iyonu derigimi 10; 25; 50 ve 100 mg L™ olarak,
5. Calkalama hizinin adsorpsiyona etkisi incelenirken, calkalama hizi: 50;
100; 130 ve 150 devir dk™ olarak degistirilmis ve diger parametreler

butiin denemelerde sabit tutulmustur.

2.2.5. Analiz Yontemleri

Calisilan deney diizeneginde P. putida hiicreleri tutuklanmsg lif kabaklarinin
bakir (IT) iyonu ¢ozeltisine eklendigi an t = O olarak alinmustir. Daha sonra 0, 1, 2,
3, 4, 5, 10, 25, 40, 100 ve 160. dakikalarda 5’er mL o6rnek alinarak siizgeg

kagidindan stizillmiis ve ¢ozeltide adsorplanmadan kalan bakir (IT) iyonu derisimi
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analiz edilmistir. Analiz, alevli atomik absorbsiyon spektrofotometresi (FAAS,

Unicam 929 Model) kullanilarak yapilmigtir.

2.2.6. Adsorplanan Bakir (II) Iyonu Miktarimin Hesaplanmasi ve
Adsorpsiyon Kinetikleri

Adsorplanan bakir (II) iyonu miktarimin hesaplanmasinda asagidaki
bagintilar kullanilmigtir:

Q= (Co-Cson) x Vi/ M

Q = Birim gram biyosorbent bagina adsorblanan bakir (II) iyonu miktar
(mg g™

C, = Cozeltinin baglangi¢ bakir (IT) iyonu derisimi (mg L)

Cson = Cozeltide kalan bakir (IT) iyonu derisimi (mg L™)

Vi = Cozeltinin toplam hacmi (mL)

M = Lif kabaklarina tutuklanmig bakterinin kiitlesi (g)

Adsorpsiyon  kinetiginin  incelenmesi  i¢in  optimum  kosullarda
mikroorganizma igeren ve icermeyen lif kabagiyla yapilan denemeler sonucu
adsorplanan bakir (II) iyonu derisimi zamana kargi grafige gegirilerek hiz ve

maksimum adsorplanan miktar hesaplanmustir.
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3. BULGULAR

Bu ¢alismada, P. putida hiicreleri kullanilarak degisik parametreler esliginde
bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu arastiridmugtir. Arastirmada oncelikle farkli
partikiil biiyiikliiklerine sahip lif kabaklarinin bakteri tutuklama kapasiteleri
saptanmugtir. Daha sonra c¢esitli parametrelerin (lif kabagi biiylikligi, pH,
sicaklik, baglangi¢ bakir (II) iyonu derisimi ve calkalama hizi) bakir (II)

iyonlarinin adsopsiyonu tizerindeki etkileri aragtirilmugtir.

3.1. Farkh Partikiil Biiyiikliiklerine Sahip Lif Kabaklarinin Bakteri

Tutuklama Kapasiteleri
Farkli partikiil biiytikliiklerine sahip lif kabaklarmin P. putida hiicrelerini
tutuklama kapasiteleri Sekil 3.1°de gosterilmistir.

As
3.54

3.5
3

2.5
1,98 2,01

2 =

1.48
1,5

1 4

0,5

Tutuklanan Bakteri Miktan (g/g lifkabagy)

0.42-0.85 0.85-1.00 1.00 - 1.40 1.40 -2.00
Partikiil Biiyiikliigii (mm)

Sekil 3.1. Farkh partikiil biiyiikligiine gore lif kabaklarinin tutuklama kapasiteleri
(Verilen degerler, 1 g kuru lif kabagi esas alinarak hesaplanmustir)

Sekil 3.1°de goriildiigii gibi partikiil biiyiikliigti arttikca bakteri tutuklama
kapasitesi azalmaktadir. En kii¢iik partikiil biiytikligtine (0.42-0.85 mm) sahip lif
kabaklarinda, 3.54 g bakteri tutuklanmisken, en yiiksek partikiil biiyiikliigiine
(1.40-2.00 mm) sahip lif kabaklarinda 1.48 g bakteri tutuklanmistir. Bu nedenle
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calismalarimizda 0.42-0.85 mm partikiil biiyiikligiine sahip lif kabaklar1

kullanilmigtir.

3.2. Bakir (II) iyonlarimin Adsopsiyonu Uzerine Lif Kabag

Biiyiikliigiiniin Etkisi

Bakir (II) iyonu adsopsiyonunun lif kabagi biyiikliigiiyle zamana bagh
degisimi arastirilmustir. Elde edilen Q (birim gram biyosorbent basina adsorplanan

mg metal miktari) degerlerinin zamana bagh degisimi Sekil 3.2°de gosterilmistir.

(=]
(=1
£
s o 0.42-0.85mm
o e  0.851.00mm
s 1.00-1.40 mm
04 o  1.40-2.00 mm
0.2 4
!
|
0'0 L L T L] L) L]
0 25 50 75 100 125 150 175

t/dk

Sekil 3.2. Bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu tizerine lif kabag:i biiyiikliigiiniin
etkisi (Bakar (II) iyonu derisimi: 50 mg L™, sicaklik: 25 °C, pH: 5.0, ¢alkalama
hizi: 100 devir dk™)

Sekil 3.2°de goriildiigii gibi bakir (II) iyonlarimin adsopsiyonu, 25-40.
dakikalar arasinda denge haline ulagsmistir. 1.00-1.40 ve 1.40-2.00 mm arasinda
partikiil biiyiikliigiine sahip lif kabag: i¢in denge konumunda sirasiyla 0.73 ve
0.71 mg g adsopsiyon gozlenirken, bu deger 0.85-1.00 mm arasinda partikiil
bityiikliigiine sahip lif kabag1 i¢in 0.78 mg g™ olarak belirlenmistir.

0.42-0.85 mm arasinda partikiil biiylikligiine sahip lif kabagi ile yapilan

adsopsiyon calismalar1 sonucunda, birim gram biyosorbent basina adsorplanan
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bakir (II) iyonu miktarinin 25. dakikaya kadar izl bir artis gosterdigi
belirlenmistir. 40. dakikadan sonra denge haline ulagilmistir. Bu biiyiikliikteki Lf
kabag1 i¢in denge halinde adsorplanan bakir (II) iyonu miktar1 0.96 mg g™ dir,

0,95 -
0.9 -

0,85 -

QU'mg g'
(o]
(o]

0,75 |

07

042085 085100 100140 140200

Lif kabag biiyitklaga (mm)
Sekil 3.3. Denge durumunda farkh partikiil biiyiikligline sahip lif kabaklarinin
bakar (IT) iyonu adsopsiyonu iizerine etkisi (Bakir (II) iyonu derisimi:50 mg L7,
sicaklik: 25 °C, pH: 5.0, calkalama hizi: 100 devir dk™)

Sekil 3.3’te de gorildigii gibi, denge halinde 0.42-0.85 mm arasinda
partikiil biiyiikliigiine sahip lif kabagmin diger biiylikliiklere nazaran en yiiksek
miktarda bakir (I) iyonu adsorpladi: saptanmigtir. Bunu sirasiyla 0.85-1.00 ve
1.00-1.40 mm arasmnda partikiil biiyiikliigiine sahip lif kabaklar1 izlemistir. En
diigiik adsopsiyon, 1.40-2.00 mm arasinda partikiil bityiikliigiine sahip lif kabag

tarafindan gergeklestiriimistir.
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3.3. Bakir (II) iyonlarmm Adsopsiyonu Uzerine Farkh Baslangic

pH’larnin Etkisi

Farkhi baslangigc pH’larinin bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu iizerindeki
etkisini belirleyebilmek amaciyla baslangic pH: 2.5; 3.5; 4.5 ve 5.0 olarak
alinmustir. Birim gram biyosorbent bagma adsorplanan bakir (II) iyonu miktar

(mg ¢’")’min zamana bagh degisimi Sekil 3.4’te verilmistir.

0.30

0.25
020 7 i:*'/"«’“’"

'7m ‘ ; ]
g . p: iz
<] |

: £
1 I | '
75 100 125 150 -

t/dk

Sekil 3.4. Bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu iizerine farkli baslangi¢c pH’larinin
zamana bagli degisimi (Bakir (II) iyonu derigimi: 10 mg L, sicaklik: 25 °C,
calkalama hizi: 100 devir dk™', 1if kabag: biiyiikliigii: 0.42-0.85 mm)

Sekil 3.4’de goriildiigi gibi, pH 2.5’ta bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu 10.
dakikada dengeye ulasirken, denenen diger pH’larda 25-40. dakikalar arasinda
dengeye ulasilmustir. pH 2.5°ta denge halinde adsopsiyon, 0.07 mg g olarak
gerceklesmistir. pH 3.5 ve 4.5 i¢in elde edilen denge adsopsiyon degerleri
nispeten birbirlerine yakindir (sirasiyla 0.17 ve 0.18 mg g™"). pH 5.0°te denge
konumundaki adsopsiyon degeri 0.22 mg g™ *dir (Sekil 3.5). Kisaca baslangic pH
arttikca dengeye ulasma siiresi ve adsorplanan bakir (II) iyonu miktar
artmaktadir. Bakir (II) iyonlarinin, pH’ nin 5.0’ten biiyiik oldugu degerlerde bakir
hidroksit seklinde ¢okelmesinden dolayr daha yiikksek pH’lar denenmemistir
(Aksu ve Sag, 1995).
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Sekil 3.5. Denge konumunda farkli baslangigc pH’larinin bakir (II) iyonu
adsopsiyonu iizerine etkisi (Bakir (II) iyonu derisimi: 10 mg L, sicaklik: 25 °C,
calkalama hizi: 100 devir dk™', lif kabag: biyiiklagi: 0.42-0.85 mm)

3.4. Bakar (II) Iyonlarimn Adsopsiyonu Uzerine Sicakhgin Etkisi

Bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu iizerine sicakligin etkisini belirlzmek
amactyla 20, 25, 30 ve 40 °C’de adsopsiyon degerleri aragtirilmistir. Birim gram
biyosorbent bagina adsorplanan bakir (II) iyonu miktarinin zamana bagli degisimi
Sekil 3.6’da gosterilmistir.

Calisilan tiim sicakliklarda ilk 5 dakika igerisinde ¢ok hizli bir adsopsiyon
gergeklesirken, 25-40. dakikalar arasinda dengeye ulasilmistir (Sekil 3.6).
Calisilan en yiiksek sicaklik olan 40 °C’de, denge halinde 0.16 mg g™ bakir (II)
iyonu adsorbe edilmistir. 20 ve 25 °C i¢in bakir (II) adsopsiyon degerleri sirasiyla
0.21 ve 0.22 mg g'dir. Denge halinde en yiiksek bakir (II) adsopsiyonu
0.23 mg g”" ile 30 °C’de elde edilmistir (Sekil 3.7).
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Sekil 3.6. Bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu tizerine sicakligin zamana bagh
degisimi (Bakir (II) iyonu derisimi: 10 mg L, pH: 5.0, calkalama hizi: 100
devir dakika™, lif kabag biiyiikligii: 0.42-0.85 mm)

0.24

0.23
0.22
0.21 4

0.20 -

Q/mg g
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Sekil 3.7. Denge konumunda bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu iizerine
sicakhgm etkisi (Bakir (II) iyonu derisimi: 10 mg L™, pH: 5.0, calkalama hiz::
100 devir dk™', lif kabag: biiyiikliigii: 0.42-0.85 mm)
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3.5. Baslangic Bakar (IT) iyonu Derisiminin Adsopsiyon Uzerine Etkisi
Baslangic bakir (1I) iyonu derisimleri : 10; 25; 50 ve 100 mg L™ olmak
tizere bes farkli degerde galisilmigtir. Birim gram biyosorbent bagina adsorplanan

bakir (1I) iyonu miktarinin zamana bagh degisimi Sekil 3.8 de gosterilmistir.

- 0.30
o 10mglL’

o -
(=]
2 025 e 25mglL’
! e .
% 020 ] - 50mg L
~ 100mg L’
0.15 4
i
1
0.10 4§
0.05 1
000 d T T L] 1 L 1
0 25 50 75 100 125 150 175

t/dk

Sekil 3.8. Bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu iizerine baslangi¢ bakir(Il) iyonu
derisiminin zamana bagli degisimi (Sicaklik: 25 °C, pH: 5.0, ¢alkalama hizi: 100
devir dk’', lif kabagi bityiikligii: 0.42-0.85 mm)

Sekil 3.8°de goriildiigii gibi, c¢aligilan tim bakir (II) iyonu derisimlerinde
adsopsiyon 25-40. dakikalar arasinda dengeye ulasmistir. Denge halinde en diisiik
bakir (II) iyonu adsopsiyonu, 10 mg Llik derisim ile yapilan denemeler
sonucunda elde edilmistir (0.22 mg g"). 50 ve 100 mg L™"’lik bakir (II) iyonu
derisimlerinde elde edilen adsopsiyon degerleri nispeten birbirine yakindir
(sirastyla 0.42 ve 0.41 mg g'). En yiiksek bakir () iyonu adsopsiyonu (0.48
mg g'), 25 mg L"lik derisim ile yapilan ¢alismalar sonucunda elde edilmistir

(Sekil 3.9).



17

0.50

0.45

0.40

0.35 A

0.25

T Y 1 T ' T T T T Y T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120

Co/mg mL"’

Sekil 3.9. Denge konumunda farkli baslangi¢c bakir (II) iyonu derisiininin
adsopsiyon iizerine etkisi (Sicaklik: 25 °C, pH: 5.0, ¢alkalama hizi: 100 devir
dakika™, lif kabag: buyiikliigi: 0.42-0.85 mm)

3.6. Bakar (IT) iyonu Adsopsiyonu Uzerine Calkalama Hizinmn Etkisi

Calkalama hizinin bakir (II) iyonu adsopsiyonu lizerine etkisini belirlzmek
amaciyla 50, 100, 130 ve 150 devir dk™' ¢alkalama hizlar esas alinmustir. Birim
gram biyosorbent bagina adsorplanan bakir (II) iyonu miktarinin zamana bagh
degisimi Sekil 3.10°da gosterilmistir.

Sekil 3.10°da gortildigii gibi, calisilan tiim ¢alkalama hizi degerleri i¢ia 25-
40. dakikalar arasinda denge konumuna ulasilmistir. Adsopsiyon ilk 5 dakika
icerisinde olduk¢a Mzli gergeklesmistir. Denge durumunda 50 devir dk’'
¢alkalama hizinda bakir (II) iyonu adsopsiyonu 0.16 mg g’dir. Bu deger, 100
devir/dakika icin 0.19 mg g olarak tespit edilmistir. Denge durumunda 120 ve
150 devir dk™' calkalama hizlari i¢in elde edilen adsopsiyon degerleri nispeten
birbirine yakindir (sirasiyla 0.24 ve 0.23 mg g). Bu verilerden de anlagildig
lizere en etkin bakir (II) iyonu adsopsiyonu 130 devir dk' calkalama hizinda

gergeklesmistir (Sekil 3.11).
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Sekil 3.10. Bakir (II) iyonu adsopsiyonu iizerine ¢alkalama hizinin etkisi (Bakir
(I) iyonu derisimi: 10 mg L', sicaklik: 25 °C, pH: 5.0, lif kabag: biiyiikliigii:
0.42-0.85 mm)
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Sekil 3.11. Farkli ¢alkalama hizlarmin bakir (IT) iyonu adsopsiyonu iizerine etkisi
(Bakir (II) iyonu derisimi: 10 mg L™, sicaklik: 25 °C, pH: 5.0, lif kabag:
buytikliigii: 0.42-0.85 mm)
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3.7. Bakar (IT) Iyonu I¢cin Adsopsiyon Kinetikleri

Yapilan ¢alismalar sonucunda P. putida hiicreleri tutuklanmis lif kaba3i ile
bakir (II) iyonlarinin adsopsiyonu ile ilgili optimum kosullar; baslangi¢ pH 5.0,
baslangi¢ bakir (II) iyonu derisimi 25 mg L™, sicaklik 30 °C ve calkalama hizi
130 devir dk™' olarak belirlenmisti. Bu optimum kosullarda adsopsiyon
kinetiklerini saptamak i¢in mikroorganizma igeren ve igermeyen lif kabafii ile
denemeler yapilmistir.

Adsorplanan bakir (II) iyonu derisimi zamana karsi grafige gecirilmis ve
sekil 3.12°de gosterilmistir. Adsorpsiyon zamanla artmakta ve bir siire sonra
dengeye ulasmaktadir. Sekilde de goriildiigii gibi mikroorganizma tutuklanmus lif
kabaginda adsorpsiyon daha fazladir. t/Q ya karsi t grafigi ¢izilmis ve sekil
3.13’te gosterilmistir. Bu grafik adsorpsiyonun ikinci dereceden kiretige
uydugunu gostermektedir. Bunun i¢in asagidaki esitlik yazilabilir:

t/Q = a + bt

Burada Q; t aninda adsorplanan bakir (II) iyonu derisimi b = 1 / Oy ;

adsoplanan  bakir (II) iyonunun maksimum veya denge derisiminin tersi,

a=1/(d./d;) ; baslangi¢ hizimin (r,) tersidir.

Q/mg g

o Mikroorganizma
o ftutuklanmis lif <abad

Lif kabag!

T L] T H T
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Sekil 3.12. P. putida hiicreleri tutuklanmus lif kabagi ve P. putida tutuklanmamis
lif kabagy i¢in bakir (II) iyonu adsorpsiyon egrileri (Bakar (II) iyonu derigimi: 25
mg L™, sicaklik: 30 °C, pH: 5.0, lif kabag1 buytikliigi: 0.42-0.85 mm, ¢alkelama
hizi: 130 devir dk™)
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Sekil 3.13. P. putida hiicreleri tutuklanmis lif kabagi ve P. putida tutuklanmamis
lif kabagi i¢in bakir (II) iyonu adsorpsiyonunda kinetik egriler (Bakir (1I) "yonu
derisimi: 25 mg L™, sicaklik: 30 °C, pH: 5.0, lif kabag biyiikliigii: 0.42-0.85 mm,
calkalama hizi: 130 devir dk™)

Sekil 3.13” teki grafikten Qpax ve 1, degerleri bulunmustur. Mikroorganizma
iceren lif kabag1 i¢in Qmex = 0.394 mg g ve r, = 0.077 mg g dk'  iken
Mikroorganizma i¢cermeyen lif kabagi ile yapilan testler sonucunda r, = 0.052 mg
¢! dk’ ve Qma = 0.096 mg g' olarak bulunmustur. Bu bulgular,
mikroorganizma tutuklanmig lif kabaginin bakir (II) iyonlarim daha fazla

adsorpladigini ve adsorpsiyonun daha hizli gergeklestigini gostermektedir.
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TARTISMA ve SONUC

Atik sulardan agir metallerin giderimi genellikle kimyasal ¢oktiirme, iyon
degisimi veya asidifikasyon yontemleri ile gergeklestirilmektedir. Bu yontemlerde
pahali biyokimyasallar ve re¢ine kullanilmaktadir. Son yillardaki gelismeler, agir
metallerin mikrobiyal biyokiitleye adsorpsiyonunu iceren biyosorpsiyon metodu
lizerine yogunlasmisticr (Lister ve Line, 2001). Diger metotlara gore
biyosorpsiyon, daha iyi bir performansa sahiptir ve maliyeti daha ucuzdur (Lo ve
Ark., 1998). Biyosorpsiyonda, adsorpsiyon tersinir bir olay oldugundan,
biyosorbent desorbe edilerek metal, diisiik hacimli rejenerasyon ortamlarinda
yiiksek derisimlerde geri kazanilabilir (Sag ve Ark., 1995).

Arastirmamizda bakir (IT) iyonu giderimi i¢in kesikli kiiltirde lif kabagina
tutuklanmig P. putida hiicreleri kullanilmistir. Bu amagla 6nce en iyi tutuklama
kapasitesine sahip lif kabagi buytikliigi belirlenmistir (Sekil 3.1). Tim ¢alisma
0.42-0.85 mm partikiil biyliklugtindeki lif kabagi ile stirdiirtilmiistiir.

Bakir (IT) iyonu i¢in adsorpsiyon kinetiklerini belirlemek amaci ile sadece lif
kabagi ve P. putida hucreleri tutuklanmus lif kabagi ile optimum kosullarda
caligmalar yapilmustir. Sadece lif kabagi ile yapilan ¢alismada olduk¢a diisiik
adsorpsiyon gézlenmisken, digerinde olduk¢a yiiksek adsorpsiyon verimi elde
edilmigtir.

Calismamizda 1if kabag1 stingerine tutuklanmis P. putida hiicreleri ile bakir

(II) iyonunun giderimi tizerine etkili olan parametreler arastiriimustir.

4.1. Bakr (II) iyonu Adsorpsiyonu Uzerine Lif Kabag Biiyiikliigiiniin

Etkisi

Lif kabag: siingerine tutuklanmis P. putida hiicreleri ile metal giderimi
izerine lif kabagi biyiiklugiiniin etkisi arastirilicken dort farkli  partikiil
biiytikligiinde (0.42-0.85; 0.85-1.00; 1.00-1.40; 1.40-2.00 mm) calisilmustir.
Partikiil biytiklugt arttikca bakteri tutuklama kapasitesi (Sekil 3.1) ve metal
giderim kapasitesi azalmistir (Sekil 3.2 ve Sekil 3.3). Sekil 3.2°de goriildiigii gibi
ilk bes dakika igerisinde bakir (II) iyonu giderimi olduk¢a hizlidir.
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Mikroorganizma, bakir (II) iyonu ile temas ettikten kisa bir siire sonra denge
olugmustur.

Biyosorpsiyonda kullanilan organizmanin hiicre yapisina bagl olarak gesitli
mekanizmalar etkilidir. Ag¢iklanan en genel mekanizmaya gore metal giderimi iki
asamada gergeklesmektedir. Birincisi, metal iyonlarinn hiicre ytizeyindeki negatif
yiiklii tepkime alanlari ile kompleks olusturarak ve/veya pozitif yiiklii tepkime
alanlan ile yer degistirerek adsorblandig: fiziksel adsorpsiyon veya iyon degisim
basamagidir. Bu basamak pasif giderim olarak adlandirilir ve baslangicta oldukga
hizlidir. Mikroorganizma, metal iyonu ile temas ettikten kisa bir siire sonra denge
olusur ve bu denge olusumu adsorpsiyon izotermleri ile gosterilebilir. ITkinci
basamakta ise aktif giderim s6z konusudur. Metabolik aktiviteye bagh
oldugundan daha yavas ilerler. Bu basamakta kimyasal adsorpsiyon goézlenir
(Butter ve Ark., 1998; Nelson ve Ark., 1981; Sag ve Ark., 1995; Sag ve Ark.,
1998). Elektronegativitesi daha yiiksek olan iyonlar biyosorbent tarafindan daha
kuvvetli adsorbe edilmektedir (Allen ve Brown, 1995). Lo ve Ark. (1998)’a gore
bakir (II) iyonunun adsorpsiyon kinetikleri olduk¢a hizhidir. Bakir (II) iyonlar: ile
bivosorbentin temasmin ilk 3 dakikasinda ortamdaki bakirin % 75°i
adsorblanmaktadir.

Adsorpsiyonda dengeye ulasmak icin gerekli zaman, metal iyonlariin
diflizyon katsayisina ve partikiil biiylikligline baghdir (Butter ve Ark., 1998).
Partikiil biiyiikliigii azaldik¢a ylizey alami artmakta ve bu durum daha fazla
mikroorganizma ve dolayisiyla daha fazla agwr metal adsorblanmasina neden
olmaktadir. Bu nedenle ¢alistigimiz en kiiglik partikiil biiytikliigii olan 0.42-0.85
mm boyutlarindaki lif kabaklarina hem tutuklanan mikroorganizma, hem de agir

metal adsorpsiyon miktari fazladir.

4.2. Bakar (I1) iyonu Adsorpsiyonu Uzerine Farkh Baslangic pH’larimin

Etkisi

Aragtirmamizda lif kabag: siingerine tutuklanmis P. putida’nin bakir (II)
iyonlarinin biyosorpsiyon kapasitesi lizerine baslangi¢ p!l'sinin etkisi, 25 °C ve

10 mg L™ baslangi¢ bakir (II) iyonu derisiminde ¢alisilnustir. 2.5; 3.5; 4.5 ve 5.0
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olmak tizere dort farkh baslangic pH’nin etkisi denenmistir. Sekil 3.4 ve 3.5te
goriildigti  gibi, baglangic pI{’nmn  artmasi ile bakir (II) iyonlarmin
biyosorpsiyonunda da artiy olmaktadir. Birim gram biyosorbent bagina
adsorblanan en yiiksek bakir (II) iyonu miktari, pl1 5.0’te elde edilmistir.

Hiicre yiizeyinde metal iyonlarinin baglanmasini saglayan bazi kimyasal
gruplar (karboksil, fosfat, amino, siilfat ve metal iyonlar1 igin yiiksek afinite
gosteren hidroksil gruplart) bulunmaktadwr (Ahuja ve Ark., 1999). Ortamm pH
hem bakteri hiicre duvarinin fonksiyonel gruplarim hem de metallerin
¢cOziniirligiinii etkilemektedir (Say ve Ark., 2001). Disik pH’larda (pH 2.0)
ortamda II" ve II;0" iyonlarmmn miktari artmakta ve bu durum bakteri hiicre
duvarma metal iyonlarmin baglanmasini sinirlamaktadir (Gadd, 1988). pH artmasi
ile metal baglama bolgeleri agikta kalmakta ve pozitif yiklii metal iyonlarmin
hiicre ytizeyine ilgisi artmaktadir (Aksu, 2001). Ayrica yiksek pH’larda metal
tyonlarmin ¢oziinlirligliniin azalmasi bu metallerin biyokiitle tarafindan adsorbe
edilmesini artirmaktadir (Guibal ve Ark., 1992).

Yapilan ¢aligmalarda bakir (II) iyonlarinin biyosorpsiyonu i¢in optimum pll
4.5- 5.5 arasinda bulunmustur (Aksu, 2001; Sanchez ve Ark., 1999; Sag ve Ark.,
1995). Bakir (II) iyonlarmm pll’'nm 5.0’ten biiytk oldugu degerlerde bakir
hidroksit (CuOH) seklinde ¢okeldigi bildirilmistir (Aksu ve Ark, 1995). Bu
nedenle plI 5.0°ten buiyiik degerler ¢alisilmamistir.

Sekil 3.4’te goriildiigi gibi, ¢alisilan tiim pH degerlerinde 25-40. dakikalar
arasinda sistem dengeye ulagmistir. Bu durum bakir (1) iyonu biyosorpsiyonu ile
ilgili birgok ¢alisma ile benzerlik gostermektedir (Cecen ve Giirsoy, 2001; Nelson
ve Ark., 1981; Sag ve Ark., 2000; Say ve Ark., 2001; Nakajima ve Ark., 2001).
Ancak dengeye ulagma stiresi kullanilan organizmaya ve ¢aligma kosullarina gore

degismektedir.

4.3. Bakar (II) Iyonu Adsorpsiyonu Uzerine Sicakhgin Etkisi
Sicaklik, adsorpsiyonu etkileyen 6nemli parametrelerden biridir. Bakir (II)

iyonlarmnin adsorpsiyonu iizerine sicakligin etkisi incelenirken 20; 25; 30 ve

40 °C’ lerde calisilmistir. Sekil 3.6 ve 3.7°de gériildiigii gibi 30 °C’ ye kadar birim
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gram biyosorbent basina adsorblanan bakir (II) iyonu miktar1 ve adsorpsiyon hizi
artmakta, daha sonra ise hizla azalma olmaktadir.

Diisiik sicakliklarda adsorpsiyon hizinin yiiksek olmasi, bakir (II)
iyonlarmin mikroorganizmaya adsorpsiyonunun fiziksel adsorpsiyon 6zellikleri
gostermesindendir. Fiziksel adsorpsiyonda agir metal iyonlar: hiicre yiizeyindeki
bilesene zayif baglarla baglanir. Yiiksek sicakliklarda bu baglar kopar ve
desorbsiyon gozlenir (Ozer ve Ozer, 1998; Aksu ve Ark., 1995).

Calismamizda en iyi bakir (II) iyonu giderimi 0.23 mg g™ ile 30 °C’de elde
edilmistir (Sekil 3.7).

4.4. Baslangi¢ Bakar (II) iyonu Derisiminin Adsorpsiyon Uzerine Etkisi

Baglangic metal iyonu derigimi, metal iyonlarinin mikroorganizmalara
adsorpsiyonunda oldukca etkili olan bir parametredir. Arastirmamizda baslangic¢
bakir (II) iyonu derisimleri; 10, 25, 50 ve 100 mg L™ olarak alinmustir. Sekil 3.8
ve 3.9°da goriildiigi gibi, 25 mg L™"ye kadar olan bakir (IT) iyonu derisimlerinde
adsorpsiyon hizi ve birim gram biyosorbent basmna adsorblanan metal miktari
artarken, bu degerin {izerindeki baslangi¢ metal iyonu derisimlerinde her iki deger
de azalmistir. Birim gram biyosorbent basina en yiiksek bakir (II) iyonu
adsorpsiyonu 0.48 mg g' olarak 25 mg L™lik baslangic derisiminde elde
edilmistir.

Artan baslangic metal derigimi ile adsorblanan toplam metal miktarindaki
artiga ragmen, metal derigimi arttik¢a, giderilen metal ylizdesinde azalis meydana
gelmektedir (Lister ve Line, 2001).

Yiiksek derisimlerde biyosorbent metalle daha hizli siirede doygun hale
gelmekte, boylece daha kisa siirede dengeye ulasilmaktadir (Sag ve Ark., 1995;
Zulfadhyl ve Ark., 2001).
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4.5. Bakar (II) iyonu Adsorpsiyonu Uzerine Calkalama Hizimin Etkisi

Arastirmamizda c¢alkalama hizinin bakir (II) iyonu adsorpsiyonu iizerine
etkisini saptamak amact ile 50; 100; 130 ve 150 devir dk”lgalkalama hizlar
calisilmustir. Sekil 3.10 ve 3.11°de gortldigu gibi, 130 devir dk"ya kadar olan
calkalama hizlarinda adsorpsiyon hizi ve birim gram biyosorbent basina
adsorblanan metal miktari artarken (0.24 mg g'), daha yiksek calkalama
hizlarinda yavaglamistir.

Canli organizmalarla ¢alisirken ¢ozeltideki maddelerle mikroorganizmalarin
temasmi  artirmak i¢in ¢alkalama hizi 6nemli bir faktdrdir. Ancak,
biyosorpsiyonda genellikle mikroorganizmanin aktif ylizeyleri ile agw metal
iyonlar1 arasinda zayif baglar olustugundan yiiksek calkalama hizlarinda mekanik
etki artar ve bu baglar kolayca kopabilir. Bu nedenle yiiksek calkalama hizlarinda

adsorpsiyon verimi diismektedir.

4.6. Bakar (II) iyonu icin Adsorpsiyon Kinetikleri

Bolim 3.7°de verildigi gibi, mikroorganizma iceren ve icermeyen Lif
kabaklar1 i¢in regresyon degerleri sirasiyla 0.997 ve 0.999 olarak bulunmasi
tepkimenin ikinci dereceden oldugunu gosterir. Ilesaplanan Quax ve 1, degerleri
mikroorganizma tutuklanmis 1if kabagmin bakir (II) iyonlarini daha fazla
adsorpladigini ve adsorpsiyonun daha hizli oldugunu géstermektedir (r, = 0.077
mg g'dk”, Qmax = 0.394 mg g'). Bu durum, lif kabagma tutuklannus P. putida
hiicrelerinin agir metallerin baglanacaklari yiizey alanini artirdiginin belirtisidir.

Lif kabagi siingerinde tutuklanmug P. putida hiicreleri ile bakir (II)
iyonlarinin biyosorpsiyonu ile ilgili yaptigimiz ¢alismalar sonucunda, optimum
kosullar olarak lif kabag1 biiytikligii 0.42 — 0.85mm; baslangic pH 5.0; sicaklik
30°C; baslangic bakir (II) iyonu derisimi 25 mg L” ve calkalama hizi 130
devir dk™ olarak saptanmustir. Ayrica sadece lif kabagmmn da iyi bir biyosorbent
oldugu gozlenmistir. Ancak, P.putida hiicreleri tutuklanmis lif kabag: ile birim

gram biyosorbent basma daha fazla bakir (1) iyonu giderimi elde edilmistir.
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