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OZET

Bu calismada membran prosesi olan ¢apraz akish filtrasyon (CAF) yontemiyle anyonik bir
boya olan Tartrazinin (E102) sulu ¢6zeltilerden uzaklastirilmasi arastirildi. Yesil polimer
tirlerinden aljinik asit (AA), seliloz destek tabakali membranlarin hazirlanmasinda
kullanilmis ve aljinik asit/aliminyum oksit (AA/Al,O3) ve aljinik asit/grafit (AA/C)
kompozit membranlarin Tartrazinin sulu ¢dzeltilerinden uzaklastirilmasindaki etkileri
arastirtlmistir. Tartrazinin sulu ¢ozeltiden uzaklastirilmasina Tartrazin/Kitosan kompleks
olusumu incelenerek, tutunma ylzdesine etkileri incelenmistir. Membranlarin
karakterizasyonu SEM, FTIR ve temas agis1 olgtimleri kullanilarak yapilmistir. Hazirlanan
seliiloz destek tabakali aljinik asit membranlar1 kullanarak CAF yontemiyle Tartrazinin
sulu c¢ozeltilerden uzaklastirilmasina membran kalinliginin, pH nin, ¢ozelti derisiminin,
kompozit katki maddeleri olarak kullanilan Al,O3 ve C miktarinin, komplekslestirici
polimer derisiminin etkileri arastirilmistir. Yapilan ¢alismalar sonucunda Tartrazin
tutunma yizdesi pH=3,5 da seliilloz destek tabakali aljinik asit membrani ile % 44,
Tartrazin/Kitosan kompleksi ile filtrasyonda % 69 olarak bulunmustur. Seliloz destek
tabakali AA/Al,O; ve AA/C kompozit membraniyla filtrasyonda en yiksek tutunma
yuzdeleri 7g Al,O3 ve 0,5¢g C kullanilarak hazirlanan membranlar i¢in sirasiyla pH=3,5 ve
pH=1,5da % 91,9 ve % 87 olarak belirlenmistir.

Bilim Kodu : 20115

Anahtar Kelimeler : Tartrazin, E102, ¢apraz akish filtrasyon, yesil membran, kompozit
membran, aljinik asit
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ABSTRACT

In this study, the removal of Tartrazine (E102), an anionic dye, from aqueous solutions
was investigated by the membrane process, cross flow filtration (CFF) method. Alginic
acid (AA), one of the green polymer types, was used in the preparation of membranes with
cellulose support layers, and the effects of alginic acid / aluminum oxide (AA/Al,O3) and
alginic acid/graphite (AA/C) composite membranes on removing Tartrazine from aqueous
solutions were investigated. The effects of the Tartrazine/Chitosan complex formation on
the removal of Tartrazine from the aqueous solution were also investigated.
Characterization of the membranes was made using SEM, FTIR and contact angle
measurements. The effects of membrane thickness, pH, solution concentration, the amount
of Al,O3 and C used as composite additives and complexing polymer concentration on the
removal of Tartrazine from aqueous solutions were investigated by using the prepared
cellulose support layer alginic acid membranes. As a result of the studies, the percentage of
Tartrazine removal was found to be 44 % at pH = 3.5 with cellulose supported alginic acid
membrane and 69 % in filtration with Tartrazine/Chitosan complex. For membranes
prepared using 7g Al,O3 and 0,5g C, the removal Tartrazine percentages were determined
as 91,9 % and 87 % at pH = 3.5 and pH = 1.5 respectively.
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1. GIRIS

Boyalar tekstil, gida, boya ve baska bir¢ok endiistride yaygin olarak kullanilmaktadir. Gida
endiistrisinde ise kullanilan ve gida boyalar olarak adlandirilan boyalar lezzeti arttirmak
amaciyla istah uyarict olarak kullanilan 6nemli bir gida katkist olarak tanimlanabilir. Bu
amacla siklikla sentetik gida boyalar1 kullanilmaktadir ve dogal renklerle
karsilagtirildiklarinda sentetik gida boyalarinin ayirdedici énemli birkag 6zelligi vardir;
diisiik maliyetli, 1518a, oksijene ve pH degisikliklerine kars1 direnclidirler ve yiiksek renk
kararliligina sahiptirler [1]. Azo aromatik grup igeren sentetik boyalar, ilave bir isleme
gerek duymadan gidalar1 kolaylikla renklendirebilir ve kararliliklar1 nedeniyle gida katki
maddeleri olarak yaygin olarak kullanilmaktadir. Ancak, bu renklendiricilerin asirt
kullanim1 gida giivenligi sorunlarini artirabilir (6rnegin, bazi hastaliklara yol acabilir). Bu
nedenle gidalarda bu boyalarin miktarin1 diizenlemek, tespit ve kontrol etmek amaciyla

etkili analiz yontemleri gelistirilmektedir [2].

Endiistriyel ve tekstil alaninda kullanilan boyalar ise liretim siireglerinde iiretilen atik su ve
kullanilmayan boyalar iceren kirliliklere yol acar. Boya igeren atik suyun gevreye atilmasi
sonucunda hem hayvan hem de bitki organizmalarinin yasamsal iglevleri olumsuz yénde
etkilenebilir. Bu olumsuz yonlere Ornek olarak alerjik reaksiyonlari, mutasyon ve

kanserojen etkiler gosterilebilir [3].

Ozellikle boya iceren atik sularin aritilmasi ve temizlenmesi islemlerinde adsorpsiyon
[4-9], fotokatalik [10, 11], elektrokimyasal [12], biyolojik aritma [13] gibi prosesler
kullanilmaktadir. Ancak giin gectik¢e yenilenen ve ileri aritim sistemleri olarak ele alinan

membran proseslerinin kullanim1 bu proseslere alternatif olarak dnem kazanmuistir.

Gelismis iilkelerde kamu sagliginin 6nemli olmasi nedeniyle membran prosesleri tercih
edilmektedir [3]. Bu proseslerin 6ne ¢ikan tstiinliikleri, oda sicakliginda, kimyasal ilavesi
olmadan, nispeten diisiik enerji kullanimi, kolay ve iyi diizenlenmis proses sirecleriyle
caligmasidir. Bu proseslerin ¢ogunda basing, elektriksel potansiyel, sicaklik ve derisim

gradiyentleri (AP, AE, AT ve AC) siiriicti kuvvet olarak kullanilir [14].

Giiniimiizde katt membranlarin kullanimi yayginlasmaya baslamis olmakla birlikte

seyrekde olsa bazi endiistrilerde sivi membranlar da kullanilmaktadir [15]. Bu ¢aligmada
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ise capraz akish filtrasyon yontemi ve kati membran olarak da seliiloz destek tabakali
aljinik asit ve seluloz destek tabakali AA/Al,O3 ve AA/C kompozit membranlar

kullantlmistir.

Mikrofiltrasyon ve ultrafiltrasyon membranlar1 kullanilarak basing siiriicii kuvvetiyle
calisan capraz akish filtrasyon yontemi hiicre ayirmada [16], boyalarin, agir metallarin,
tuzlarin  ve iyonlarin uzaklastirilmasinda [17-21], atik sularin  safsizliklarinin

giderilmesinde [22-25], meyve sularinin berraklastiriimasinda [26] kullanilmaktadir.

Capraz akigh filtrasyon yontemi ile reaktif siyah 5 [18, 27], kongo kirmizis1 [18, 28],
metilen mavisi [18, 29, 30], krom siyah T [18], dogrudan kirmiz1 80 [31, 30], asit turuncu
74 [30] vb. boyalarin sulu c¢ozeltilerden uzaklastirilmasina c¢alisilmis bu amagla
poliakrilonitril (PAN) destekli GO / COF (Grafen oksit/kovalent organik yap1) [18],
poliviniliden florir (PVDF) -Ni [28], nano-TiO, [30], alimina [31], polietersilfon (PES)
[29], sellloz asetat-politretan [32] membranlar kullanilmigtir. Bu ¢alismada, Tartrazinin
sulu ¢ozeltilerden uzaklastirilmasi amaciyla seliilloz destek tabakali aljinik asit (AA) ve
seliiloz destek tabakali aljinik asit/ aliminyum oksit (AA/Al,O3) ve AA/grafit (AA/C)
kompozit membranlar hazirlanmis ve capraz akish filtrasyon yontemi kullanilmistir.
Proses icin Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden uzaklastirilmasina membran kalinliginin, Al,O3
ve grafit (C) miktarinin, Tartrazin derisiminin ve pH nin etkileri ¢alisgtlmistir. Sulu
cozeltilerden Tartrazinin uzaklastirilmasi i¢in tutunma yiizdesini artirmak amaciyla kitosan
komplekslestirici polimer olarak diisiiniilerek, kitosan derisiminin ayirma ve aki iizerindeki

etkisi incelenmistir.



2. BOYALAR

2.1. Boyalarin Tanimi ve Kullanim Alanlar

Boya - bir seyin rengini eklemek veya degistirmek i¢in kullanilan bir maddedir. Boyalar

sivi, toz , jel veya macun halinde olabilir.

Boyalar genel bir siniflandirma ile iki temel gruba ayrilir:
» Dogal boyalar
» Sentetik boyalar

Dogal boyalar mikrobiyal, bitkisel, hayvansal ve mineral kaynaklardan elde edilen renk
maddeleridir. Dogal olarak bulunmayan ve kimyasal sentez yoluyla elde edilen
renklendiriciler ise sentetik boyalardir. Gilinlimiizde sentetik boyalar daha ¢ok kullanilir.
Bunun nedeni sentetik boyalarin ucuz maliyetli ve dogal gida boyalarina kiyasla daha
yiikksek renk verme Ozelligine sahip olmasidir. Bunlara ilaveten de dogal boyalar

sicakliktan, pH degisiminden ve 1siktan daha ¢ok etkilenirler [33].

Bu iki genel grup disinda boyalar fiziksel ve kimyasal yap1 ve ozellikleri dikkate alinarak
asagidaki sekilde oldukga genis bir siniflandirmaya tabi tutulabilirler:
Bazik Boyalar (katyonik)

Asidik Boyalar (anyonik)

Direkt (esasli) Boyalar

Dispers Boyalar

Siilfiir Boyalari

Pigment Boyalar

Mordan Boyalar

KDV Boyalari

Reaktif Boyalar

Makromolekdiler Boyalar

Metalize Boyalar

Naftol Boyalar

Premetalize Boyalar

vV V. V V V V V V V VYV V V VYV V

Jel Boyama


https://en.wikipedia.org/wiki/Powder_(substance)
https://en.wikipedia.org/wiki/Gel
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» Gelistirilmis Boyalar

» Azo Boyalar

» Anilin Boyalari

> Antrakinon Boyalar [34].

Gida boyalar1 ise, hem ticari gida liretiminde hem de ev yemeklerinde kullanilan agirlikli
olarak sentetik boyalardir. Renklendirme kapasitesi yiksek olan bu tir maddeler, boya,
tekstil, bask1 miirekkepleri, farmasoétik, gida, kozmetik, plastik, fotograf ve kagit sanayileri

dahil olmak tzere tiketici Grinlerinin Gretiminde yaygin olarak kullanilmaktadir [35].



3. GIDABOYALARI

Gidalara renklendiricilerin eklenmesinin, MO 1500 yillarinda Misir'da meydana geldigi

diistiniilmektedir [36]. Gida boyalar1 - gidayi ilgi ¢ekici olmasi igin kullanilan renklendirici

maddelerdir. Bu boyalarin kullanilmasinin esas amaci:

v

AN NN

Havadan, asir1 sicaklardan, hava degisiminden, olusacak nemden ve depolandirma
islemlerinden kaynaklana bilecek renk kayiplarini engellemek,

Teknolojik agidan iiriin i¢in renk standarti olusturmak,

Gidaya dikkat ¢ekici 6zellik kazandirmak,

Lezzet kalitesini arttirmak,

Renksiz olan bir gidaya renk vermek,

Disiik kaliteli gidalari dikkat gekici hale getirmek.

Gida boyalar1 3 gruba ayrilir:

1.
2.
3.

Dogal
Yarisentetik

Sentetik

3.1. Gida Boyalarin Adlandirilmasi

Avrupa Birliginde (AB) biitiin renk katkilar1 Bilimsel Gida Komitesi (Scientific

Committee on Food-SCF) tarafindan degerlendirilir ve onaylanir. SCF gida renk katkisinin

degerlendirilmesinde Kabul Edilebilir Giinliik Alim Miktarmi (Acceptable Daily intake-
ADI) tahsis eder [37].

Avrupa Birliginde gida katki maddelerine "E" numaras1 (EU - Avrupa Birligi) verilerek

adlandirilir. E kodlar1 ve anlamlar1 asagidaki gibi ifade edile bilir (Cizelge 3.1).
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Cizelge 3.1. E numaralandirilmasi ile adlandirma [38]

E numarasi Adlandirma

E100-E199 Renklendiriciler

E200-E299 Koruyucu Maddeler

E300-E399 Antioksidanlar, Asitlik Diizenleyiciler

E400-E499 Kivam Arttiricilar, Dengeleyiciler,
Emulgatorler

E500 — E599 Asitlik ~ Duzenleyiciler, Topaklanma
Onleyici Maddeler

E600 — E699 Lezzet Arttiricilar

E700 - E799 Antibiyotikler

E900 - E999 Parlaticilar, Gazlar ve Tatlandiricilar

E1000 — E1599 Ek Katki Maddeler

Cizelge 3.2. de E100-E181 arasinda kodlanmis gida boyalari, rengleri ve sinirlanmalari
verilmigdir. Cizelgeden de goriildiiyii gibi bir ¢ok {lilkede bu boyalarin kullanimi

sinirlandirilmastir.

Cizelge 3.2. Gida boyalarinin E kodu ve adi [39]

E kodu | Adi Agiklama
E100 Kurkumin Kurkuma (turmerik) bitkisinin koklerinden elde edilir.
E101 Riboflavin Sebzeler, yumurta, siit, karacigerde bulunur. Ticari

olarak mayalardan hazirlanir.

E102 | Tartrazin Sar1 renk vermek i¢in kullanilan bir boyadir. Norveg

ve Avusturya’da yasaklandi.

E104 | Kinolin Sarisi Sar1 ve portakal rengi vermek icin kullanilir.

Avustralya, Amerika ve Norveg’teyasaklandi.

E107 | San 7G Sar1 boyadir. Avustralya ve Amerika’da yasaklandi.

E110 | Giin Batim1 Saris1 Sentetik sar1 boyadir. Norveg’te yasaklandi.

FCF, Turuncu, Sar1



https://www.gidahatti.com/bilincsiz-kullanilan-antibiyotikler-zarar-veriyor-98457/

Cizelge 3.2. (devam) Gida boyalarinin E kodu ve adi [39]

E120 Karmin Kirmizi renk maddeleridir ve Coccus ad1 verilen bocegin
disisinden elde edilmektedir.

E122 | Azorubin Komiir katrani tiirevidir. Isve¢, Amerika, Avusturya ve
Norveg’te yasaklandi.

E123 | Amarant Sentetik kirmizi gida renklendiricisidir. Avusturya,
Amerika, Rusya, Norveg ve diger bazi iilkelerde
yasaklandi.

E124 Ponso 4R, Sentetik kirmizi gida renklendiricisidir. Amerika ve

Kosineal kirmiz1 | Norveg’te yasaklandi.

E127 | Eritrosin Kirmizi1 renkli sentetik iyodin igeren boyadir. Avustralya,
Amerika ve Norveg’teyasaklandi.

E128 | Kirmiz1 2G Kirmiz1 gida renklendiricisidir. Pek ¢ok iilkede yasaktir.

E129 Allurakirmizi AC | Kirmizi gida renklendiricisidir. Danimarka, Belgika,
Fransa, Almanya, Isvicre, Isvec, Avusturya ve Norveg’te
yasaklandi.

E131 | Patent Mavi V Sentetik mavi boyadir. Avustralya, Amerika ve Norveg’te
yasaklandi.

E132 | Indigotin, Komiir katrani tiirevidir. Norveg’te yasaklandi.

Indigokarmin

E133 Parlak mavi FCF | Belgika, Fransa, Almanya, Isvicre, Isvec, Avusturya ve
Norveg’te yasaklandi.

E140 | Klorofil Bitkilerde bulunan yesil renk veren pigmenttir.

E141 | Klorofil bakir Butiin bitkilerde bulunan dogal yesil renklendiricidir.

kompleksi

E142 Yesil S Komiir katrani tiirevidir. Isve¢, Amerika ve Norvec’te
yasaklandi.

E150 Karamel Sekerden yapilir. Cocuklara tavsiye edilmez.

E151 | Parlak Siyah BN, | Parlak siyah sentetik boyadir. Danimarka, Belgika,

Siyah PN Fransa, Almanya, Isvicre, Isvec, Avusturya, Avustralya,
Amerika ve Norveg’teyasaklandi.
E153 | Bitkisel Karbon | Sebzelerin yanmastyla tiretilir.
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Cizelge 3.2. (devam) Gida boyalarinin E kodu ve adi [39]

E155 Kahverengi HT | Komiir katranidir. Danimarka, Belcika, Fransa,
(Cikolata) Almanya, Isvigre, Isvec, Avusturya, Amerika ve
Norveg’te yasaklandi.
E160(a) | Karoten, alfa- Ticari olarak havuctan dretilir.
beta-, gamma-
E160(b) | Annatto (Arnatt | Bixaorellana agacindan Uretilir.
0, Annato),
bixin, norbixin
E160(c) | Paprika ekstrakt, | Biberden elde edilir ve gidalarda oldukga sik
Kapsanthin, kullanilmaktadir.
Kapsorubin
E160(d) | Likopen Domatesten Uretilir.
E160(e) | Beta-apo- Bircok bitkide bulunur.
8'Karotenal (C
30)
E160(f) | Etil ester of Bircok bitkide bulunur.
beta-apo-8'-
karotenik asid
(C 30)
E161 Lutein, Yesil yaprakta bulunur.
Kantaksantin
E162 Betanin Pancardan elde edilir.
E163 Antosiyaninler | Pembeden mora kadar degisen renkleri veren bitkisel
renklendiricilerdir.
E170 Kalsiyum Kireg tas1 olarak bilinir. Eski kayaglar ve deniz
Karbonat kabuklarinda bulunur.
E171 Titanium dioksi | Inorganik dogal bir renklendiricidir.



https://wmaraci.com/nedir/beta
https://wmaraci.com/nedir/cplusplus

Cizelge 3.2. (devam) Gida boyalarinin E kodu ve adi [39]

E172 Demir oksit ve Dogal mineraldir.

hidroksit
E173 | Aluminium Dogal metaldir. Giimiis gri renklidir.
E174 | Glimiis Dogal metaldir. Sadece yiizey kaplamada nadiren
kullanilir.
E175 | Altin Dogal metaldir. Sadece yiizey kaplamada nadiren
kullanilir.

E180 | Litolrubin BK Aliminyum ve kalsiyum iyonlari igerir.

E181 | Tannik asit Dogal yapilarda kompleks yapida bulunur.

3.2. Tartrazin (E102)

Tartrazin - pirazol halkasi iceren monoazo yapida, sertifikali, sentetik bir boya maddesidir
[40]. 11k olarak Alman Kimyager J. H. Ziegler tarafindan 1884 yilinda kémiir katranindan

izole edilerek tanimlanmustir [41].

O
9 Nz?:zf’u
NaO-§ Oo
o OH S—ONa
6

Ticari adi: E102 veya FD&C Yellow 5

Kimyasal adi: Trisodyum 5-hidroksi-1-(4- sulfanato-fenil)-4-(4-sulfanatofenilazo)-H-
prizol-3-karboksilat (sodyum tuzu)

Formul: C16HgN4NazOS;

Mol kiitlesi: 534,3 g/mol

Kaynama noktasi: 870 °C (1598 °F)

Erime Sicakligi: 300 °C (572°F)

Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri: Tartrazin bir azo boyasi oldugundan —N=N- grubu igerir
[42]. Turuncu-sar1 renkte ve toz halinde bir anyonik boyadir ve azo boyalar1 iginde siklikla
tercih edilen bir boya olan Tartrazin suda yiiksek ¢oziiniirliige sahiptir, ¢6ziindiigiinde altin

saris1 renkte ¢ozeltiler olusturur.
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Sekil 3.1. Tatrazinin toz hali ve sulu ¢ozeltisi

Sentezi: Tartrazin asagidaki tepkimelerle sentezlenebilir:

1. Tartrazin, fenilhidrazin-p-siilfonik asidin (1) oksaloasetik ester ile (2) kondenzasyonu
sonucu sentezlenir. Tepkime 0rind (3) diazot iceren siilfanilik asit ile birlestirildikten

sonra olusan ester, sodyum hidroksit ile hidroliz edilir ve Tartrazin elde edilir [43].

® O
N
COEt =

NHNH; COqEt |
| 0 N
C=0 A ,Baz NN S0:H N20H —
+ | —_— —_— —_— N >N —
cm,  TOH - N \ _—so.na

SO:H |

HO:S

Sekil 3.2. Tatrazinin tepkime reaksiyonu

2. Petrolun yan rind olan 4-amino benzen silfonik asitin ve sodyum nitritin tepkimesi

sonucunda alinan Tartrazin saflastirilarak sodyum tuzu olarak elde edilir .
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=
SQgNa 503 O e
HCI
2 + 2 NaNO,———= 2 + HzCO CHg
0 °C
HzCO -~ =0
NH_ N®
1
[\
/NEICJH
(]
HsCO
—M
Y

l NaOoH

NaOOoC

— M
Y
N
Ir
N OH SOzNa
NaQ5;S

Tartrazin

Sekil 3.3. Tatrazinin tepkime reaksiyonu

Kullanim alanlari: Azo boyalari, gida ve tekstil endiistrisinde kullanilan tiim boyalarin
yaklasik % 60 - % 70 ini olusturur. Bu kadar popiiler olmalarinin nedeni azo boyalarinin
duretilmlerinin ucuz ve ¢ogu dogal gida boyalarindan daha kararli olmalaridir. Tartrazin
gidaya sar1 ve baska renklendiricilerle kullanildiginda yesil renk tonlar1 verir. Yaygin gida
tirtinleri olarak sekerleme, alkolsiiz igecekler, enerji icecekleri, pudingler, aromali misir
cipsi, kahvaltilik tahillar, kek karisimlari, hamur isleri, krema, ¢orbalar, soslar, toz igecek
karigimlar1, spor igcecekleri, sakiz ve bir¢ok hazir gidalarda kullanilmaktadir. Sabun,
kozmetik, sampuan, nemlendiriciler, oje, boya kalemleri, baski miirekkepleri, tibbi

kapsiiller, ilaglar ve vitaminler gibi gida dis1 lirlinlerde de bulunmaktatir [41].

Sagliga ve dogaya etkisi: Gida ile birlikte viicudumuza aldigimiz Tartrazinin bir kismi
bagirsak mikroflorasi tarafindan pargalanir ve geri kalan kismi pargalanmadan viicuttan
atilir. Insan saglig1 agisindan zararli gériilmekle birlikte giinliik kullaniminin belli sinirlart
gecmemesi gerekir. Glinliik kabul edilebilir tiiketim miktar1 viicut agirligi {lizerinden
Amerika Gida ve Ilag Yo6netimi (FDA tarafindan ) 5 -7,5 mg/kg/giin olarak belirlenmistir.

Bu sinirlarin asilmasi halinde 6zellikle deri dokiintiileri ve astim krizi, kurdesen, aspirin
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duyarhigi, hiperaktivite, kromozom hasari, anksiyete, migren, OKB (obsesif kompulsif
bozukluk), uyku bozukluklari/uykusuzluk, bulanik gérme, egzama ve diger klinik
depresyonlar, hiperaktivite, kalict DNA hasari, kalp ¢arpintisi, rinit, genel all-over zayiflik,
sicak basmasi, tiroid kanserieozinofili (beyaz kan hiicrelerinin belirli bigimlerde bir artig),
tiroid hormonu gibi rahatsizliklara yol acgabilen bir gida boyasidir. Bu etkilerinden dolay1
Norveg ve Avustralya basta olmak iizere birkag iilkede kullanimi yasaklanmistir. Tartrazin
sadece gida ve yiyecek yoluyla degil, bu malzemelerin ve tekstil sanayinin atiklari
nedeniyle cevre Kirliligi yoluyla canlilara ve dogaya zarar vermektedir [40, 42, 44-47]. Bu
nedenle dogaya atilan sulu cozeltilerden veya atik sulardan Tartrazinin temizlenmesi
onemlidir. Bu konuda elektrokimyasal [12, 48], adsorpsiyon [4-7, 49, 50], fotokatalitik
bozunma [10, 51-57], filtrasyon [58] vb. yontemlerle ¢alismalar yapilmaktadir. Gida
teknolojisinde ve tekstil endiistrisinde boyalarin kullanilmasi sonrasinda olusan atik sular
dogadaki su rezervlerine karigmaktadir. Giinlimiizde de Onemli problem olan su
rezervlerinin azalmasi boyalarin atik sulardan ayrilmasini 6n plana ¢ikartmistir. Bu nedenle
sunulan g¢aligmada c¢apraz akigh filtrasyon yontemi ile sulu ¢ozeltilerden Tartrazinin

ayrilmasi planlanmaistir.
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4. MEMBRAN VE MEMBRAN PROSESLERI

4.1. Membranlarin Tanimi

Membranlar iki fazi birbirinden ayiran yar1 gegirgen ve se¢ici davranan bariyerlerdir.
Membranlar sahip olduklar1 birgok {istiinliiklerinin yanisira olumsuz yonlere de sahiptir.
Kullanilacak yere ve ayrilmasi arzu edilen tiirlere gore, yani 6ziinde kullanim amacina
yonelik olarak hazirlanabilir olmalari, 6zel bir teknolojiye ihtiyag duymamalari, oda
sicakliginda dahi yliksek performans gostermeleri ve biitiin bunlara ilaveten en 6nemli
ozellikleri olarak sorunu odaginda ¢ozmeleri nedeniyle ¢agin malzemeleri olarak anilir.
Tiim bu Ustlinliiklerinin yanisira 6zellikle de polarizasyon nedeniyle aki disiisleri ve
aktarim performanslarinda zamanla goriilen diigiis olumsuz yonlerine Ornek olarak

gosterilebilir.

4.1.1. Membranlarin siiflandirilmasi

Membranlar degisik 6zelliklerine gore (fiziksel yapilari, aktarim 6zellikleri, morfolojileri,
gozenekleri, hazirlanma yontemi gibi) smiflandirilirlar. Membranlar nétr veya yikla,
homojen veya heterojen yapiya sahip ¢esitli kalinliklarda olabildikleri gibi, dogal ya da
sentetik tlrlerde bulunabilir. Membranlar:

v Dogal (canli ve cansiz tiir membranlar)

v’ Sentetik (kimyasal yapilar1 dikkate alinarak organik ya da inorganik tiir membranlar)

olarak iki genel sinifa ayrilir.

Sentetik membranlar hazirlanma metodlar1  dikkate almarak asagidaki  gibi

siniflandirilirlar.

v' Mikrogdzenekli Membranlar
- Sinterlenmis

- Gerilmis

- Kapiler g6zenekli

- Faz doniisiim membranlari

v" Homojen Membranlar

- Homojen polimer


https://en.wikipedia.org/wiki/Homogeneous
https://en.wikipedia.org/wiki/Heterogeneous
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- Homojen cam ve metal
- Sivi

- Iyon degistirici membranlar

v" Asimetrik Membranlar
v' Elektriksel Yukli Membranlar

Aktarim 6zelliklerine gore ise:
v' Gozenekli
v' Gobzeneksiz

v’ Taslyicli s1vi igeren membranlar olarak gruplandirilirlar.

Morfolojileri dikkate alindiginda, membranlar iki grupa ayrilirlar.
v Simetrik - Gozenekli

- Silindrik g6zenekli

- Homojen (g6zeneksiz)

v Asimetrik -Gozenekli

- Ust tabaka g6zenekli

- Kompozit [14]

SIMETRIK

U

Silindrilkc gorenchkl

Girenekll obnayan

mﬂm&jr:n}
ASIMETRIE
i EprLig LEpFER NN § : SRR  «— (st tabaka
Grorenchkl U'st tabalka gorenckl

= YWafun yiirey tabalea

ER IR o Nl PR T

— Gozenakl membran

Sekil 4.1. Membranlarin sematik gosterilisi
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Kompozit membranlari

Kompozit membranlar, gbzenekli alt tabaka ile desteklenmis ince yogun iist tabakadan
olusan ve asimetrik yapida olan membranlardir [59]. Bu membranlarin tabakalar1 farkli
polimerik maddelerden olusur. Kompozit membranlarin avantaji her tabakanin kimyasal ve
termal dayanikliliga, gecirgenlik oranina, segicilige cevap verecek en uygun membran
prosesinin se¢imi igin birbirinden bagimsiz olarak optimize edilebilmesidir. Bu
membranlar daldirma kaplama, sprey kaplama (puskurterek), spin (dénme) kaplama,
arayuzey polimerizasyonu, dogal durumunda - yerinde kaplama, plazma polimerizasyon ve
asilama teknikleri ile hazirlanir. Kompozit membranlar, ters osmoz, nanofiltrasyon,
pervaporasyon ve membran adsorpsiyonu dahil olmak iizere ileri molekiiler ayirma

islemlerinde yaygin olarak kullanilir.

i.:-an“"

i, ,,- o “l Yogun iist tabaka

BC).D‘ . .'DI:’ r:a{jg
2 f ] - .

ﬂ CBD Q Ecz Gozeneld: alt tabaka
Cba?& 0

&c:j@g
TAEDO

Sekil 4.2. Kompozit membranin sematik gosterimi

4.1.2. Membranlarin iiretiminde kullanilan malzameler ve hazirlama yontemleri

Membranlarin iiretiminde hazirlama siiresi, maliyet, kimyasal, fiziksel dayanim,yiiksek

gecirgenlik, secicilik ve mekanik kuvvet gibi parametreler dikkate alinmasi1 6nemlidir.

Uretimde kullanilan malzemelere gére membranlar asagidaki gibi siflandirilir:
» Organik  : Sentetik ve modifiye dogal Urlnler

> Inorganik : Inorganik malzemeler

» Kompozit : Organik-organik, organik-inorganik, inorganik-inorganik

karisimlar kullanilir [14].
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Membranin  6zelliklerine gére membran hazirlama yontemlerinin en 6énemlileri

asagidakilardir.

Sinterleme
Kaplama
Germe

Asindirma

YV V. V VYV V

Faz doniisiimii

Sinterleme - Organik ya da inorganik materyallerden gézenekli membran hazirlanmasi, toz
halindeki polimerin erime sicaklifinin hemen altindaki bir sicaklifa getirilerek basing
altinda sikistirllmast yoluyla, tozlarin birbirlerine kaynamasi ve bu sirada eriyen toz
taneciklerin arasinda kalan bogluklar vasitasiyla gozenek olusturulmasi  islemidir.
Sinterleme sirasinda i¢ bosluklar kii¢iilir veya yok olur. Sinterleme malzemenin

ozelliklerinde bir¢ok degisime neden olur.

Kaplama - Yogun, gézeneksiz membranlardan gegis difiizyonla gergeklestigi zaman diigiik
aki gozlenir. Akinin arttirilmasi i¢in membranin kalinliginin azaltilmasi gerekir ve bunun
icin hazirlanan membranin kaplama yoluyla fiziksel direncinin arttirilmasi ve aktariminin

kontrol altina alinmasi saglanir.

Germe - Cekme - Kristal yada yari kristal polimerik malzamelerden hazirlanan filmler
mekanik kuvvet uygulanarak gerilir ve germe yonune dik yonde cekilmesi ile gdzenekli
membranlar elde edilir. Sinterleme yontemine gore daha ylksek homojen gozenekliliye

ulagilir.

Asindirma - Diizgiin boyutlu gozenekli membranlar hazirlanmasinda kullanilir.
Membranlar yiiksek enerjiye maruz birakilir, 1smmlama sonucunda polimer filmleri
zayiflatilir ve daha sonra bu film asindirma banyosuna daldirilir, zayiflatilan noktalar

asindirilarak silindrik gézenekli membranlar elde edilir.

Faz doniisiimii - Kontollii bir sekilde sivi polimer ¢ozeltilerinden kati polimerlere doniisiim
yoluyla membranlar elde edilir. Bu yontemle gozenekli veya gbdzeneksiz membranlar

hazirlanir. Membranlar1 hazirlamak i¢in polimerler uygun ¢oziiciilerde ¢oziiliir, ¢ozelti film
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halinde yayilir ve katifaza ge¢is islemi ¢oziicii buharlastirilarak saglanir. Faz dontisiima
yontemi asagidaki tekniklerle yapilabilir:

» (Coziicii buharlastirilmasi ile ¢oktiirme
Termal ¢oktlirme

>

» Buhar fazdan ¢oktiirme

» Kontrollii buharlagtirma ile ¢oktiirme
>

Daldirarak ¢oktiirme.

Coziicli buharlagtirmasi ile ¢oktiirme - COzucide ¢ozlnen polimer uygun bir destegin

iizerine dokiiliir. Daha sonra ¢dziicii buharlagtirilir.

Termal ¢Oktlirme - Coziilen polimerde faz olusumunu saglamak i¢in ¢oziicii sogutulur.

Sicakligin diismesiyle ¢ozelti kararsiz hale gelir ve sonugda gozenekli membranlar olusur.

Buhar fazdan ¢oktlrme- Dokiimii yapilan polimer ¢ozeltisi tizerine ¢Oktiiriiciiniin buhar

fazdan diffiizyonu ile rastgele dagilmis gézenekli membran elde edilir.

Kontrollii buharlastirma ile ¢oktiirme -Polimer kolayca buharlasabilen ¢oziiciide ¢oziiliir.
Buharlasma zaman1 ¢ozelti daha yiiksek ¢oOktlrlcu igerisine kayar ve polimer ¢oker, Ust

tabakasinin buharlasmasi sonucunda membran olusur.

Daldirarak ¢oktiirme - Polimer ¢ozeltisi ¢oktiirlicii banyoya daldirilir. Coziicii kayb1 ve

cokturicundn diffizyonu ile polimer ¢coker ve membran elde edilir.
4.1.3. Membranlarin uygulanma alanlar

Membranlar - atik sularin aritiminda ve yeniden kullaniminda, tuzlu su aritiminda, metal
giderimi ve geri kazaniminda, gaz ayirirminda, boya, organik madde, mikrokirletici vb.
tirlerin gideriminde, biyoenerji, biyogaz tretiminde, yiyecek ve igecek sektoriinde, petrol
endiistrisinde, dehidrojenasyonda, hemodiyaliz, kan oksijenatorleri, plazma ayrima,
kontrollii ila¢ taginim1 vb. gibi medikal uygulamalarda, bakteri/viriis ayirmada, protein ve

enzim ayrimi ve geri kazanilmasinda kullanilmaktadir [60].
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4.2. Membran Prosesleri

Membran prosesleri daha az ham madde ve enerji kullanarak kimya, petrokimya, cevre,
eczacilik, ilag, gida, boya, kagit, tekstil ve elektronik endiistrisi gibi alanlarda
kullanilmaktadir. Ters Osmoz-RO, Elektrodiyaliz-ED, Ultrafiltrasyon-UF,
Mikrofiltrasyon-MF, Nanofiltrasyon-NF, Pervaporasyon-PV, Membran Reaktor-MR,
Membran Destilasyonu-MD, Yakit Hiicresi- FC, Gaz Ayirma-GS, Diyaliz-D, Donnan

Diyalizi-DD yaygin olarak kullanilan membran prosesleridir.

4.2.1. Yesil proses olarak membran prosesleri

Membran prosesleri genel olarak gelismis oOzelliklere sahip malzemelerin temin
edilmesinin yan1 sira, daha temiz c¢oziiciilerle islemden gecirme, c¢oklu basamak
reaksiyonlarindan kaginma ve enerji gereksinimlerini azaltma acisindan yesil olmay1

hedeflemektedir;

e diisiik enerji gereksinimleri,

e oda kosullarinda dahi gosterdikleri yiliksek performans,

e hedefe yonelik planlanan prosesler olmalar1 nedeniyle yiiksek verim ytizdesi,

e clde edilen gerek iiriin gerekse de atik adi verilen kismin her ikisinin de islevsel
kullanima,

e tekrarli kullanim o6zellikleri nedeniyle yeni sentez malzeme gereksinimlerinin diisiik
olmasi,

e sorunu olustugu noktada gidermesi, gibi bir ¢ok yonleriyle dikkat ¢ekmektedirler ve
budzelliklerinden 6tiirii Membran Prosesleri YESIL PROSESLER olarak anilmaktadir
[61].

4.3. Membranla Ayirma Islemleri

Membran prosesinin amact -membran iizerine itici bir giiciin etkisi altinda gonderilen
karisimin membrani gegebilen ve gegcemeyen olmak iizere iki faza ayrilmasidir. Membran
proseslerde sirtct kuvvetler: derisim farki, basing farki, sicaklik farki ve elektriksel
potansiyel farki. Membranlarla ayirma islemleri siirlicii kuvvetlere gore asagidaki gibi

siniflandirilabiler.



Basing farkina gore;
v' Mikrofiltrasyon
v Ultrafiltrasyon
v Nanofiltrasyon
v

Ters osmoz

Derisim farkina gore;
v’ Pervaporasyon
v' Gaz ayirma
v Diyaliz

v Buhar gegisi

Sicaklik farkina gore;
v' Membran destilasyonu

v Termo-0smoz

Elektriksel potansiyel farkina gore;
v’ Elektrodiyaliz
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Cizelge 4.1. Membran proseslerinin siiriicii kuvvete gore siniflandirilmasi

PROSES MEMBRAN SURUCU BESLENME SUZUNTU
TURU KUVVET FAZI FAZI

Mikrofiltrasyon | Simetrik AP Sivi Siv1

Ultrafiltrasyon | Asimetrik- AP Sivi Siv1
mikro
g6zenekli

Ters osmos Simetrik-mikro | AP Sivi Sivi
g6zenekli

Elektrodializ Katyon-Anyon | AE Sivi Gaz
degistirici

Dializ Simetrik-mikro | AC Sivi Sivi
gbzenekli

Gaz ayirimi Homojen- AP, AC Gaz Gaz
g6zeneksiz

4.3.1. Capraz akish filtrasyon

Capraz akish filtrasyon - driin akisi filtre icinden daha ziyade ¢ogunlukla filtre ylzeyinin
Ustinden teget olarak gecer. Capraz akish filtrasyon basing siiriicii kuvvetiyle ¢alisan
mikrofiltrasyon, ultrafiltrasyon veya nanofiltrason proseslerinde kullanilan yontemdir. Bu
filtrasyon prosesinde gozenekli membranlar kullanilir. Bu akis tipinin prensip olarak

avantaji filtreyi tikayan filtre kekinin (polarizasyon tabakasi) filtrasyon siiresince yikanarak

filtrenin uzun siire kullanimina olanak saglamasi ve stirekli bir proses olmasidir.
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BESLEME COZELTisSI ) Q _ FILTRASYONDAN
~ U @ ° ~ @ GECEMEYEN
w Q. ~ _ N COZELT1
| () - Q (@)
]
MEMBRAN
SUZUNTU

Sekil 4.3. Capraz akisl filtrayon yonteminin sematik gosterimi

Capraz akisl filtrasyonun birkag avantaji vardir:
Filtre camuru olugmaz

Filtre yardimc1 malzemeleri gerekmez
Manuel islem gerekmez

Homojen, kontrol edilebilir Grin kalitesi
Stirekli isleme

Otomatik siire¢

Uzun filtre (membran) kullanim émri

Hijyenik ekipman

AN NN U N U N NN

Yerinde temizlige uygun olmasi.

Capraz akish filtrasyonda besleme ¢ozeltisi, filtrelenmemis sivi ve siiziintii olarak iki farkl
akisa ayrilir. Filtre edilmemis sivi sisteme geri devir edilir. Filtrasyon ilerledikge ve
membran ylzeyinde birikim arttikga, buna bagli olarak filtrasyon hizi azalir. Aki veya

basing limit degerlerine ulastiginda membranin temizlenmesi veya degistirilmesi gerekir.

Membran performansi iki parametre aki ve giderme verimi ile ifade edilir. Aki birim
zamanda birim alandan gecen madde miktar: olarak ifade edilir ve m® /m?s veya L/m?saat

olarak gosterilir ve asagidaki esitlikle hesaplanir:

-
J=2 (4.1)
J - aky,

Q - filtrasyondan gegen madde miktari,
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A - alan,
t - zamandir.

Giderme verimi ise membranin tutma kapasitesinin bir &lgiisiidiir. Ideal membran

proseslerinde yilksek aki ve yuksek giderme verimi gozlenir.

Giderme verimi yiizdesi Esitlik 4. 2 ile hesaplanir;

% R=[(Cy-Cs)/ Cp] x 100 4.2)
Cp - besleme ¢ozeltisinin derisimi,

Cs¢- filtrat ¢ozeltisinin derisimidir.

Capraz akisli filtrasyonda asagidaki parametrler dikkate alinir:

Besleme derisimi
Aki

Basing

Akis hiz1

Sicaklik

pH

Membran kalinlig:
On aritma [62].

AN NNV U N NN

Capraz akish filtrasyon yontemi hiicre ayirmada [16], boyalarin, agir metallarin, tuzlarin
ve iyonlarin sulu ¢ozeltilerden uzaklastirllmasinda [29-31, 58, 32, 17-21, 27, 28], protein
ve bakterilerin giderilmesinde [63], atik sularin kirliliklerden arindirilmasinda [22-25],
meyve sularinin berraklastirllmasinda [26] kullanilmaktadir. Bu yontemle bir c¢ok
boyalarin ( reaktif siyah 5 [18, 27], kongo kirmizis1 [18, 20, 28], metilen mavisi [29, 30,
58, 21], krom siyah T [18], asit turuncu 74 [30], dogrudan kirmizi 80 [30, 31], giin batim1
saris1 [58], dogrudan mavi [32] gibi ) filtrasyonu yapilmistir.

Bu calismada sulu ¢ozeltilerden Tartrazinin giderilmesi igin kalite ve miktar 6lgulmesi,
aninda temizlemeye uygun, siirekli isleme, uzun kullanma 6mrii gibi istiinliiklere sahip

capraz akish filtrayon yontemi kullanilmistir



23

5. YESIL KIMYA VE YESIL POLIMER

5.1. Yesil Kimya

Stirdiiriilebilir ve yesil kimya ¢ok basit terimlerle kimya ve kimya miihendisliginin nasil
yapilabilecegini diistinmenin farkli bir yoludur. Yesil kimya, kimyasallarin ve kimyasal
islemlerin bazen neden olabilecegi problemleri ¢6zmeye devam eden bir girisimdir. Yillar
boyunca, kimyasal Uriin ve islemlerin tasarimi, gelistirilmesi ve uygulanmasi diisiiniilirken
kullanilabilecek farkli ilkeler Onerilmistir. Bu ilkeler, israfi azaltmak, enerji tasarrufu
yapmak ve tehlikeli maddelerin yerini alabilmeleri i¢in yaratici ve yenilik¢i yollar bularak

ekonomiyi, insanlar1 ve gezegeni korumasini ve faydalanmasini saglamaktir.

YESIL KIMYA - bir kavram olarak, 1990 larda ortaya ¢iktimistir. Paul Anastas ve John
Warner tarafindan yaratildi ve esasen hem cevresel etkileri hem de kimyasallarin ve
kimyasal sentezlerin olas1 olumsuz saglik etkilerini azaltma yollariin bir kontrol listesi

olarak anilan temel 12 ilkeyi yayinladilar [64]:

1.Atik Onleme

2. Atom Ekonomisi

3. Daha Az Tehlikeli Kimyasal Sentez

4. Daha Guvenli Kimyasallar Tasarlama

5. Daha Givenli Cézlciler ve Yardimcilar
6. Enerji Verimliligi i¢cin Tasarim

7. Yenilenebilir Hammadde Kullanimi

8. Turevleri Azaltma

9. Kataliz

10. Bozulma i¢in Tasarim
11.Gergek Zamanl Kirliligi Onleme
12.Kaza Onleme icin Daha Guvenli Kimya
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5.2. Yesil Polimer

Yesil polimerler veya bir baska deyisle biyopolimerler, son zamanlarda bir¢ok arastirmaci

tarafindan ilgi odagi olmus ve bu alanda bir¢ok calisma yapilmistir.

v' Armentano ve arkadaslar1 [65] biyopolimerleri; “Dogal ortamda, mikroorganizmalar
tarafindan gerceklestirilen enzimatik reaksiyon ile karbondioksit ve su gibi basit
molekiillere ayristirilabilen biyobozunur polimerler ” olarak tanimlamistir.

v' Singh[66] ¢alismasinda biyopolimerleri; “Yesil bitkiler, hayvanlar, bakteriler ve
mantarlar tarafindan, yasam dongiisii esnasinda dogal yolla iiretilmekte olan
polimerler” olarak betimlemistir.

v' Rao ve arkadaslar1 [67] ise bu tiir polimerleri tanimlarken; “Tiim organizmalarin
biliylime dongiisii esnasinda dogal yolla meydana gelen polimerler” seklinde bir ifade
kullanmiglardir. Tiim bu bilgiler 1s181nda biyopolimerler, biyokiitle tarafindan dogal
siire¢ icerisinde meydana getirilen, dogal ortamda bulunan mikroorganizmalar
tarafindan pargalandiginda, c¢evresel kirlilige sebebiyet vermeyecek sekilde
bilesenlerine ayrisan ve bu nedenle yesil materyaller kavrami dahilinde kategorize

edilen polimerler olarak agiklanabilir [68].

5.2.1. Yesil polimer tiirleri

Yesil polimerler diger adiyla biyopolimerler tekstil, gida, kozmetik, insaat, otomotiv,
beyaz esya ve medikal sektorlerinde yaygin sekilde kullanilmakdir. Bu polimer gesitlerine
nisasta, seluloz, kitin/kitosan, kollajen, lignin, poliizopren vb. polimerleri gostermek olar.
Calismamizda Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden temizlenmesinde yesil kimyanin da ilkeleri
dikkate alinarak yesi Ipolimer tirlerinden olan polisakkarit grupuna ait aljinik asit ve

kitosan kullanilmistir.
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Cizelge 5.1. Yesil polimerlerin tiirleri [68]

Yesil Polimerier '

|
I 1

Dogal | Sentetik
| Polimerler Polimerler

f
Biyoteknoloji |

| |
Bn;grk“ir:;(;r'e Mikroorganizma J Oviin) Petrol Kaynakli ‘
nakl | Kaynakh Polimerter I Polimerier
I 1
Polihidroksi i
Palisakkaritier Proteinler J . Alkanoatiar L Polilaktidier p°“"‘:§’c‘t';““°“
| | (PHA) . .
it _ Kollajen ve Polihidroksibutirat Polilaktik Asit Poliesteramid
——Seluloz Turevieri| f— oA - -
i Jelatin (PHB) (PLA) | (PEA)
| | Misasta || Kazein ve |__Polihidroksibutirat-ko- Poliglikolik Asit Politretan
| Tarevieri Albumin valerat (PHBV) j (PGA) J | (Pu)
|| Polisakkaritler || | Fibrinojen ve L] P;::z:‘i: :;‘t?' | | Polilﬂrlwslﬁramid}J
Bitki ve Al Fibrin
| { g) | (PLGA) | (POEA)
Prkli-_l_'n, Insiilin, | Polibditilen Siksinat!
1 Aljinat ve — |k —
Karragenan i | (PBS)
Bugday Gluteni, | Polibitilen Adipat
—  Soya Proteini ve Tereftalat {PHﬁT}
Polinikieotidier |

Aljinik asit

Aljinik Asit ya da Avrupa Birliginin verdigi adiyla E 400, kahverengi deniz yosunlarindan
(Phaeophyceae) elde edilen ve gida katki maddesi olarak kullanilan dogal bir
polisakkarittir. Kahverengi yosunlarin hiicre duvarinda bulunan aljinik asit ilk defa 19.
yiizyihn sonlarinda Iskog¢ bilim insanlar1 tarafindan izole edilmistir. Suda cok az
¢cozlinmesine ragmen suyu absorplama kapasitesi yuksek bir polisakkarit olan aljinik asit
ticari olarak lifli ya da graniler toz yapida kullanima sunulmaktadir. Kokusuz, tatsiz ve
sarimsibeyaz renkli aljinik asit gida formiilasyonlarina en fazla kivam arttirict ve
emilgator olarak dahil edilmektedir. Gidalarda kullanildigi miktarlart ile aljinik asitin

insan saglig: Gzerine bilinen bir yan etkisi bulunmamaktadir.

Aljinik asit esasen p (1—4) D - mannuronik ve a-(1—4) L - guluronik asit Unitelerinden

olusan dogrusal bir glikuronoglikan polimeridir. Sodyum (E 401), potasyum (E 402),
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amonyum (E 403) ve kalsiyum aljinatlar (E 404), sirasiyla alginik asidin sodyum,
potasyum, amonyum ve kalsiyum tuzlaridir [69].
Sicak suda kolayca ¢Ozlndr; suda viskoz bir koloidal ¢ozelti olusturur; alkol, eter ve

kloroformda ¢ozlinmez.

Sekil 5.1. Kahverengi deniz yosunu [70-72]

/i/ /Emi,
-00c
-00C OH -00C oH
——— ~0 -0
-0 HO o
HO O HO O-ao_
o -
-00C OH
M M M
ooc HO. O
o HC}
-00C

Sekil 5.2. Aljinik asit ve tuzlarinda D-mannuronik (M) ve L-guluronik (G) birimlerinden
olusan bir glikuronoglikan zincirinin polimerik bloklarinin yapisal formalleri
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Aljinik asit membran prosesleri ile sudaki tuz iyonlarinin, metallerin uzaklastirilmasinda,

protein filtrasyonunda kullanilmaktadir [73-75].

Bu calismada Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden uzaklastirilmas1 amaciyla yesil bir polimer
olan aljinik asitden membranlar hazirlanmis, membranlarin fiziksel dayanimini arttirmak
amaciyla seliiloz destek tabakasi kullanilmig ve tutunma yiizdesinin arttirilmasi i¢in aljinik
asitten hazirlanmig seliilloz destek tabakali AA/Al,O; ve AA/C kompozit membranlari

hazirlanmstir.

Kitosan

Kitosan - poli B (1, 4) 2-amino-2-deoksi-D-glikoz, kitinden elde edilen bir polisakkarittir.
Formdal : CsH15NOg
Mol kutlesi : 3200 - 2 000 000 g/mol

Kitosan, kabuklu hayvanlarin dis iskeletlerinde bulunur ve Kitinin deasetilasyonu sonucu

elde edilmektedir.

Kitosan, molekiiler yapisi ve pKa (6,2-7,0) nedeniyle nétr ve yiksek pH boélgelerinde
¢ozunmez. Bu, kitosanin sulu ¢ozeltilerde diisiik pH da protonlanabilecegi anlamina gelir.
Bu nedenle, kitosan c¢ozeltilerinin hazirlanmasi igin genellikle seyreltilmis asetik asit
cozeltileri (% 1 - % 3, v/v) ve sitrik asit (% 3 - % 4, v/v) gibi asidik ¢oziculere ihtiyac
vardir [76].

Kitosan biyobozunur, biyouyumludur ve biyolojik 6zelliklerinin yanisira medikal alanda
(doku miihendisligi, ilag salimi ve yara iyilestirme uygulamalar1 vb.), gida endiistrisinde
(yenilenebilir film vb.) ve tekstil sektoriinde (antibakteriyel kaplama vb.) yaygin kullanimi

dolayisiyla oldukga dikkat ¢eken bir malzemedir [77].
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Sekil 5.3. Kitinden kitosanin sentezi

Kitosan, bircok organik reaksiyon ile kolayca modifiye olabilen serbest amin gruplarini ve
hidroksil gruplarmi tasimasindan dolayi, farkli fonksiyonel gruplu polimerlerin
sentezlenmesinde oldukca blylk bir potansiyele sahiptir. Kozmetik endustrisinde sa¢
bakim iirlinlerinde, kontakt lens yapiminda, fotografcilikta, tekstilde boya baglama
ozelliginden dolay1 agartici olarak, kagit endiistrisinde seltiloz gibi destek materyali olarak,

tip alaninda, yara ve yaniklarin tedavisinde kitosandan yararlanilmaktadir [78].

Komplekslestirici polimer olarak sudan toksik metalleri ve boyalar1 uzaklastirmak igin

kullanilmaktadir [79-81].

Calismamizda kitosandan boyalarin uzaklastirilmasinda tutunma yiizdesinin artirilmasi

amaciyla Tartrazinin giderilmesinde komplekslestirici yesil polimer olarak kullanilmistir.



29

6. SULU COZELTILERIN ARITILMASI YONTEMLERI

Atik su evrensel, tarimsal, endiistriyel, medikal ve diger kullanilimlar sonucunda kirlenmis
veya Ozellikleri kismen veya tamamen degismis sulardir. Bu sularin tekrar kullanilmasi
icin bir sira isleme tabi tutulmasi gerekir ve bu islemlerin esas amaci kirlenmis sulari

kullanilabilir temiz suya ¢evirmektir.

Fiziksel, kimyasal ve biyolojik prosesleri kullanarak farkli islemler sonucunda olusan atik
sularin bakteriyolojik, fiziksel, kimyasal ve ekolojik 6zelliklerini degistirmeyecek hale
getirmek icin atik su aritimi yontemi kullanilmaktadir. Kirleticilerin temizlenmesi
nedeniyle kullanilan yOntemler birincil, ikincil ve ileri aritma yoOntemleri olarak
siiflandirtlirlar. Birincil aritma - atik sudaki yuzen ve ¢Okebilen kati maddelerin
uzaklastirilmasi islemlerini kapsayan fiziksel aritma yontemlerini, ikincil aritma -organik
maddelerin gideriminde kullanilan biyolojik veya kimyasal aritma yontemlerini, ve ileri
aritma- ikincil aritmada giderilmeyen Kirleticilerin uzaklastirilmasinda kullanilan prosesleri

igerir.
6.1. Boyalarin Atik Sulardan Aritilmasi

Boyama islemi sirasinda tekstil boyalarinin yaklastk % 10 ile % 25 i geri
kazanilamamaktadir. Her yil sentezlenen yaklasik 800 000 ton sentetik boyanin % 2 ila 20
si sulu atiklar olarak dogaya atilmaktadir. Azo boyalarin nerdeyse % 50 sinde sentetik

boyarmadde ile farkli gevresel bilesenlere tahliye ediliyor.

Boya atiklar1 nedeniyle dogaya farkli kimyasal tiirler de atilmaktadir;

» Reaksiyona girmemis boyalar,

> Naftalen,

> Benzidin,

» Aromatik bilesikler gibi kanserojen veya mutajenik kimyasallar [13].

Boyalarin atik sulardan aritilmasi i¢in asagidaki yontemler kullanilmaktadir;
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1.Kimyasal yéntem

» Oksidasyon
» Ozonlama

> Elektroliz

2. Fiziksel yontem

> Ters osmoz
> Slzme
» Adsorbsiyon

> Flokulasyon

3. Biyolojik yontem

» Enzimler

» Mikroorganizmalar

4. Diger yontemler

» Membran prosesleri
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m Kimyasal yontem
H Fiziksel yontem
¥ Biyolojik yontem

M Diger

Sekil 6.1. Boyalarin aritma yontemleri yiizdeleri

6.2. Tartrazinin Uzaklastirilmasi

Azo boyalari, gida ve tekstil endiistrisinde kullanilan tiim boyalarin yaklasik % 60 - % 70

ini olusturur. Bu kadar popiiler olmalarinin nedeni azo boyalarmin tiretilmlerinin ucuz ve

cogu dogal gida boyalarindan daha kararli olmalaridir [82].

Tartrazin sadece gida ve yiyecek yoluyla degil, bu malzemelerin ve tekstil sanayenin

atiklart nedeniyle ¢evre kirliligi yoluyla canlilara ve dogaya zarar vermektedir.

Tartrazinin uzaklastirilmasi amaciyla,

>

YV V VY

YV V V V VY

Membran teknolojileri,

Basingli kum filtreleri,

Aktif karbon filtreleri,

Ileri oksidasyon prosesleri (biyolojik aritma sonrasinda ozon, fenton, foto fenton,
ozon/UV kullanimi),

Adsorpsiyon-biyodegredasyon prosesleri,

Elektrokoagulasyon

Biyolojik aritma (Aerobik, Anaerobik)

Elektrooksidasyon

Kimyasal Oksidasyon gibi prosesler kullanilmaktadir. Tartrazinin uzaklastirilmasi i¢in
bu proseslerin kullanidig1 ¢aligmalar, kullanilan malzameler ve ayirma yiizdeleri ile

birlikte Cizelge 6.1 de verilmistir.
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Cizelge 6.1. Tartrazinin uzaklastirilmas1 proseslerinde kullanilan malzameler ve
tutunma yizdeleri

oksidasyon

metal katkili bizmut
oksihalid katalizorleri
(BiOCI, Cu-BiOCl ve
Fe-BiOCI)

PROSES MATERYAL UZAKLA'STIRMA REFERANS
YUZDESI
Fotokatalitik PVP-CdS % 85 [51]
degradasyon nanopargaciklari
Mikro-kat1 faz Kobalt ferrit @ SiO, | >% 99,5 [83]
ekstraksiyonu @ polietilenimin
manyetik
nanoparcaciklari(Co
Fe,O4 @ PEI)
Fotodegradasyon | Silikon nanotelleri % 95,48 [52]
(SINW's)
Adsorpsiyon Poli-I-lisin (PLL) <% 92 [49]
fonksiyonlu manyetik
Fes0,4 (GO-
MWCNT)
nanokompozit
Adsorpsiyon Kitosan / polianilin <% 97,7 [4]
(Cht-PANI)
kompozit
Adsorpsiyon Testere tozu(saw % 97 [5]
dust)
Fotodegradasyon | TiO; %50 [53]
Fotolitik bozunma | Civa buhar %100 [54]
lambasindan ve dogal
bir giines 1s181ndan
UV 1sinlart
Foto Fenton Bizmut-oksihalid ve | %91 [55]




Cizelge 6.1. (devam) Tartrazinin uzaklastirilmasi proseslerinde kullanilan malzameler ve

tutunma yulzdeleri
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Fotokatalitik

bozunma

Politretan
(vinilideneflordr
trifloroetilen) (P
(VDF-TIFE))
membranina
sabitlenmis TiO;
(P25)

nanoparcaciklari

%78

[10]

Elektrokimyasal

Nanokompozit (ZnO /
sisteik asit)

Mesrubatlarda geri

kazanim >% 95

[48]

Fotokataliz

Solar, UV lamba ve
hibrit reaktorler
(TiO2/ UV)

% 99,% 30 ve% 99

[56]

Foto-katalitik

bozunma

Ciplak metil
imogolitin yani sira,
Fe katkili nanotiipler
(nominal
bilesim(OH)3Al,-
xFex03SiCH3

% 90

[57]

Elektrokimyasal

Demir-karbon granil
(Fe-C)

> % 80

[12]

Adsorpsiyon

Aktif karbon ve
Moringa oleifera
tohumlarina dayanan

adsorbanlar

> % 95

[6]

Adsorpsiyon

Kirmizi camur

% 84,72

[7]

Adsorpsiyon

Kitosan

% 80

[50]

Cizelgeden de goriildiigi Gzere Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden uzaklastirilmasinda agirlikli

olarak, membran prosesleri haricinde, fiziksel, kimyasal ve biyolojik aritma ydntemleri

gibi proseslerden faydalanilmistir.
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6.2.1. Membran prosesleri ile boyalarin uzaklastirilmasi

Bir anyonik boya olan Tartrazinin membranli proseslerle sulu c¢ozeltilerden
uzaklastirilmasina yonelik ¢alismalar sinirli sayida olmakla birlikte, anyonik boyalarin
membranli  proseslerle uzaklastirilmasina yonelik calismalar Cizelge 6. 2 de

Ozetlenmektedir.

Cizelge 6.2. Membran  prosesleriyle anyonik  boyalarin  ayrilmasinda
kullanilan membranlar ve tutunma yuzdeleri

PROSES MATERYAL UZAKLASTIRILAN | GERI REFERANS
BOYA KAZANIM
YUZDE
Si
Vakumlu zar Sodyum dodesil | Metilen mavisi % 99,8 [29]
distilasyonu stlfat ile aktif
(VMD) ile karbon yuklu

entegre edilmis | polietersilfon
ultrafiltrasyon | (PES)

(MEUF) ultrafiltrasyon
membrani
Donma dokim | Alimina ultra Kirmizi 80 % 99,6 [31]
(freeze-casting | filtrasyon
process) membranlari
Ultrafiltrasyon | Bentonit destek | Kirmizi 80, | % 98,% 85 [30]

uzerinde biriken | Asitportakal 74 ve | ve% 94
nano-Ti02 Metilen mavisi
ultrafiltrasyon

membrani




Cizelge 6.2. (devam) Membran prosesleriyle anyonik
kullanilan membranlar ve tutunma yuzdeleri
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boyalarin  ayrilmasinda

Nanofiltrasyon

Vinil monomer
olarak sodyum
p-stiren
stlfonat
(NaSsS)

Kirmizi 80

>% 97

[84]

Nanofiltrasyon

Grafen oksit-
fosfor ile
kitosan (GO-
PCS)
nanofiltrasyon

membrani

Siyah 38

%99,7

[85]

Nanofiltrasyon

Poli (piperazin
amid) - tannik
asit (PA)/(TA)

Mmembrani

Alizarin saris1 R,

Gilinbatimi

Kongo kirmizisi

sart,

% 97,5; %99,9
ve
% 99,9

[86]

Filtrasyon

Naylon
polietilenimin
(PEI)
mikrofiltrasyo

N membrant

Gilinbatimi sar1

% 95

[58]

Mikrofiltrasyon

Seliiloz asetat-
poliuretan

membrani

Mavi

~ %100

[32]

Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden uzaklastirilmasinda membranlarin kullanildig ¢calismalar ise:

Aoudjit  ve

arkadaglari

[10]

poli

(vinilidenflorur-trifloroetilen)

(P(VDF-TIFE))

nanokompozit membranina sabitlenmis TiO, (P25) nanopartikiller kullanarak tartrazini

pH 4.3 de %78 verimle ayirmislar. Yapilan bu ¢alismada fotokatalitik bozunma yontemini

kullanmislardir.
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Da Rocha ve arkadaslar1 [87] Polimetilmetakrilat / (piring kabugu kiilii) / polipirol)
(PMMA / RHA / Ppy) kompozit membrani Kullanarak, sulu cozeltilerden tartrazini pH 2

de % 90 oraninda uzaklastirmislardir. Calismada adsorpsiyon yontemini kullanmislardir.

Sundugumuz calismamizda seliilloz destek tabakali aljinik asit (AA), seliloz destek
tabakali aljinik asit/aluminyum oksit (AA/Al,O3) ve AA/grafit (AA/C) kompozit
membranlar kullanarak capraz akish filtrasyon yontemiyle Tartrazinin sulu ¢Ozeltilerden
uzaklastirilmasina ¢aligilmis, membran kalinliginin, pH nin, komplekslestirici olarak
kullanilan kitosan derisiminin etkileri incelenmis, kompozi tmalzeme olarak kullanilan
aliminyum oksit (Al,O3) ve grafitin (C) Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden uzaklastirilmasi
Uzerine etkileri arastiritlmistir. Membranlarin yapi analizlerini FTIR, morfolojik 6zellikleri SEM

ile incelenmis, yiizey 0zellikleri temas acis1 6l¢limleriyle belirlenmistir.
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7. MATERYAL VE METOD

7.1. Materyal

7.1.1. Deneylerde kullanilan aletler ve diizenek

- Etiv (Memmert)

- Istticili magnetik karistirict (Magnetic Stirrer MSH-300, BIOSAN)
- pH metre (Mettler Toledo)

- UV Spektrometre (Shimadzu UV-1800)

- Capraz akigh filtrasyon sistemi (Millipore)

- Mikrometre (Aldrich)

- Fourier doniisiimlii kizildtesi spektroskopi/FTIR (Thermo Scientific Nicolet IS5)
- Taramali elektron mikroskopu/SEM (JEOL JSM-6060LV)
-Analitik terazi (2 haneli kaba terazi) (Adam ACB plus-600H)

- Hassas terazi (Precisa XB220A)

- Temas agis1 cihazi (Phoenix PHx 150)

Capraz akigh filtrasyon (CAF) sistemi Sekil 7.1 de gorildugii gibi sirkiilasyon pompast,
basing 6lger ve filtre boliimiinden olusur. Besleme ¢6zeltisi 1. kanaldan pompa yardimiyla
membrana gonderilir. Filtrat, 2. ve 3. kanallardan alinirken, 4. hattan, membrani

gecemeyen ¢Ozelti (retantant) elde edilir.

CAF sisteminin filtre bolimi Sekil 7.2 de gosterilmistir. 120 cm? filtre alanina sahip filtre
haznesine membran yerlestirilir. Membrandan sivi kagisini 6nlemek i¢in membranin altina

ve Ustlinl destek tabakalar konulur ve bu tabakalar vidalarla sabitlenir.

CAF sisteminin akis semast Sekil 7.3 te gosterilmistir. Besleme ¢ozeltisi pompa yardimi
ile filtrasyon hicresine iletilmistir. Filtrasyon hiicresinde filtrat ve gegcemeyen ¢ozelti

ayrilmistir. Belirli miktarta alinan filtrat numunelerinin analizi UV ile yapilmistir
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Sekil 7.1. Capraz akisli filtrasyon sistemi

1. Besleme ¢ozeltisi girig borusu

2. Filtrat ¢ikis borusu

3. Filtrat ¢ikis borusu

4. Gegemeyen ¢Ozelti (retantant) borusu
5. Basing ol¢er

6. Pompa



39

=S
g =
= i, 6
—_ =1
L L
L _t1 H I
J
:Jj é? ’ 1 ‘:rhi 'r.ﬂ ]
[ -4
LK - N
Pttt 3
Ty
!}'
o 4
1 2

Sekil 7.2. CAF sisteminin filtre bolumi

1. Alt tabaka

2. Alt destek tabakas1
3. Membran

4. Ust destek tabakast
5. Ust tabaka

6. Ust agirlik tabakasi

7. Tabakalar sikistirma vidalari
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Sekil 7.3. CAF sisteminin akim semasi (1. Besleme kabi, 2. Pompa, 3. Basing
Olcer, 4. Filtrasyon hiicresi, 5. Filtrat kabi, 6. Gegmeyen ¢ozelti kabi)
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7.1.2. Deneylerde kullanilan maddeler

- Aljinik Asit
Sigma firmasina ait AA (sodyum tuzu) membranlarin hazirlanmasinda kullanilmistir.
Kitosan

Acros organics firmasina ait kitosan ( (CgH1104), mol katleli 100 000-300 000 g/mol)

komplekslestirici polimer olarak kullanilmistir.

- Seliiloz

Filtrak firmasina ait seliilloz membran hazirlamada destek tabaka olarak kullanilmistir.
- CaCl,

Merck firmasina ait olan CaCl, (M=110,99 g/mol) capraz baglayici hazirlanmasinda

kullantlmistir.
- HCI

Carlo erba firmasina ait HCl (%37, d(20%4%=1,186+0,003g/mL) ¢apraz baglayici

hazirlanmasinda kullanilmistir.
- Grafit

Acros organics firmasina ait grafit ( C, M=12,01 g/mol ) membranlarin hazirlanmasinda

katk1 maddesi olarak kullanilmustir.
- Aliminyum oksit

Fisher laboratory chemical firmasina ait aluminyum oksit (Al,Os;, M=101,96 g/mol)

membranlarin hazirlanmasinda katki maddesi olarak kullanilmistir.
- Tartrazin

Herco firmasina ait olan Tartrazin (E102, M=534,3 g/mol) gida boyasi igeren sulu ¢ozelti

hazirlanmasinda kullanilmstir.
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- Sodyum asetat

Merck firmasina ait sodyum asetat (CH3COONa, M=82,03 g/mol ) tampon c¢ozeltilerin

hazirlanmasinda kullanilmistir.
- Asetik asit

Merck firmasina ait olan asetik asit (CH;COOH, M=60,05 g/mol, 1,05 g/cm® (20 °C))

tampon ¢ozelti hazirlamada kullanilmigtir.
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7.2. Ydntem

7.2.1. Membranlarin hazirlanmasi

Calismamizda kullanilan membranlar faz doniistimii yontemiyle hazirlanmistir.

Aljinik asit membraninin hazirlanmasi

Seliiloz destek tabakali AA membranlarin hazirlanmasi amaciyla AA in sudaki % 0,75
(m/v) lik ¢ozeltisi hazirlanmistir. Hazirlanan polimer ¢6zeltisinden 100 mL alinarak dokiim
kabma (9cm x 16cm) dokiilmiis ve igerisine sellloz destek tabakasi yerlestirilmistir.
Dékiimii yapilan ¢ozelti 60+1 °C etiivde 20 saat sire ile kurutulmustur. Membranlarin
sudaki ¢oziiniirliikklerinin 6nlenmesi amaciyla %1 (m/v) CaCl, ve %1 (v/v) HCI iceren
cOzelti, capraz baglayict ¢Ozelti olarak kullanilmistir. Kurutulan membranlara belli
hacimlerdeki %1 (m/v) CaCl, * %1 (v/v) HCI ¢ozeltisi ilave edilmis, oda sicakliginda 3
saat bekletilmistir (Sekil 7. 4).

% 0,75 (m/v) AA

T=60+1°% 20saat kurut

%1 CaClL* %1 HC1

T=25C
3 saat

Sekil 7.4. Seliiloz destek tabakali AA membraninin hazirlanmasinin sematik gosterimi



44

Aljinik asit/Al,O3 kompozit membraninin hazirlanmasi

Aljinik asit/Al,O; kompozit membranlar (AA/AI,O3) iki asamada hazirlanmigtir:

Birinci asamada 20 mL %0,75 (m/v) AA c¢ozeltisi selilloz destek tabakasi {izerine
dokilerek, 3 saat stre ile 60+1°C sicaklikta kurutulmustur. Ikinci asamada, kurutulan
AA/seliiloz destek tabakasi {izerine ilave etmek amaciyla 80 mL %0,75 (m/v) AA e belirli
miktarda (1, 3, 5 ve 7 g) Al,O; ilave edilmis ve magnetik karistirict ile homojen ¢ozelti
hazirlanmigtir; hazirlanan homojen ¢ozelti, AA/selilloz destek tabakasi iizerine ilave
edilerek 60+1°C de 20 saat siire ile etiivde kurutulmus ve seliiloz destek tabakali AA/AI,O3
kompozit membran elde edilmistir. Membranlar ¢apraz baglanma islemi igin, belli
hacimlerdeki %1 CaCl, * %1 HCI c¢0Ozeltisine oda sicakliginda 3 saat siireyle maruz
birakilmistir. Daha sonra saf su ile yikanarak, saf su i¢cersinde muhafaza edilmistir. Seliiloz
destek tabakali AA/Al,O3 kompozit membranlarin hazirlanmasi sematik olarak Sekil 7. 5

de verilmistir.

0,
U

T=60+1°C 20saat kurut

%1 CaCl,*%1 HCl
T=25°C
I saat

Sekil 7.5. Seltloz ~ destek  tabakali  AA/AI,O3 kompozit membraninin
hazirlanmasinin sematik gosterimi
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Aljinik asit/C kompozit membraninin hazirlanmasi

Seliiloz destek tabakali aljinik asit/karbon kompozit membranlar (AA/C), AA/AI,O3
kompozit membranlara benzer sekilde iki asamada hazirlanmistir. 80 mL %0,75 (m/v) AA
tizerine belirli miktarlarda (0,1; 0,3; 0,5 g) C ilave edilmis ve magnetik karistirici ile
homojen ¢6zelti hazirlanmistir. Hazirlanan bu ¢6zelti, daha 6nce iizerine 20 mL 9%0,75
(m/v)  AA cozeltisi konulup 3 saat siire ile 60+1°C sicaklikta kurutularak hazirlanan
AA/seliiloz destek tabakasi lizerine dokiilmiistiir. Dokiimii yapilmis olan membran etiivde
60+1°C 'de 20 saat kurutularak seliiloz destek tabakali AA/C membrani elde edilmistir.
Hazirlanan membranlar, ¢apraz baglanma islemi igin belli hacimlerde alinan %1 CaCl, *
%1 HCI c¢ozeltisine oda sicakliginda 3 saat siireyle maruz birakilmigtir. Hazirlanan
membranlar saf su ile yikandiktan sonra, yine saf su igerisinde muhafaza edilmislerdir.
Seliiloz destek tabakali aljinik asit/karbon kompozit membraninin (AA/C) hazirlanmasi

sematik olarak Sekil 7. 6 de verilmistir.

——ﬁ?"i o — )

| kanstir .

m \'~, d /..'./’_"H-..\)“ 3
B S~ B 4 ' L/ )

% 0,75 (m/v) AA

C

T=60:1°C 20saat kurut
%1 CaCL*%1 HCI
T=25C

Jsaat

f} }
|| j
M&\‘

Sekil 7.6. Seltloz destek tabakali AA/C kompozit membraninin hazirlanmasinin
sematik gosterimi
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7.2.2. Membranlarin CAF islemlerinde kullanilmasi

Calismamizda E102 (Tartrazin)nin, 100 ppm lik cozeltileri hazirlanmig ve filtrasyon
islemlerinde sabit hacimde ¢aligmalar1 yiirlitmek amaciyla 100 mLlik besleme ¢ozeltileri
kullanilmistir.Besleme ¢6zeltilerinin pH degerleri farkli pH lardaki (pH=1,5; 2,5; 3.5; 4,5;
5,5) tampon c¢ozeltileri kullanilarak kontrol edilmistir. Beslenme ¢ozeltileri pompa
vasitasiyla filtrasyon hiicresine gonderilerek filtrasyon hiicresinden gecen ve gegmeyen
cozeltiler ayrilmistir. Gegen ¢ozelti kabindaki filtrattan belli miktarlarda alinarak analizleri
426 nm de spektrofotometrik olarak gergeklestirilmistir. Calismada sunulan sonuglar
minimum 5 tekrarli ¢galismanin ortalamasiyla elde edilmistir. Tartrazinin kalibrasyonuna ait

egriler EK1-2 de verilmistir.
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8. SONUCLARIN DEGERLENDIRILMESI VE TARTISMA

Bu c¢alismada seliiloz destek tabakali aljinik asit, seliiloz destek tabakali AA/Al,O3 ve
AA/C kompozit membranlart kullanilarak Tartrazinin sulu ¢6zeltilerden uzaklastirilmasi

arastirilmistir.

Deneysel c¢alisma, capraz akisli filtrasyon yontemi kullanilarak bes asamada

gerceklestirilmistir.

Birinci asamada ¢apraz akisli filtrasyonda kullanilacak seliiloz destek tabakali aljinik asit
membranimin kalinligi belirlenerek su akist hesaplanmig; bu yolla ¢alisma i¢in uygun

aktarim hizi belirlenmistir.

Ikinci asamada belirlenen kalinliktaki membran ile Tartrazinin tutunma yiizdesine pH nin

etkisi arastirilarak, farkli pH larda gecis yapilmistir.

Uciincii asamada seliiloz destek tabakali aljinik asit membranlarla Tartrazinin tutunma
yuzdesine Kkatyonik bir polimer olan kitosanin etkisi incelenmistir. Bu amagcla

Tartrazin/Kitosan kompleks olusumu ve oraninin etkileri arastirilmistir.

Dordiinci asamada seliiloz destek tabakali aljinik asit/aliminyum oksit kompozit
membrani kullanilarak Tatrazinin sulu ¢ozeltilerden uzaklastirilmasina aliiminyum oksit ve

miktarinin, pH ve derisim etkileri incelenmistir.

Besinci ve son asamada seliiloz destek tabakali aljinik asit/grafit kompozit membrani

hazirlanmis ve tutunma ylizdesine grafit ve miktari, pH ve derisimin etkileri aragtirilmistir.

Calismada kullanilan membranlarin yiizey 6zellikleri temas agis1 6l¢iimleriyle, morfolojik

ozellikleri SEM analizi ve yapisal 6zellikleri de FTIR analizleri kullanilarak incelenmistir.
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8.1. Membran Calismalari

Deneylerde 200 kPa basingta calisabilecek ¢apraz akish filtrasyon sistemi kullanilmistir.
Fakli kalinliklarda seliiloz destek tabakali aljinik asit membran1 CAF sistemine
yerlestirilmis, su ve Tartrazin gecirgenligi test edilmistir. Kalinlik arttikca basincin
yiikselmesi ile membranin akisinin diigmesi nedeniyle, aktarim gerceklesebilecek kalinliga
kadar membran kalinligi degistirilmis; gecis elde edilemeyen kalinlik optimizasyon

calismalarinda dikkate alinmistir.

8.1.1. Membranlarin ¢apraz baglanma islemi

Calismamizda seliilloz destek tabakali AA membranlar hazirlanarak Tartrazinin sulu
cozeltilerden uzaklastirilmasina ¢alisilmistir. AA in suda ¢oziinebilen bir polimer olmasi
nedeniyle, hazirlanan membranlarin sulu c¢ozeltilerin filtrasyonunda kullanilabilmesi
amaciyla capraz bag islemine tabi tutulmasi gerekmistir. Bu amagla, Bolim 7. 2. 1 de de
belirtildigi gibi, hazirlanan membranlar sudaki ¢ozinlrliyl 6nlemek amaciyla belirli
strelerle capraz baglayici ¢ozeltisine daldirilmistir. Capraz baglayici ¢6zeltisi olarak %1
CaCl, * %1 HCI cozeltisi tercih edilmistir. Membranlarda ¢apraz baglanma aljinik asit ile
kalsiyum arasinda iyon degisimi sonucu olusmaktadir. %1 CaCl, * %1 HCI ¢ozeltisinde
bulunan kalsiyum iyonlar1 aljinik asitdeki karboksil ve hidroksil gruplarina baglanarak
egg-box modeli olusmaktadir [88, 89]. Sekil 8. 1de egg box modelinin sematik gésterimi

verilmektedir.

Ca2*

Sekil 8.1. Caprazbaglanma igleminde egg-box modeli
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Sekil 8.2. Aljinik  asit ve %1 CaCl, * %1 HCl  ¢aprazbaglayicili  aljinik
asit membranlarinin FTIR spektrumlari

Sekil 8.2 de, hazirlanan membranlarin FTIR spektrumlari verilmistir. FTIR spektrumunda
aljinik asitin O — H baglarinin gerilme titresimleri 3000-3600 cm™ araligina, alifatik C-H
gerilme titresim 2900-2800 cm™, 1605 ve 1395 cm™ deki bantlar ise sirasiyla -COO
asimetrik ve simetrik gerilmesine karsilik gelir. 1024 ve 881 cm™deki bantlar, piranosil
halkasinin C - O gerilme titresimine ve C - C - H ve C - O - H deformasyonunun katkida
bulundugu C - O esnemesine Kkarsilik gelir [90]. Kalsiyum aljinat, aljinik asitin IR
spektrumuna kiyasla onemli farkliliklar gostermistir. Kalsiyum aljinatta, O - H baglar
aljinik asittdekinden daha dar goriinmektedir. Bu fark, kenetleme yapisini olusturmak igin
aljinatin hidroksil ve karboksilat gruplarinin kalsiyum iyonuna eklenmesinden ve sonug
olarak, kalsiyum aljinatta daha dar bir bant saglayan hidroksil fonksiyonel gruplar
arasindaki hidrojen baginin azalmasindan kaynaklanmaktadir. Karboksilat iyonunun
asimetrik gerilme titresimi, sodyum aljinatta kalsiyum metal iyonlarmin sodyum
iyonlarinin yerini aldiginda, katyonun yik yogunlugu, yaricapt ve atom agirliginin
degismesine bagli olarak, dalga boylar1 1588 cm™den 1595cm™e; ve 1410 cm™ 1405 cm™e
kaymistir [90].
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8.2. Sellloz Destek Tabakah Aljinik Asit Membram ile Uygun Aktarim
Hizinin Belirlenmesi

Filtrasyon islemlerinde aktarim hizi ayirmayi etkileyen faktorlerden birisidir. Yiksek
aktarim hizlarinda, uzaklastirilmasi istenen bilesenin membran materyali ile etkilesimi,
yavas aktarim hizlarina oranla diisiiktiir. Ancak iirlinlin de belli bir aktarim hizinda
alimmasi, filtrasyon siiresi bakimindan 6nemlidir. Bu nedenle, ¢apraz akish filtrasyon
isleminde filtrasyon i¢in uygun aktarim hizinin belirlenmesi amaciyla seliilloz destek
tabakali aljinik asit membranlar kullanilarak farkli hizlarda su gecisi yapilmistir. Bu
amagla belli bir hacimde (100 mL) alinan saf su, hazirladigimiz seliiloz destekli AA
membranlaradan belli siirelerle aktarilarak, CAF sisteminin 6zelinde tanimlanmis olan 6
kademe (0,5-6 devir sayisi) i¢in su aktarimi gergeklestirilmis, elde edilen sonuglar Sekil 8.
3 de verilmistir.
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Sekil 8.3. Selliloz destek tabakali aljinik asit membranindan saf suyun aktarim
hizina aktarim devir sayisinin etkisi

Sekil 8.3 den de goriildiigii gibi yiiksek devirlere ¢ikilmasiyla suyun aktarim siiresi,
kisalmistir. Gegislerin uzun siirede olmasi ¢ozeltinin membran ylizeyi ile uzun siireli
etkilesimine imkan saglayacagindan uzaklastirilmasi hedeflenen tiiriin tutunumunun daha
yiiksek olma ihtimalini yiikseltecektir. Cozeltinin kisa siirede membran yilizeyinde kalmasi
ise maddenin membran ile etkilesmesini azaltacagindan ayrilma yiizdesini de diisiik
olacak yonde etkileyecegi diistinlilmiistiir. Ancak filtrasyon igsleminde iiriinii alma hizi da

onemli oldugundan calismamiz i¢in en uygun aktarim hizi, devir sayisi 0,5 olarak



51

alindiginda elde edilmistir. Cozelti aktarimina farkli parametrelerin etkisini irdeleyebilmek

amacityla ¢aligma siiresince gecisler ayn1 kademede gerceklestirilmistir.

8.3. Sellloz Destek Tabakali Aljinik Asit Membranlardan Tartrazin
Filtrasyonuna Membran Kalhnhginin Etkisi

Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden seliiloz destek tabakali AA membranlar kullanilarak CAF
yontemiyle uzaklastirilmasina membran kalinliginin etkisini incelemek amaciyla, seliiloz
destek tabakali membranlarin hazirlanmas1 sirasinda kullanilan polimer hacmi
degistirilerek calisma icin uygun membran kalinligi belirlenmistir. Bu amacgla 20 mL
%0,75 lik AA ¢ozeltisi tizerine yerlestirilen seliiloz destek tabakasinin yiizeyine dokiimii
yapilan polimer (% 0,75 AA, (m/v)) hacmi 20, 40, 60 ve 80 mL arasinda degistirilerek
farkli kalinliklarda membran hazirlanmistir. Hazirlanan membranlarin  kalinliklar:
mikrometre yardimiyla en az 10 noktadan alinarak, 6l¢iim degerlerinin ortalamalarindan

nihai kalinliklar1 belirlenmis ve Cizelge 8.1 de verilmistir.

Cizelge 8.1. Seliiloz destekli AA membranlarin kalinliklar

MEMBRAN KALINLIKLAR (um)
% 0,75 (M/v) 20/20 mL AA 9545
% 0,75 (M/v) 20/40 mL AA 10045
% 0,75 (m/v) 20/60 mL AA 10545
% 0,75 (M/v) 20/80 mL AA 11010

Farkli kalinliklarda hazirlanan membranlar, CAF sistemine yerlestirilmis ve 100 ppm
derisiminde hazirlanan 100 mL lik hacimlerdeki Tartrazin c¢o6zeltileri kullanilarak,
belirlenen aktarim hizinda (Devir sayist = 0,5) filtrasyon yapilmistir. pH degerleri 3,5 da
sabit tutularak gergeklestirilen Tartrazin filtrasyonu 20 mL lik 6érneklemelerle stirdiiriilmiis
ve elde edilen numunelerin analizleri 426 nm de spektrofotometrik olarak yapilmistir.
Filtrasyon sonucunda elde edilen tutunma yuzdeleri Sekil 8.4 de, aki degerleri ise Sekil 8.

5 de sunulmustur.
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Sekil 8.4. Farkli  kalinliklarda seltloz destek tabakali aljinik asit membranindan
Tartrazin filtrasyonunda tutunma yizdelerinin membran kalinligi ile
degisimi (Tartrazin: 100 ppm; pH=3,5)
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Sekil 8.5. Akinin membran kalinlig1 ile degisimi

Sekil 8.4 den degoriildiigii gibi en yiiksek tutunma, toplamda 100 mL aljinik asit
kullanilarak hazirlanan 110+10 pm kalinligindaki membranlarla elde edimistir. Bu

kalinligin altindaki membranlarla % 20 ve altinda tutunma yiizdeleri elde edilmis,
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kalinliktaki artis ile membranlardan aktarim hizi azalma gostermistir (Sekil 8.5). Aktarim
hizindaki azalma ¢ozeltinin membran ile etkilesim sansini arttirarak tutunma yiizdesindeki

artis ile sonuglanmastir.

Yapilan caligma sonucunda, en yiiksek tutunma yiizdesinin elde edildigi % 0,75 (m/v)
20/80 mL AA dokim oranina sahip 110£10 um kalinligindaki membran en uygun dokim
hacimli membran olarak belirlenmis, bu ddkim hacminin 0zerindeki hacimlere ve

dolayistyla kalinliklara, yeterli aktarim gozlenememesi nedeniyle ¢ikilamamistir.
8.4. Aljinik Asit Membranlari ile Tartrazinin Uzaklastirilmasina pH min EtKisi

Seliiloz destek tabakali AA membranlardan Tartrazin aktarimma pH nin etkisini
incelemek amaciyla 110+10 um kalinliktaki membranlar kullanilarak 100 ppm Tartrazin
cozeltilerinin filtrasyonuna calisilmigtir. Bu amacla farkli pH larda (1,5- 5,5) hazirlanan
Tartrazin ¢ozeltileri filtrasyon islemine tabi tutulmus ve Sekil 8.6 da sunulan sonuclar elde
edilmistir.
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Sekil 8.6. Farkli pH larda tartrazin sulu ¢Ozeltisinin seliloz destek tabakali aljinik
asit membraninda tutunma yiizdesi

Sekil 8.6 dan da goriildiigii gibi en yiiksek tutunma yiizdesi pH 3,5 da gézlemlenmis, artan
pH degeri ile tutunma yiizdesinde azalma belirlenmistir. Bu durumun aljinik asitin
polielektrolit yapisindan kaynaklandigi, asidik kosullar altinda, aljinik asitin protonlanmasi

sonucunda negatif yiiklii Tartrazini elektrostatik c¢ekim yoluyla etkili bir sekilde
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tutunmasina neden oldugu ve aljinik asit protonlanmasinin pH nin artmasiyla azaldigi

distinilmistr.

Wu ve arkadaslar1 [91] anyonik bir boya olan amaranthi, 3-aminopropyltrimethoxysilane
(3-APTYS) ile modifiye ettikleri sodium aljinat ile kaplanmis hollow- glass mikrokureler
(HGMs) kullanarak ayirmaya calismislar; hazirladiklar kiireler {izerinde amaranthin
adsorpsiyon kapasitesine pH nin etkisini incelemislerdir. Boyanin adsorbsiyonunun pH
artttkca azaldigini, yani asidik kosullarda, adsorban iizerindeki amino grubunun
protonlanmasi sonucunda elektrostatik ¢ekim yoluyla negatif yiiklii bir boya olan amaranti
etkili bir sekilde yakalayabildigini ancak bazik ortamda amino grubunun protonlanmasinin

azalmasi nedeniyle boyanin tutunma yiizdesinin azaldigini belirtmislerdir.

Ghani ve arkadaslari [88] aljinat bazli nanofibr6z membran hazirlamislar ve adsorpsiyon
yontemi ile anyonik (ARI14) ve katyonik (BB41) boyalart ayirmaya c¢alismislardir.
Yaptiklari ¢alismada aljinik asitin pH nin etkisiyle polimerik zincirleri {izerinde zit elektrik
yiikleri tagiyabilen bir polielektrolit olmast nedeniyle diisilk pH degerinde hidroksil
gruplarmin (-OH) protonlanmas1 sonucunda —OH," olusturduklarini ve bu nedenle de
anyonik boyalarla daha giiclii etkilesebildiklerini, bazik pH degerlerinde ise karboksil
gruplarinin (-COOH) deprotonizasyonu sonucunda olusan -COO" gruplarinin elektrostatik

itmeler nedeniyle anyonik boyalarla daha az etkilestiklerini belirtmislerdir.

Seliiloz destekli AA membranlarin Tartrazin ve tampon ¢ozeltileriyle yiizey etkilesimleri
ve bu etkilesimler {izerine pH nin etkisini inceleyebilmek amaciyla membran yiizeyinin
farkli pH degerlerindeki tampon ve Tartrazin ¢ozeltileriyle yilizey temas agilar
incelenmistir. Yapilan en az 5 6l¢iim sonrasinda elde edilen ortalama temas agilar1 Cizelge

8.2 de ve temas acilar1 da Sekil 8.7 de verilmistir.


https://onlinelibrary.wiley.com/action/doSearch?ContribAuthorStored=GHANI%2C+MOZHDEH
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(@) (b)

Sekil 8.7. Sellloz destek tabakali aljinik asit membraninda (@) tampon ve
(b) Tartrazinin temas agisi

Cizelge 8.2. Sellloz destek tabakali aljinik asit membraninda tampon ve Tartrazinin
temas acilari

pH Tampon Tartrazin
15 50+1 43+1
2.5 46+1 33+1
3.5 28+1 21+1
4.5 6311 61+1
55 7311 70+1

Cizelge 8.2 den de agikga goriildiigii gibi pH 3,5 degerinde yiizey temas agilarinin en
disik degere ulastifi belirlenmistir. Temas acisindaki azalma yiizey ile daha giiclii
etkilesim oldugunun bir kanitidir [92-94]. Elde edilen verilerden ylksek tutunma
yuzdesinin pH 3,5 da daha yiiksek yiizdelerde olmasiin diisiik temas agis1 ile Ortiistiigi,
pH ile tutunma yiizdelerindeki degisimin de elde edilen temas agilar1 ile uyumlu bir

degisim gosterdigi belirlenmistir. Boylece, optimum pH 1 3,5 olmustur.

8.5. AA Membranlarla Tartrazin Filtrasyonuna Komplekslestirici Polimerin Etkisi

Seliiloz destek tabakali AA membranlardan Tartrazin filtrasyonuna komplekslestirici
polimerin etkisini incelemek amaciyla, tartrazinin bir anyonik boya olmasi nedeniyle
katyonik bir yesil polimer olarak bilinen kitosan komplekslestirici polimer olarak tercih
edilmigtir. Tartrazin ve Kitosan arasinda kompleks olusumunu belirlemek amaciyla pH 3,5
da aynmi derisimde (100 ppm) hazirlanan Tartrazin ve kitosan ¢ozeltileri toplam hacim 10
mL olmak {izere farkli hacim oranlarinda (0/10, 1/9, 2/8, 3/7, 4/6, 5/5, 6/4, 7/3, 8/2, 9/1,
10/0) karistirilarak, komplex olusumu UV spektrometresiyle incelenmistir. Dalgaboyu

taramalarina ait sonuglar Sekil 8.8 de verilmistir.
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Sekil 8.8. Tartrazin/Kitosan kompleksinin spektrofotometrik absorbsiyonu

Sekil 8.8 de goriildiigii gibi, farkli hacim oranlarinda alinan tartrazin/kitosan c¢ozeltilerine
ait spektrumlardaki maksimumlardaki (Amax) kaymalar dikkate alinarak komplex olusumu
digtiniilmiig, tartrazin icin 426 nm de gozlenen makimum, 1:1 oraninda karistirilan
Tartrazin/Kitosan ¢6zeltisi i¢in 404,5 nm dalga boyu olarak belirlenmistir. Kompleks
olusumunun boyanin siilfo gruplari ile kitosanin -NH; gruplarinin etkilesiminden
kaynaklandig1 [95-97] diisiiniilmiis, ¢ozeltideki hidrojen atomlar1 (H") kitosanin amin
gruplarini (—NHy) protonlamis ve tartrazinin siilfonat gruplari ile etkilesmistir [98-100]. En
uygun komplekslesme orani, en yiiksek dalga boyu kaymasinin 7 no lu egride gdzlenmesi
nedeniyle, 1:1 olarak belirlenmistir. Kompleks olusumuna ait diyagram Sekil 8.9 da

verilmistir.
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Sekil 8.9. Tartrazinin kitosan ile etkilesmesi
8.6. AA Membranlarla Tartrazinin ve Tartrazin/Kitosan

Kompleksinin Filtrasyonuna Derisimin EtKisi

Seliiloz destek tabakali AA membranlardan Tartrazinin ve Tartrazin/Kitosan kompleksinin
uzaklastirilmasina derisimin etkisini incelemek amaciyla 11010 pm kalinliktaki
membranlar kullanilarak, hacimce 1:1 oraninda karistirilan, 10, 20, 30 ppm Tartrazin ve
Tartrazin/Kitosan kompleks ¢ozeltilerinin filtrasyonuna caligilmistir. Bu amagla pH 3,5 da
hazirlanan Tartrazin ve Tartrazin/Kitosan kompleks c¢ozeltileri filtrasyon islemine tabi
tutulmus ve filtrasyon siiresince elde edilen filtratlarin derisimleri Sekil 8. 10-8. 12 de

verilmistir.
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Sekil 8.10. Seliloz ~ destek tabakal1 aljinik asit  membranindan Tartrazin
ve  Tartrazin/Kitosan kompleksinin  filtrasyonu (a) Tartrazin
Derigsiminin hacimla degisimi (b) Tartrazin/Kitosan derisimin
tutunma ylizdesine etkisi (110+£10 um AA, Tartrazin ve
Tartrazin/Kitosan derisim=10 ppm, pH=3,5)
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Sekil 8.11. Seliiloz destek  tabakali  aljinik  asit membranindan  Tartrazin

ve Tartrazin/Kitosan kompleksinin filtrasyonu (a) Tartrazin
Derigsiminin hacimla degisimi (b) Tartrazin/Kitosan  derisimin
tutunma ylzdesine etkisi  (110£10 um  AA, Tartrazin ve
Tartrazin/Kitosan derisim=20 ppm, pH=3,5)
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Sekil 8.12. Seliloz  destek tabakali  aljinik  asit ~ membranindan  Tartrazin

ve Tartrazin/Kitosan  kompleksinin filtrasyonu (a) Tartrazin
Derisiminin ~ hacimla degisimi (b) Tartrazin/Kitosan derisimin
tutunma  yiizdesine  etkisi (110£10 um  AA,  Tartrazin  ve

Tartrazin/Kitosan derisim=30 ppm, pH=3,5)
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Sekil 8.10 - 8.12 den goriildiigii gibi Tatrazin ve Tartrazin/Kitosan komplekslerinin
derisimlerindeki artig 1ile filtrat derisiminde artis, tutunma yiizdesinde azalma

gbzlemlenmistir.

Aljinik asit polimerik zincirleri tizerinde zit elektrik yiikleri tasiyabilen bir polielektrolit
olmasi oldugundan pH nin etkisiyle diisik pH degerinde hidroksil gruplar1 (-OH)
protonlanarak —OH," olusturur [88]. Kitosan derisimindeki artis ile tutunma yiizdesindeki
azalmanin, kitosanin katyonik bir polimer olmasi nedeniyle, kitosan derisimindeki artis ile
protonlanmis aljinik asitin elektrostatik itmelerinden kaynaklandigir diistiniilmiistiir.
Tartrazin derisimindeki artis ile tutunma ylizdesindeki azalmanin da, derisim
polarizasyonu nedeniyle yiiksek derisimdeki tartrazin gruplariyla etkilesebilecek

yeterlilikte <OH," gruplarinin bulunmamasindan kaynaklandig1 diisiiniilmiistiir.

Sekil 8.13-8.15 de farkli derisimlerde hazirlanan Tartrazin ve Tartrazin/Kitosan kompleks

cozeltilerinin akilarinin zamanla degisimleri verilmektedir.

14 -
12 -
.
" 10 W Tartrazin
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Sekil 8.13. Seliloz  destek  tabakali  aljinik  asit ~membranindan  Tartrazin
ve  Tartrazin/Kitosan kompleksinin  filtrasyonuna  akimin etkisi
(110£10 um AA, derisim=10 ppm, pH=3,5)
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Sekil 8.14. Seliloz ~ destek  tabakali  aljinik  asit ~membranindan Tartrazin
ve Tartrazin/Kitosan kompleksinin  filtrasyonuna akinin etkisi
(110£10 um AA, derisim=20 ppm, pH=3.5)
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Sekil 8.15. Seliloz ~ destek tabakali  aljinik  asit ~ membranindan Tartrazin
ve Tartrazin/Kitosan kompleksinin  filtrasyonuna akinin  etkisi
(110£10 um AA, derisim=30 ppm, pH=3,5)

Sekil 8.13 - 8.15 den goriildiigii gibi Tartrazin ve Tartrazin/Kitosan komplek ¢ozeltisi ile

aki zamanla azalma goéstermis, Tartrazin/Kitosan kompleks ¢ozeltilerinin filtrasyonunda
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belli bir siire sonunda membranlardan aktarim durma noktasina gelmistir. Bu durumun,
Tartrazin/Kitosan kompleks g¢ozeltilerinin filtrasyonunda, aljinik asitte olusan —OH,"
gruplar ile kitosan arasindaki elektrostatik itmeler nedeniyle membran yiizeyinde olusan
ve akinin diismesine yol acan derisim polarizasyonundan kaynaklandigi diistiniilmiistiir;
derisim polarizasyonu sonucunda olusan basing yiikselmesi (40-80 kPa, 6-12 psi),
membran yiizeyinde ¢ozelti sirkiilasyonuna direng olusturmus, bu nedenle membranin

tikanmasi sonucunda filtrat aktarimi biitliniiyle durmus ve iiriin elde edilememistir.

8.7. AA/AI,O3 Kompozit Membranlarindan Filtrasyon

Seliiloz destek tabakali aljinik asit alliminyum oksit kompozit membran1 kullanilarak

Al,O3 katkisinin Tatrazinin tutunma yiizdesine etkisi incelenmistir.

8.7.1. AA/AI,O3 kompozit membranlarindan filtrasyona Al,O; miktarinn
tutunma ytzdesine etkisi

Seliiloz  destek  tabakali  AA/Al,O3;  kompozit membranlarindan  Tartrazinin
uzaklastirilmasinda kompozit miktarinin derisim ve tutunma yiizdesi lizerinde etkisini
incelemek amaciyla AA membranlar tizerine farkli miktarlarda (1-7 g) Al,O3 eklenerek
hazirlanan kompozit membranlar kullanilmigs ve 10 ppm Tartrazin ¢ozeltilerinin
filtrasyonuna c¢alisilmistir. Bu amagla pH 3,5 da hazirlanan Tartrazin ¢ozeltileri filtrasyon

islemine tabi tutulmus ve elde edilen sonuglar Sekil 8. 16 ve 8. 17 de verilmistir.
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Sekil 8.16. Tartrazinin  sulu  ¢Ozeltisinin  filtrasyonunda Al,O3 miktarinin etkisi
(Tartrazin derisimi =10 ppm, pH=3,5)
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Sekil 8.17. Tartrazinin ~ sulu  ¢Ozeltisinin ~ filtrasyonunda tutunma  ylizdesine
Al;O3 miktarmin etkisi (Tartrazin derisimi =10 ppm, pH=3,5)

Sekil 8.16 ve 8.17 den de goriildigii gibi, membranlara eklenen Al,03; miktarinin
artmasiyla uzaklagtirilan Tartrazin miktar1 1-5 g AlO; igin  biiyik bir degisim
gostermemekle birlikte, filtrattaki en diisiik Tartrazin derisimi ve en yiiksek tutunma
yuzdesi 7 g Al,O3 kullanilarak pH 3.5 da elde edilmistir. pH ylizey yiKklerini etkileyerek
tutunmay1 belirleyen faktorlerden biridir. Al,O3 pH 7 de sifir noktasinda bulunur [101]. pH
7 nin altinda oksitleri yoluyla negatif yiizeyi olurken (AlO- gruplart), pH degeri 7 nin
tizerine ¢iktiginda AIOH," gruplar olusturarak yiizeyini pozitif yiiklii hale getirir (Sekil 8.
18). Sonug olarak AA/Al,O3 kompozit membraninin yiizeyi asidik ortamda pozitif, bazik
ortamda ise negatif yuklidur [101, 102]. Dolayisiyla anyonik bir boya olan Tartrazin pH
3,5 da pozitif yiikli ylizey ile elektrostatik etkilesimler yoluyla daha yiiksek yilizdede

tutunur.
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Sekil 8.18. AA/AI,O3  kompozit  membraniyla Tartrazinin  uzaklastirilmasi
mekanizmas1 [102, 103]

Zhang ve arkadaslar1 [102] mikro kat1 faz ekstraksiyon yontemi ile nano-Al,O3 iceren
membranlar1 ile anyonik boya olan Tartrazin (TA) ve giin batimi sarisinin (SY)
adsorbsiyonunu calismiglardir. Yaptiklart ¢alismada membran Gzerindeki nano-Al,O3
partiklllerinin asidik ortamda pozitif yiike sahip olmasi nedeniyle anyonik boya olan
Tartrazinin ve giin batimi sarisinin yiiksek adsorpsiyon verimi ile sonuglandigini
bulmuglar. Daha ¢ok miktarta nano-Al,O3 kullanildiginda membranin yiizeyinde pozitif
yiiklii partikiillerin artmas1 nedeniyle daha ¢ok boya uzaklastirmiglardir. Elde ettikleri bu

sonug buldugumuz sonucu desteklemektedir.

Banerjee ve arkadaslari [103] adsorpsiyon yontemi ile alimina nanopartikilleri kullanarak
anyonik bir boya olan turuncu G (OG) sulu ¢Ozeltilerden uzaklastiriimasina ¢alismiglardir.
Yaptiklart bu c¢alismada aliimina nanopartikilleriyle asidik ortamda anyonik boya olan

turuncu G nin yiiksek adsorpsiyon verimiyle uzaklastirilmasini elde etmisler.


https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3AZhenzhen%20Zhang
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/nanoparticle
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/orange-g
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/nanoparticle
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8.7.2. AA/AI,O3 kompozit membranlarindan tartrazinin  uzaklastirilmasina
pH nin etkisi

AA/AI,O3 kompozit membranlardan Tartrazin sulu ¢ozeltisinin filtrasyonuna pH nin
etkisini incelemek amaciyla, en yiiksek tutunma yiizdesinin elde edildigi 7 g Al,O3 iceren
kompozit membranlar kullanilarak, Tartrazin ¢dzeltilerinin pH s1 1,5-5,5 araligia
ayarlanmistir. Yapilan filtrasyon sonucunda, filtrat derisiminin hacimla degisimi Sekil 8. 19

de, tutunma yuzdelerinin pH ile degisimi Sekil 8. 20 da sunulmustur.
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Sekil 8.19. AA/AI,O3  kompozit membraninda  Tartrazin  sulu  ¢0zeltisinin
filtrasyonunda  pHnin  etkisi (7g Al,Os, pH=15;2)5; 3,5;4,5;5,5,
Tartrazin derisimi=10 ppm)
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Sekil 8.20. AA /Al,O3 kompozit  membraninda  Tartrazin  sulu c¢ozeltisinin

filtrasyonunda pH nin tutunma yuzdesine  etkisi (79 Al,Os,
Tartrazin  derisim=10 ppm)

Grafiklerden de goriildiigii gibi en diisiik filtrat derisimi ve en yiiksek tutunma ytizdesi pH
3,5 da elde edilmis, pH 3,5 dan daha asidik pH degerleri olan pH 1,5-2,5 da tutunma
yuzdesinin, pH 3,5 da elde edilenden daha diisiik oldugu belirlenmistir. pH 3,5 da
tartrazinin negatif yiiklii siilfonat gruplariyla (-SO3") Al,Os yiizeyinin pozitif yiikli -OH,"
gruplan arasinda giiclii elektrostatik etkilesimi sonucunda daha yliksek tutunma yiizdesi
gbzlemlenmistir. pH 1,5-2,5 da ise Tartrazinin protonlanmis yapis1 Al,O3 ylizeyinin pozitif
yiikli -OH," gruplariyla ve aljinik asitin diisiik ayrisma sabitine (10™) sahip olmasi
nedeniyle karboksil gruplarimin bir kismi pozitif olmasi sonucunda tutunma yiizdesinde
azalma olmustur. pH 4,5-5,5 da ise Tartrazinin negatif yiiklii gruplariyla (-SO3’, COO")
Al, O3 yiizeyinin pozitif yiklii -OH," gruplarmin etrafindaki aljinik asitin negatif karboksil
gruplar1 arasindaki elektrostatik itmesinden kaynaklanarak tutunma ylizdesi daha da

azalmustir.

Tartrazin ya da diger adi ile tri-sodyum-3-karboksi-5-hidroksi-1-p-sulfofenil--4-p-
sulfofenilazopirazol, anyonik bir boyadir ve polar fonksiyonel gruplar1 (-SOsNa, -OH, -
COOH ve NHy), polar yapilar yiizeyinde daha gii¢lii tutunmalaraina imkan saglar [104].
Tartrazinde bulunan siilfonat gruplarn diisiik pHlarda degisiklik gostermeden kalirlar ve
elektrostatik etkilesimlerle pozitif yikli Al,O3 yiizeyi ile etkilesimleri, pH 3 degerinin

istiindeki pHlarda elde edilenden daha diisiik oranlarda elde edilir.
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Sekil 8.21. Tartrazinin pH nin etkisiyle protonlanma yapisi [105]

Sekil 8. 21 de pH nin tartrazinin kimyasal yapis1 iizerindeki etkisi verilmektedir. Sekilden
de agikca goriildiigiigibi, pH 3,0 {in altinda Tartrazin anyonik yapisin1 koruyor olmakla
birlikte, pH 3,2 ile pH 4,0 arasinda N=N gruplar1 protonlanarak niikeofilik yapida daha
etkin bir yap1 kazanmaktadir [105]. Bu durum, pH 3,5 de tartrazinin daha yiiksek tutunma

yiizdesi ile uzaklastirilmasina imkan saglamaktadir.

Bununla birlikte, pH degeri 4,5-5,5 oldugunda ise tartrazinde gozlenen intramolekiler
hidrojen bagi olusumu nedeniyle, tutunma yiizdesinde gozlenen azalmanin aluminyum

oksitin protonlanmasinin azalmasindan [88] kaynaklandig1 diisiintilmiistiir.

Barakat ve arkadaslar1 [106] Al,O3 / grafen oksit / hallosit nanotip (Al,O3 / GO / HNT)
nanokompozit sentezlenmisler ve atik sudan katyonik metilen mavisi (MB) ve anyonik
kongo kirmizist (CR) boyalarin ayrilmasi igin adsorpsiyon yontemini kullanmislardir.
Yaptiklar caligmada en iyi adsorpsiyon yiizdesini,bir anyonik boya olan CR igin pH 3 de

elde etmislerdir.

Ghulamve arkadaglar1 [107] alimina (Al,Os3) kullanarak atik sulardan anyonik reaktif
yesil-19 (RG 19) boyasmin uzaklastirilmasina c¢aligmiglar. Adsorpsiyon yontemi
kullanarak yaptiklar1 calismada pH 1 etkisini arastirmak amaciyla ¢ozelti pH sin1 pH 3 ile
11 arasinda degistirmisler ve en yiksek tutunma ylzdesini pH 3 de % 92,4 olarak

belirlemislerdir.

Seluloz destekli AA/AI,O3 kompozit membranlarin Tartrazin ve tampon cozeltileriyle
yiizey etkilesimleri ve bu etkilesimler Uzerine pH nin etkisini inceleyebilmek amaciyla
membran ylizeyinin farkli pH degerlerindeki tampon ve Tartrazin ¢ozeltileriyle ylizey

temas agilar1 incelenmis, elde edilen veriler Sekil 8.22 ve Cizelge 8.3 de verilmistir.
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(@)

Sekil 8.22. Seluloz
(a) tampon ve

Cizelge 8.3. Sellloz  destek

tabakali

(b)

AA/AI,O3 kompozit

ve Tartrazinin temas agcilari

Aljinik asit (AA)/Al,O3 Temas agis1 ()

pH
1.5
2.5
3.5
4.5
5.5

Tampon

66+1
58+1
44+1
72+1
86+1

AA/Al,O3
(b) Tartrazinin temas agisi

membraninda

membraninda  tampon

Tartrazin
62+1
54+1
35+1
70+1
79+1

Cizelge 8.3 den de agik¢a goriildiigii gibi pH 3,5 degerinde yiizey temas agilarinin en

diisiik degere ulastigi belirlenmistir. Temas agisindaki azalma yiizey ile daha giiglii sterik

ve elektrostatik etkilesim oldugunun bir kanitidir [101]. Elde edilen verilerden yiiksek

tutunma yuzdesinin pH 3,5 da daha yiiksek yiizdelerde olmasinin diisiik temas agisi ile

ortiistiigii, pH ile tutunma yiizdelerindeki degisimin de elde edilen temas agilari ile uyumlu

bir degisim gosterdigi belirlenmistir. Bu gozlemler dikkate alindiginda en diisiik derisimin

ve en yiksek tutunma yizdesinin pH 3,5 da optimal oldugu belirlenmistir.
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8.7.3. AA/AI,O3 kompozit membranlarindan tartrazinin
uzaklastirllmasina derisimin etkisi

AA/Al,O3 kompozit membranlarindan tartrazinin uzaklastirilmasina derisimin etkisini
incelemek amaciyla 7 g Al,03 kompozit kullanilarak hazirlanan seliilloz destek tabakali
AA/Al,O3; kompozit membrandan pH 3,5 da farkli derisimlerde (2, 5, 10, 30, 50, 100 ppm)
Tartrazin ¢Ozeltilerinin filtrasyonu yapilmis ve tutunma ylzdeleri hesaplanmisdir.

Sekil 8.23 de seliiloz destek tabakali AA/ Al,O3 kompozit membrani1 kullanarak farkli
derisimlerdeki tartrazin ¢ozeltilerinin filtrasyonunda elde edilen tutunma ylzdeleri

verilmisgtir.
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Sekil 8.23. AA/AI,O;  kompozit membraninda  tartrazin  sulu ¢6zeltisinin

filtrasyonunda derisimin etkisi (7g Al,Os, pH=3,5)

Grafikden de gorildigi gibi AA/AI,O3 kompozit membraninda farkli derisimlerde
hazirlanan Tartrazin sulu ¢6zeltilerinin filtrasyonunda, baslangigta artan Tartrazin derisimi
ile tutunma yiizdesinde bir artis olmus, derisim 10 ppm e yiikseldiginde tutunma yiizdesi %
91,9 oldugu halde derisimin daha yiiksek degerleri i¢in tutunma ylizdesinde azalma
gozlemlenmistir. Bu durumunun, artan tartrazin miktariyla doygunluga erisen membran

yiizeyinde tutunamayan tartrazinden kaynaklandigi diistiniilmiistiir [102, 65].
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8.8. Aljinik Asit/C Kompozit Membranlardan Tartrazin Cozeltilerinin Filtrasyonu

Seliiloz destek tabakali aljinik asit grafit kompozit membrani kullanilarak C katkisinin
Tatrazinin tutunma yiizdesine etkisi incelenmis kullanilan C miktarinin, ¢ézelti pH sinin ve

tartrazin ¢ozelti derisiminin etkileri aragtirilmastir.

8.8.1. AA/C kompozit  membranlarindan filtrasyona C  miktarimin
tutunma yuzdesine etkisi

Seliiloz destek tabakalt AA/C kompozit membranlarindan Tartrazinin uzaklastirilmasinda
kompozit miktarinin filtrat derisimi ve tutunma yiizdesi lizerinde etkisini incelemek
amaciyla AA membranlar tizerine farkli miktarlarda (0,1 - 0,5 g) C eklenerek hazirlanan
kompozit membranlar kullanilarak 10 ppm Tartrazin ¢dzeltilerinin filtrasyonuna
calisilmigtir. Bu amagla pH 1,5 da hazirlanan Tartrazin ¢6zeltileri filtrasyon islemine tabi

tutulmus ve Sekil 8.24 ve 8.25 de sunulan sonuglar elde edilmistir.
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Sekil 8.24. Tartrazinin ~ sulu  c¢ozeltisinin ~ filtrasyonunda C miktarinin  derisim
tzerinde etkisi (0,1; 0,3; 0,5 g C, Tartrazin derisim=10 ppm, pH=1,5)
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Sekil 8.25. Tartrazinin sulu  ¢Ozeltisinin  filtrasyonunda ~ AA/C  kompozit
membraninin  tutunma yuzdesi (farkli C miktarlarinda)

Sekil 8.24 ve 8.25 den de goriildigli gibi, membranlara eklenen C miktarinin artmasiyla
uzaklastirilan Tartrazin miktar1 0,1- 0,3 g C i¢in biiyiik bir degisim gostermemekle
birlikte, filtrattaki en diislik tartrazin derisimi ve en yiiksek tutunma ylizdesi 0,5 ¢
kullanildiginda en yiiksek tutunma yiizdesi elde edilmistir.

Grafit - karbon atomlar birbirleriyle kovalent tipi kimyasal baglarla baglanarak levhamsi
diizlem olusturan (C-C bag uzunlugu: 0,134 nm), hekzagonal yapida, yaumusak, yagl, kagit
Uzerinde iz birakan, siyah renkli, parlak kati1 bir maddedir (Sekil 8.26). Grafit karbonun en
kararli allotropu olup yiiksek sicakliklara dayanabilen kristal yapidadir. Erime sicakligi
3527°C dir ve yiksek elektrik iletkenligine sahiptir. Organik maddelerin ve agir metal
iyonlarinin zenginlestitilmesinde kullanilan dikkat ¢ekici bir maddedir [102]. C katyon- =

etkilesimleri yoluyla yiiksek segicilik gosteren bir materyal olarak anilmaktadir [108].
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Sekil 8.26. Grafitin yapisi

AA/C kompozit membraninda, artan grafit miktar1 ile Tartrazin tutunma ytzdesindeki
artisin, daha fazla miktarda Tartrazinin tutunabilecegi yiizeyin artmasindan ve membran
yuzeyinin katyon- m etkilesimleri sonucunda Tartrazin ile etkilesmesinden kaynaklandig
diistiniilmektedir [108].

8.8.2. AA/C kompozit membranlarindan tartrazinin uzaklastirnlmasina pH nin etkisi

AA/C kompozit membranlardan Tartrazin sulu ¢6zeltisinin filtrasyonuna pH nin etkisini
arastirmak amaciyla, 0,5 g C iceren kompozit membranlar kullanilarak, Tartrazin
cozeltilerinin pH s1 1,5-5,5 araligina ayarlanmistir. Yapilan filtrasyon sonucunda, filtrat
derisiminin filtrat hacmi ile degisimi Sekil 8.27 de, tutunma yiizdelerinin pH ile degisimi
Sekil 8.28 de sunulmustur.
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Sekil 8.27. AA/C kompozit membraninda Tartrazin sulu ¢dzeltisinin filtrasyonunda
pH nin etkisi (0,5g C, pH=1,5; 2,5; 3,5; 4,5; 5,5, derisim=10 ppm)
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Sekil 8.28. AA/ C kompozit membraninda Tartrazin sulu ¢6zeltisinin filtrasyonunda
pH nin etkisinin tutunma yizdesi (0,5g C, derisim=10 ppm)

Grafiklerden de gorildugii gibi Tartrazinin maksimum uzaklastirilmasinin pH 1,5 da % 87

oldugu tespit edilmistir. pH nin 1,5 dan 5,5 a ¢ikarilmasi sirasinda, Tartrazinin

uzaklastirilmas1 % 87 den % 40 a hizla diismiistiir. Bunun baslica nedeni, membranda

yiizey yik durumlarinin ve Tartrazin molekiillerinin yapisinin pH a bagli olmasidir. Diisiik
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pH da Tartrazinin N=N atomlar;, = N" ya protonlanarak pozitif yiiklii gruplar olusur.
Yiiksek pH da ise Tartrazin yapisinda aromatik halkalarda siilfonik gruplarin varligindan
dolay1 negatif yiikler vardir. Sonug olarak diisiik pH da Tartrazinin protonlanmis yapisiyla
membran ylzeyinin katyon- n etkilesimleri sonucunda daha yiiksek verimde tutunmasina
yol actigi; yiksek pH degerlerinde ise anyonik yapiya sahip olan Tartrazinin, grafitin
elektron dekolazasyonu olusturabilen yapisit nedeniyle membran yizeyinde olusacak olasi

elektrostatik itmeler nedeniyle tutunma ylzdesinin azaldig: diistiniilmistiir [108-110].

Seliiloz destekli AA/C kompozit membranlarin Tartrazin ve tampon ¢ozeltileriyle yiizey
etkilesimleri ve bu etkilesimler iizerine pH nin etkisini inceleyebilmek amaciyla membran
yiizeyinin farkli pH degerlerindeki tampon ve Tartrazin ¢ozeltileriyle yiizey temas agilari

incelenmis, elde edilen veriler Sekil 8.29 ve Cizelge 8.4 de verilmistir.

(@) ()

Sekil 8.29. Seliloz  destek tabakali AA/C kompozit membraninda (a) tampon
ve (b) Tartrazinin temas agisi
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Cizelge 8.4. Seliloz  destek  tabakali  AA/C  kompozit membraninda tampon
ve Tartrazinin temas acilar

pH Tampon Tartrazin
1.5 19+1 13+1
2.5 32+1 30+1
3.5 48+1 42+1
4.5 62+1 56+1
55 73+1 69+1

Cizelge 8.4 den de goriildiigii gibi pH 1,5 degerinde yiizey temas agilarinin en diisiik
degere ulastig belirlenmistir. Temas agisindaki azalma ylizey ile daha giiglii elektrostatik
¢ekim oldugunun bir kanitidir [110]. Elde edilen verilerden yiliksek tutunma yuzdesinin pH
1,5 da daha yiiksek yiizdelerde olmasinin diisiikk temas agis1 ile ortiistiigli, pH ile tutunma
yiizdelerindeki degisimin de elde edilen temas acilar1 ile uyumlu bir degisim gosterdigi

belirlenmistir. Boylece, optimum pH degeri 1,5 olarak belirlenmistir.

8.8.3. AA/C kompozit membranlarindan  tartrazinin uzaklastirllmasina
derisimin etkisi

AA/C kompozit membranlarindan Tartrazinin uzaklastiritlmasina derisimin etkisini
incelemek amaciyla 0,5 g C kompozit kullanilarak hazirlanan seliiloz destek tabakali AA/C
kompozit membrandan pH 1,5 da farkli derisimlerde (2, 5, 10, 30, 50, 100 ppm) Tartrazin
¢ozeltilerinin filtrasyonu yapilmig ve tutunma yuzdeleri hesaplanmistir. Sekil 8.30 da
seliiloz destek tabakali AA/C kompozit membrani kullanarak farkli derisimlerde elde

edilen tutunma ylizdeleri verilmistir.
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Sekil 8.30. AA/C  kompozit  membraninda  Tartrazin  sulu  ¢6zeltisinin
filtrasyonunda derisimin  etkisi (0,5 g C, pH=1,5)

Sekil 8.30 dan da goriildiigii gibi AA/C kompozit membraninda farkli derisimlerde
hazirlanan Tartrazin sulu ¢ozeltilerinin filtrasyonunda derisim 10 ppm e ylikseldiginde
tutunma yuzdesi % 87 oldugu halde derisimin artmasiyla tutunma yiizdesinde azalma
gbzlemlenmis ve % 54 oldugu belirlenmistir. Bu durumun, membran yiizeyinin belli bir

derisim degerinin iizerinde doygunluga ulagsmasindan kaynaklandigi diistiniilmiistiir [110].
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9. AA, AA/C ve AA/AI,O0; MEMBRANLARIN KARSILASTIRILMASI

Calismamizda hazirladigimiz membranlarin, morfolojik 6zellikleri bakimindan inceleyerek

karsilagtirmak amaciyla SEM analizleri yapilmistir.

Sekil 8.31 - 8.32 de destek tabakasi olarak kullanlan seliiloz ve AA ile kapli seltiloz destek

tabakali membran verilmektedir.

Sekil 8.32. AA ile kaplanmis seliloz destek tabakasinin  SEM  goriintisu
(20/80 mL % 0,75 (m/v) AA)
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Sekil 8.31 - 8.32 den de goriildiigii gibi selilloz destek tabaksinin AA polimeri ile

biitiiniiyle ortiildiigii belirlenmistir.

Sekil 8.33 - 8.34 de Seliiloz destek tabakali AA kaplanmis membranlarin alt/ Gist ylizey ve

kesit goruntdleri verilmektedir.

X1000 AA ALT X1000 AA UST

Sekil 8.33. Selilloz destek tabakali AA kaplanmig membranlarin alt ve st ylzey
SEM goruntuleri
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(b)

Sekil 8.34. Seliloz destek tabakali  AA kaplanmigs membran Kkesitlerinin  SEM
goruntaleri (a) X200 (b) X500

Sekil 8.33 - 8.34 e bakdigimizda polimerin seliiloz destek tabakasinda homojen dagilmis
ve kesit goruntilerinden de goriildiigii gibi AA polimeri seliiloz destek tabakasinin tiim

liflerinin etrafin1 sardig1 belirlenmistir.

Seliilloz destek tabakali AA/C ve AA/AI,O3 membranlarinin yiizey ve kesit SEM
goruntdleri Sekil 8.35 ve Sekil 8.36 - 8.37 de verilmistir.
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Sekil 8.35. Seliiloz destek tabakalt AA/C ve AA/Al,O3 membranlarinin SEM gorunttleri



(b)

Sekil 8.36. Seluloz ~ destek  tabakali
gorintdleri (a) X100 (b) X500

GUFF

AA/Al,O3

membranlarin

kesit
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SEM
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(b)

Sekil 8.37. Seluloz ~ destek tabakali  AA/C  membranlarin  kesit SEM
goruntaleri (a) X500 (b) X1000

Sekillerden de goriildiigl gibi AA/C membranlarinda kiiglik partikiil dagilimi oldugu,

AA/Al,O3; membranlarinda ise biiyiik partikiillerle membranin sarildigr gézlemlenmistir.
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Membranlarin kesit SEM gdiintiilerine baktigimizda da ilave edilen katki maddelerimiz C

ve Al,Os patikillerinin membranin tiim gézeneklerinin etrafina sarildigi belirlenmistir.

Selliiloz destek tabakali AA, AA/C ve AA/Al,O; membranlarinin yiizey SEM
goruntdleriyle destekleyerek tutunma yuzdelerini karsilastirmak amaciyla, Tartrazin sulu
cozeltilerinin filtrasyonundaki tutunma yiizdeleri Sekil 8.38 de 6zetlenmistir.

Tutnmma yivedesi (%)
=

20
10

AA AA+Tartrazin/Kitosan AAJC AASAI203

Sekil 8.38. AA, AA/IC ve AA/AILO; membranlarindan Tartrazin sulu
cozeltisinin  filtrasyonunda tutunma ylzdeleri

Sekil 8.38 den de gorildigl gibi tutunma ylzdesi AA membraninda Tartrazin ve
Tartrazin/Kitosan igin % 44 ve % 69 oldugu halde kompozit kullanilarak hazirlanan AA/C
ve AA/AI,O;3 membranlarinda tutunma yilizdesi sirasiyla % 87, % 91,9 verimle elde
edilmistir. AA/Al,O3 membranlarin daha genis yiizey alan1 tutunma yuzdesine daha biylk

katki saglamistir.
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10. SONUCLAR

1. Seliiloz destek tabakali aljinik asit membranlar ile Tartrazinin sulu g¢0zeltilerden
filtrasyonunda membranin kalinli1 incelenmistir. Genel olarak membranin kalinlig
arttikca tutunmanin arttidi, tespit edilen kalinligin tistiinde ise akinin diistiigii, tutunmanin
azaldigi, kisa zamanda membranin tikandigi ve gecislerin olmadigi bulunmustur. En
yuksek tutunma % 0,75 (m/v) 100 mL aljinik asit kullanilarak hazirlanan 110£10 um

kalinligindaki membranlarla % 44 verimle elde edimistir.

2. Seliiloz destek tabakali AA membranlardan Tartrazinin uzaklastirilmasina pH nin
etkisini incelenmistir. 11010 pum kalinliktaki membranlar kullanilarak pH 1,5 - 5,5
araliginda hazirlanan 100 ppm Tartrazin ¢ozeltilerinin filtrasyonunda asidik ortamda
tutunma ylizdesi artmis, pH degerindeki artisla tutunma yiizdesi azalmis ve en yiiksek

tutunma yiizdesi pH 3,5 da elde edilmistir.

3. Seliiloz destek tabakali aljinik asit membranlarindan Tartrazin ve Tartrazin/Kitosan
kompleksinin filtrasyonunda derisimin etkisi arastirilmig, derisim arttikca tutunmanin
azaldigr gozlemlenmistir. 110£10 um kalinhigindaki membran kullanilarak pH 3,5 da
Tartrazin ve Tartrazin/Kitosan kompleksinin filtrasyonunda 10 ppm, 20 ppm, ve 30 ppm
derisimler i¢in tutunma yiizdeleri sirasiyla % 44, % 69, % 35 ve % 53, % 20 ve % 50

olarak bulunmustur.

4. Seliiloz destek tabakali AA/Al,O3 kompozit membraniyla Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden
filtrasyonunda Al,O3 miktarinin etkisi incelenmistir. Al,O3 miktarinin artmasiyla tutunma
yiizdesi artmis ve en yiiksek uzaklastirilma 7 g Al,O3 igerikli seliilloz destek tabakali

membran kullanilarak % 91,9 olarak bulunmustur.

5. Seliiloz destek tabakali AA/AI,O3 kompozit membraniyla Tartrazinin sulu ¢gozeltilerinin
filtrasyonuna pH nin etkisi arastirilmig ve en yliksek tutunma yiizdesi pH 3,5 da elde

edilmistir.

6. Seliiloz destek tabakali AA/C kompozit membraniyla Tartrazinin sulu ¢ozeltilerden

filtrasyonunda C miktarinin etkisi incelenmistir. C miktarinin armasiyla tutunma ytizdesi
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artmis ve en yliksek tutunma ylizdesi 0,5 g C kullanilarak hazirlanan seliilloz destek

tabakalit AA/C kompozit membraniyla % 87 olarak bulunmustur.

7. Seluloz destek tabakali AA/C kompozit membraniyla Tartrazinin sulu ¢ozeltilerinin
filtrasyonuna pH nin etkisi arastirilmis ve en yiiksek tutunma yiizdesi pH 1,5 da elde

edilmisgtir.
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