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OZET

YUKSEK LiSANS TEZI

CYANEX-921 ILE POLIMERIK KAPSULLERIN AKTIiVE EDILMESIi VE
SUCUL ORTAMDAKI Cr(VI) GIDERIMINDE KULLANILMASI

Hasan GUNAY

Necmettin Erbakan Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii
Cevre Miihendisligi Anabilim Dal

Damsman: Prof. Dr. Ali TOR
2020, 39 Sayfa

Jiiri
Prof. Dr. Ali TOR
Prof. Dr. Siikrii DURSUN
Dr. Ogr. Uyesi Fatma KUNT

Bu ¢alismada, arayiizey polimerizasyon teknigi ile ekstrakttant olan Cyanex 921 polisiilfon esasli
polimerik kapsiiliin yiizeyine immobilize edilmis, bu sayede Cyanex 921 ile polimerik kapsiiller aktive
edilmistir. Elde edilen kapsiillerin kesikli adsorpsiyon teknigi ile sudaki kirleticilerden Cr(VI)
gideriminde kullanilma potansiyeli arastirilmistir. Onerilen arayiizey polimerizasyon teknigi, daha énceki
calismalarda immobilizasyon teknigi olarak yaygin bir sekilde kullanilan faz inversiyon prosesine
alternatif bir yaklasim olarak sunulmustur. Bu yaklagim ile immobilize edilen ekstraksiyon ajaninin
polimerik destek maddesinden kaybinin dnlenmesi amaglanmigtir. Bu alternatif yaklagim ile Cyanex 921
immobilize edilmis kapsiil (Kapsiilcyanex 921) TGA, SEM, EDX haritalama teknikleri yaninda BET yiizey
alan1 ve toplam godzenek hacminin Olciilmesi ile karakterize edilmistir. Karakterizasyon g¢alismalari,
Onerilen yaklagimin Cyanex 921’in polimerik destek maddesine immobilizasyonunda basarili oldugunu
gostermistir.

Kapsiilcyanex 921 ile gergeklestirilen kesikli adsorpsiyon denemelerinde, Cr(VI)’nin gideriminde en
uygun sonuglar %8’lik Cyanex 921 igeren dispers faz ile hazirlanan kapsiiliin kullanilmasi ve ¢ozelti
pH’min 1.0 olmasi durumunda elde edilmistir. Adsorpsiyon igin dengeye gelme siiresi 90 dakikadir.
Adsorpsiyonda, pseudo-ikinci derece kinetik modeli yaninda, film difiizyonu ve partikiil i¢i difiizyon
modelleri etkindir. izoterm analizleri, adsorpsiyon verilerinin Langmuir izoterm modeli ile daha iyi izah
edildigini ve Langmuir adsorpsiyon Kkapasitesinin 0.139 mmol/g-kapsiil oldugunu gostermistir.
Rejenerasyon calismalar1 adsorpsiyon kapasitesinde bir degisiklik olmadan hazirlanan kapsiiliin dort
adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiinde kullanilabilecegini gdstermistir. Cr(VI) ile fortifiye edilmis gercek
su numunesi lizerinde yapilan denemeler ise olumsuz bir matriks etkisi olmadan kapsiiliin Cr(VI)
gideriminde basaril1 bir sekilde kullanilabilecegini gostermistir.

Anahtar Kelimeler: Arayiizey polimerizasyonu, Cyanex 921, Polimerik kapsiil, Adsorpsiyon, Cr(VI).
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In this study, Cyanex 921, an extractant, was immolized onto polysulfone-based polymeric
capsules by means of interfacial polymerization technique, which resulted in activated polymeric capsules
with Cyanex 921. The obtained capsules were evaluated in the removal of Cr(VI) from aqueous solutions
by bacth adsorption technique. The interfacial polymerization technique used in this study was suggested
as an alternative approach to phase inversion technique, which is widely used as an immobilization
technique in previous studies. With this approach, it was aimed to prevent loss of extractant from
polymeric support. The obtained Cyanex 921 immobilized capsules (Capsulcyanex 921) Were characterized
by using TGA, SEM, EDX-mapping techniques and determination of BET surface area and total pore
volumes. The characterization studies showed that proposed interfacial polymerization technique was
successful at immobilization of Cyanex 921 onto polymeric support.

The batch adsorption studies by using Capsulcyanex 921 indicated that the removal of Cr(VI) was
favored at solution pH 1.0 and using Capsulcyanex 921 Which were prepared by 8% Cyanex 921 in dispersed
phase. The adsorption equilibrium time was 90 minutes. The pseudo second order kinetic model, film and
intra-particle diffusion models played roles in the adsorption kinetic. It was also shown that Langmuir
isotherm model better modelled the adsorption data with adsorption capacity of 0.139 mmol/g-capsule.
Regeneration studies showed that the Capsulcyanex 921 Was reusable at least four cycles of adsorption-
desorption with no change in the adsorption capacity. The experiments on the real water sample fortified
with Cr(V1) indicatedd that the Capsulcyanex 921 COuld be successfully used for real sample without matrix
effects.

Keywords: Interfacial polymerization, Cyanex 921, Polymeric capsules, Adsorption, Cr(VI).
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1. GIRIS

Endiistriyel faaliyetlerin son yillarda gittik¢e artan bir hizla gelismesiyle birlikte,
cevre kirliligi de hizla artmaktadir. Su kirliligi, ¢evre sagligin1 olumsuz yonde etkileyen
kirlilik tiirleri arasinda onemli bir yer tutmaktadir. Bu sebepten dolayi, su kirliligine
sebep olan kirletici tiirlerin giderimi arastirmacilarin ilgisini gekmeye devam etmekte ve
bu konudaki caligmalar siirdiiriilmektedir. Su kirliligine sebep olan kirleticiler arasinda
dikkat ¢ceken tiirlerden birisi de kromdur.

Cesitli endiistriyel faaliyetler kapsaminda kromun kullanilmas1 ve bu faaliyetler
sonucunda olusan atiklarin aritilmadan desarji, toksik ozellige sahip bu kirleticinin
cevreye yayllmasina sebep olmaktadir. Krom, cevre ortaminda farkli oksidasyon
basamaklarinda bulunabilmektedir. Bu oksidasyon basamaklari arasinda en yaygin
olanlar1 Cr(Ill) ve Cr(VI) olmakla birlikte, Cr(VI) daha toksik 6zellik gostermektedir.
fgme sular i¢in maksimum kabul edilebilir Cr(VI) konsantrasyonu 0.05 mg/L iken,
atiksularda desarj limiti 0.1 mg/L olarak belirlenmistir (USEPA, 1990). Bu sebeplerden
dolay1, su ortamindan Cr(VI)’nin giderilmesi ile ilgili ¢alismalar devam etmektedir.

Sivi-sivi ekstraksiyon yontemi, sulardaki kirleticilerin giderimi igin kullanilan
geleneksel teknikler arasinda yer almaktadir (Venkateswaran ve Palanivelu, 2004).
Ancak, bu yontemin, faz ayriminin zor ve zaman alict olmasi, fazla miktarda organik
¢oziicli kullanim1 gibi bazi dezavantajlarindan dolay1 son yillarda alternatif teknikler
gelistirilmistir (Ozcan ve ark., 2010). Bu alternatif teknikler arasinda yer alan polimerik
kapsiil veya enkapsiilasyon teknigi son yillarda olduk¢a dikkat c¢ekmektedir. Bu
teknikte, kirleticiyi giderecek olan madde faz inversiyonu ile polimerik bir destek
maddesine tutturulmaktadir. Bu sayede, sivi-sivi ekstraksiyon tekniginde karsilasilan
dezavantajlar ortadan kaldirilmaktadir. Literatiirde yer alan ¢alismalardan hareket ile
polimerik kapsiillerin genelde sivi bir ticari ekstraksiyon maddesi kullanilarak
hazirlandigimi ifade etmek miimkiindiir (Barassi ve ark., 2009; Ozcan ve ark., 2010).
Buna karsilik, faz inversiyonu teknigi ile elde edilen polimerik kapsiillerin en 6nemli
dezavantaji ise kirleticiyi giderecek olan maddenin (ekstrakttant) polimerik yapidan
uzaklagmasi, kullanilma dongii sayisinin az olmasi ve endiistriyel dlgekte kullanim
potansiyellerinin diisiik olmasidir.

Bu c¢alismada, faz inversiyonu tekniginin bu dezavantajim1 ortadan kaldirmak
icin ara ylizey polimerizasyon tekniginin polimerik kapsiile uygulanmasi, bu sayede
kirleticiyi giderecek maddenin daha kararli bir sekilde polimerik yapiya baglanmasi

amaclanmistir. Boylece elde edilecek polimerik kapsiiliin daha uzun siire kararli bir



sekilde kullanilabilme 6zelliginin gelistirilmesi planlanmistir. Polimerik yapi olarak,
polisiilfon kullanilmistir. Polimerik yapiya arayiizey polimerizasyonu ile immobilize
edilecek madde olarak, 6zellikle Cr(VI)’nin ekstraksiyonunda kullanilabilen ticari bir
ekstraktant olan Cyanex 921 se¢ilmistir. Baska bir ifade ile polimerik kapsiillerin
yiizeyine ara-yiizey polimerizasyonu ile Cyanex 921 immobilize edilmis ve kapsiiller
aktive edilmistir. Elde edilen aktive edilmis kapsiiller karakterize edilmis ve kesikli

adsorpsiyon teknigine gore Cr(VI) gideriminde kullanilma potansiyelleri arastirilmistir.

1.1. Cahismanin Amaci

Tezin amaci, Cyanex-921’in araylizey polimerizasyonu ile polisiilfon kapsiillerin
yiizeyine immobilize edilmesi ve bu sekilde aktive edilmis polimerik kapsiiller ile
Cr(VI)’nin su ortamindan giderilmesidir. Cyanex 921’in ara yiizey polimerizasyon
teknigine gore polisiilfon yiizeyine immobilizasyonu TGA, SEM-EDX tekniklerinden
ve Nj-adsorpsiyon Olgiimleri sayesinde belirlenen BET yiizey alani-toplam gdzenek
hacimlerinin  belirlenmesinden  yararlanilarak ~ gerceklestirilen  karakterizasyon
calismalar1 ile incelenmistir.  Giderim ¢aligmalarinda, Cr(VI) i¢in 6n denemeler
yapilmistir. Daha sonra, Cr(VI) 6zelinde, Cyanex-921 miktari, ¢ozelti pH’1, temas siiresi
ve kirletici konsantrasyonunun etkisi dikkate alinarak adsorpsiyona dayali giderim
caligmalar1 yapilmistir. Ayrica, gercek numune olarak, fortifiye edilmis mineral su
kullanilarak optimum deneysel sartlar altinda aktive edilmis kapsiillerin giderim verimi

de aragtirilmistir.

1.2. Calismanin Onemi

Cr(VI)’nin su ortamindan uzaklastirilabilmesi i¢in kullanilan teknikler arasinda,
adsorpsiyon, solvent ekstraksiyonu, iyon degistirme, membran-esash teknolojiler
sayilabilir. Solvent ekstraksiyonu, belirtilen bu teknikler arasinda 6zellikle endiistriyel
atiksularin aritiminda yaygin bir sekilde kullanilan geleneksel bir yontem olarak kabul
edilmektedir. Fakat, bu yontemin dezavantajlari, baz1 yeni uygulama yontemlerinin
gelismesini gerektirmistir. Bunlar arasinda yer alan ve dikkat cekici bir sekilde
uygulama imkani bulan, hedef kirletici ile etkilesen-gideren maddenin solvent icinde
¢oziilmesinden ziyade, polimerik bir destek {izerinde tutturulmasiyla elde edilen

enkapsiilasyon teknigidir. Bu teknigin kayda deger avantajlar1 arasinda organik ¢oziicii



kullaniminin yalmizca polimerik kapsiil hazirlama asamasiyla sinirlandirilmasi,
kullanilan ekstraktanta bagli olarak segici olarak kullanilabilmesi ve rejenerasyonuna
bagl olarak birka¢ dongiide kullanilabilmesidir. Bu dongii sayisinin artirilmasi, hedef
kirletici ile etkilesecek ekstraktantin polimerik destek maddesi {izerinde daha kararl bir
sekilde immobilize edilmesine baglidir. Bu husus 6nemli oldugu igin, Sekil 1.1°de
gosterildigi gibi, tez kapsaminda alternatif bir yaklagim olarak, daha once Cr(VI)’nin
solvent ekstraksiyonunda etkili bir sekilde kullanilan Cyanex-921’in arayiizey
polimerizasyonu ile polimerik destek maddesi {izerine immobilize edilmesi
hedeflenmistir. Karakterizasyon ¢aligmalar1 sonrasinda, Cr(VI)’nin su ortamindan

giderilmesinde kullanim1 incelenmistir.

(O_'\,cusu
olis, &
%(f/‘
>
Polisiifon faz Polimerik fenilen diomin TMC TGA
it W | I fenilen dia > Kapsiileyme o1 Adsorpsiyon
gozeltisi nversryonu kapsiiller gézeltisi g Cyanex 921> Kaps ¢ el g l..,(fl ]y
Sekil 1.1. Deneysel ¢alismalarin sematik gosterimi
1.3. Krom

Gri renge sahip, parlak, sert yapida olan, 7.19 g/cm’ lik yogunluga ve 51.99
g/mol mol-kiiltesine sahip olan krom, toksik 6zelligi oksidasyon seviyesine bagli olarak
degisebilen bir agir metaldir (Owlad ve ark., 2009; Kim ve ark., 2015). Krom bir¢ok
farkli sanayide kullanildig1 icin tiim diinyada giderilmesi O6nemli hale gelen bir
Kirleticidir ve sadece igme sulari ile atik sular igin degil yer alti sularinda da ciddi
miktarlarda bulunup kirlilik olusturabilmektedir (Arachchi ve Fernando, 2013).

Krom toplamda 9 farkli oksidasyon seviyesinde bulunabilmekle beraber, dogal
cevrede Cr(Ill) ve Cr(VI) halinde daha c¢ok bulunmaktadir. Cevrede dogal halde
bulunan ve toksik olmayan Cr(Ill) canlilar i¢in eser halde besi elementi vazifesi
gormektedir (OEPH, 2016; Sharma ve ark., 2008). Literatiirde biyoelement olarak da
anilan Cr(IIl) oksijenle birleserek kararli kompleksler olusturmaktadir (Giirii ve ark.,
2008). Kromun farkli oksidasyon seviyeleri arasinda yapist en az oranda bozulan tiir
olan Cr(III) birgcok ¢evresel kosulda ¢oziinmemis halde olmasindan dolayr hareketli bir

yap1 gostermez (Landrot, 2010). Boya ve deri tabaklama islemlerinde kullanilabilen



Cr(III), ayrica seker ile kolesterol degerlerini diistirmek amaciyla da saglik alaninda
kullanilmaktadir (Kumral, 2007). Cr(Ill) faydali alanlarda kullanilsa da sinir degeri
gectigi takdirde alerjik semptomlara neden olabilmektedir (Miretzky ve Cirelli, 2010).
Cr(lll) temelde Cr(OH)," ve Cr(OH), formlarinda bulunmaktadir ve belirli sartlar
altinda Cr(VI)’ya oksitlenebilmektedir (Bedemo ve ark, 2016). Cr(VI) ise tamamiyle
endiistriyel faaliyetlerden kaynaklanmaktadir. Bu endiistriyel faaliyetler genel olarak,
deri tabaklama, boya imalati, krom kaplama, demir-gelik ve seramik-cam iretimini
kapsamaktadir (Zhitkovich, 2011).

Cr(VI) genel olarak sahip oldugu yiiksek ¢oziiniirliik sayesinde ¢evrede siirekli
hareket halindedir ve ¢evre i¢in toksik, kanserojen, mutajen 6zellikler gdstermektedir
(Andreadakis ve ark., 2015). Temelde kromat (CrO,*) ve dikromat (Cr,0*) formunda
bulunabilen Cr(VI) deriye ¢ok rahat bir sekilde niifuz ederek canlilara ciddi boyutlarda
zararlar verebilmektedir (Malkoc ve ark., 2006). Cr(IIl) ise hiicrelere giris yapamaz
fakat Cr(VI)’nin indirgenmesi sonucunda hiicrelerde bulunabilmektedir (Singh, 2005).
Bu indirgenme olay1 Cr(VI)’'nin bazi tasiyici sistemler sayesinde kirmizi kan hiicreleri
tarafindan alinip, Cr(Ill)’e dontistiiriilmesi seklinde gerceklesmektedir (Bryjak ve ark.,
2016). Cr(VI) hiicreye girdigi andan itibaren DNA’nin yapisinda bozulmalara yol acar
ve bu durum, mutasyonlarin olusumuna sebebiyet vermektedir (Singh, 2005).

Cr(VI)’nin hiicreye giris mekanizmas1 Sekil 1.2°de gosterilmistir (Aycan, 2002).
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Sekil 1.2. Cr(VI)’nin hiicreye giris mekanizmasi (Aycan, 2002)

Toksik Maddeler ve Hastalik Kayit Ajanst (ATSDR), Cr(VI)’nin zararh
maddeler listesinde 16.sirada oldugunu belirtirken, Diinya Saglik Orgiitii (WHO) ise



Cr(VI)’nin kanserojen bir etkisinin oldugunu raporlarinda ortaya koymustur (Jain ve
ark., 2010). Diinya Saglik Orgiitii haricinde, Ulusal Toksikoloji Programi (NTP),
Uluslararas1 Kanser Arastirmalart  Ajanst (IARC) ve Cevre Saghg Tehlike
Degerlendirmesi Ofisi de (OEHHA) kromun insan i¢in kanserojen oldugunu belirtmistir
(Rakhunde ve ark., 2012). Amerika Cevre Koruma Ajansi (USEPA) ise Cr(VI)’y1 A
grubu kanserojen boliimiine dahil etmistir (Jain ve ark., 2009).

Insanlar, Cr(VI)’y1 biinyelerine yiyecekler, toz, hava, toprak ve igme sulari ile
almaktadirlar. Bunlarin arasinda da en ¢ok karsilasilan maruziyet yolu ise igme sularidir
(Moftat ve ark., 2018). Krom, igme sularina direkt olarak endiistriyel atiklarin ve atik
sularin bilingsizce tatli su kaynaklarina desarj edilmesi-atilmasiyla ya da topraga
dokiilen atiklarin yeralti sularina karismasi sonucu igme suyu kaynaklarina (baraj, gol,
akarsu) karismasi sonucu ulagsmaktadir. WHO, kromun olumsuz saglik etkilerini goz
ontinde bulundurarak, igme sularindaki Cr(VI) konsantrasyonu i¢in maksimum degeri

0.05 mg/L olarak belirlemistir (WHO, 2019).

1.4. Sulardan Kromun Giderilmesi I¢in Kullamlan Teknikler

Kromun su ortamindan giderilmesi i¢in kullanilan yontemler, adsorpsiyon, iyon
degistirme, coktiirme, sivi-sivi ekstraksiyon ve membran proseslerdir. Adsorpsiyon i¢in
olduk¢a fazla tlirde adsorbent madde kullanilmistir. Son yillarda o6zellikle Cr(VI)
gideriminde kullanilan adsorbent maddeler arasinda, inorganik-organik kil (Rathnayake
ve ark., 2017), Cr(VI)-baskilanmis magnetik polimer (Liang ve ark., 2017), ananas
kabugu esaslh biyogar (Shakya ve Agarwal, 2019), Fe;O,@seramtit (Niu ve ark., 2019)
ve magnetik biyocar (Liang ve ark., 2019) sayilabilir.

Sivi-s1v1 ekstraksiyon yontemi, sudaki Cr(VI)’nin giderimi i¢in kullanilan klasik
bir yontemdir. Ornegin, Venkateswaran ve Palanivelu (2004), diklorometan iginde
ekstrakttant olarak tetrabutil amonyum bromiirii ¢ozmiisler ve sudaki Cr(VI)’nin
giderimi i¢in sivi-sivi ekstraksiyon teknigini kullanmislardir. Maksimum Cr(VI)
giderimini pH 1 gibi oldukg¢a asidik sartlarda elde etmislerdir. Cr(VI) ihtiva eden
¢dziiciiniin yeniden kullanimi i¢in 0.1 M NaOH kullamlmustir. I¢inden Cr(VI) alinan
¢cOziicii tekrar oldukca verimli bir sekilde tekrar kullanilmistir. Bes kere yapilan
ekstraksiyon-0.1 M NaOH ile yikama dongiisii sonunda, kullanilan tetrabiitil amonyum

iceren ¢oziicliniin Cr(VI) giderim veriminde bir azalma olmadig: belirtilmistir. Sivi-sivi



ekstraksiyonuna dayanan bu yontemin 6zellikle krom kaplama atiksularinin aritimi igin
Onerilebilecegi ifade edilmistir.

Bir bagka ornek olarak, Agrawal ve ark., (2008), Cr(VI)’nin endiistriyel
atiksulardan giderilmesi i¢in Cyanex 923’ii kerosen icinde c¢ozmiisler ve sivi-sivi
ekstraksiyon yontemini kullanmislardir. Mineral asit tiirlerinin (HC1, HNO3 ve H,SO,),
Cyanex 923 miktarinin, sicakligin, su/organik faz orani gibi deneysel parametrelerin
Cr(VI) ekstraksiyon verimine etkilerini incelemislerdir. En yiiksek ekstraksiyonun HCI
asitli ortamda pH 0.54’te elde edildigi belirtilmistir. Cr(VI) konsantrasyonu arttikca
ekstraksiyon veriminin azaldigini, buna karsilik Cyanex miktarinin artmasiyla Cr(VI)
ekstraksiyon yiizdesinin arttigini ifade etmislerdir. Ayrica, sicaklik yiikseldik¢e giderim
veriminin diistiigli rapor edilmistir. Cr(VI) ile doymus c¢oziicliniin 1 M NaOH ile
yikanarak tekrar kullanilabildigi ve farkli tiirdeki metallerin Cr(VI) giderimine dnemli
bir olumsuz etkisinin olmadigi belirtilmistir.

Kimyasal ¢oktiirme yontemi, agir metalleri ve daha baska bir¢ok kirleticiyi
gidermek icin kullanilmaktadir ve bu proses dort adimda gergeklestirilmektedir. ilk
olarak koagiilant(lar) suya eklenmekte (pihtilastirma), sonrasinda pH ayarlamasi
yapilmaktadir. Piht1 haline gelen kirleticinin floklar haline gelmesi i¢in flokiilasyon
islemi uygulanmaktadir. Daha sonra asili haldeki kirleticilere sedimantasyon uygulanir
ve aritimi yapilan ¢ozeltinin ya da suyun igindeki kirleticiler tabana dogru ¢okelirler.
Son olarak kirleticinin su / ¢ozelti’den ayrildig1 kati-sivi faz ayrimi gerceklesmektedir
(Ojovan ve ark., 2019). Cr(VI)’nin ¢oktiirme yontemi ile sudan ayrilmasi i¢in 6ncelikle
Cr(Ill)’e indirgeme, sonrasinda ¢okeltme islemi uygulanmaktadir (Long ve ark., 2017).
Genel olarak, membran proseslerinde farkli tiirde membran ve isletme sartlar1 ile Cr(VI)
giderimi  yapilabilmekle beraber, enerji gereksinimi bir dezavantaj olarak
degerlendirilmektedir. Sudaki kromun gideriminde kullanilan yontemlerinin avantajlar

ve dezavantajlar1 Cizelge 1.1°de 6zetlenmistir.



Cizelge 1.1. Sudaki kromun gideriminde kullanilan yontemlerinin avantajlar1 ve dezavantajlari

Yontem Avantajlari-Dezavantajlari Kaynak
Adsorpsiyon e Giderim biiyiik bir yiizey alaninda gergeklesir ve Laboy- Nieves ve ark. (2010)
genel olarak ekonomik bir yontemdir,
o {lave kimyasal ihtiyaci yoktur, Naushad (2018)
o Aktif karbon esasli baz1 adsorbetlerin fiyatlar: Laboy- Nieves ve ark. (2010)
yiiksek olabilir,
o Anyonik ve katyonik krom tiirleri i¢in pH Sharma ve ark. (2008)
ayarlamasi gerektirir.
fyon e Ppb ve daha biiyiik konsantrasyonlar igin Laboy- Nieves ve ark. (2010)
degisimi uygulanabilir,
o Kimyasal madde-¢dzelti kullanimi daha diisiik Laboy- Nieves ve ark. (2010)
orandadir,
e isletme giderleri yiiksektir, Laboy- Nieves ve ark. (2010)
¢ pH ayarlamasi gerektirir, McNeill ve ark. (2012)
o Recine kapasitesi doldugunda rejenerasyon Sharma ve ark. (2008)
gerektirir.
Kimyasal ¢ Yiiksek konsantrasyondaki kirleticiler igin Laboy- Nieves ve ark. (2010)
¢Oktiirme oldukga etkilidir,
o Coktiirlicli kimyasal gerektirir,
e Proses sonunda kirleticileri daha konsantre halde
ihtiva eden fazla miktarda ¢camur olusur.
Membran e Proses icin kiigiik alana ihtiya¢ duyulur, Wang ve ark. (2016)
prosesleri e Giderim verimleri yiiksektir, Hlihor ve ark. (2009)
e Ik yatirim ve isletme maliyeti yiiksektir, Kaprara ve ark. (2013)
e Membranlarin kirlenme sorunlari ile sik¢a Sharma ve ark. (2008)

karsilasilmaktadir.




2. KAYNAK ARASTIRMASI

Sivi-siv1 ekstraksiyon, sulardaki hem organik hem de inorganik Kkirleticilerin
giderimi i¢in kullanilan geleneksel bir tekniktir. Ancak, bu teknigin, emiilsiyon
olusumu, ¢ok miktarda ¢oziicii kullannmi ve diisilk miktarlardaki kirleticiler igin
ekonomik olmamasi gibi dezavantajlari bulunmaktadir (Venkateswaran ve Palanivelu,
2004). Bu dezavantajlarindan dolayi, sivi-sivi ekstraksiyon teknigine alternatif olarak
son yillarda gelistirilen ve ekstraksiyon ajaninin bir polimerik yapidaki bir destek
maddesine immobilize edilmesi ile olusturulan teknikler kullanilmistir. Bu teknikler,
destekli sivi membran (Swain ve ark., 2015), solvent emdirilmis regine (Burghoff ve
ark., 2010), aktive edilmis kompozit membran (Arslan ve ark., 2009) ve polimerik
kapsiil (Ozcan ve ark., 2010; Kazak ve ark., 2015) olarak siralanabilir.

Polimerik kapsiiller sulu ¢ozeltilerden metallerin giderilmesi ve/veya metallerin
geri kazanilmasi amaciyla kullanilmaktadir. Polimerik kapsiiller, giderilmek istenen
metal ile etkilesebilen ekstraktantin polimerik yapidaki bir destek maddesine genel
olarak faz-inversiyon teknigi ile tutturulmasiyla elde edilmektedir. Bu kapsiillerin en
onemli istiinliikleri, su ortamindan kolay bir sekilde ayrilmasi, daha az miktarda
¢oziiciiye ihtiya¢ duyulmasidir (Ozcan ve ark., 2010).

Ochoa  ve ark. (2006) lizerlerinde Aliquat-336 tutturulmus
polistilfon/polivinilpirolidon esasli polimerik kapsiiller ile sulu ¢ozeltiden Cr(VI)’nin
sorpsiyonunu arastirmislardir. 2:1 oraninda polisiilfon/polivinilpirolidon ve Aliquat-336
iceren kapsiillerin maksimum Cr(VI) sorpsiyon perfomansini gosterdikleri belirtilmistir.
1 saatlik denge siiresi sonunda Cr(VI)’nin, % 92’lik bir verimle sulu ¢ozeltiden alindig:
belirtilmistir.

Bari ve ark. (2009) polisitren esasli polimerik kapstillerin tizerine Cyanex 272’yi
faz inversiyonu ile kaplamislar ve elde ettikleri kapsiilleri sulu ¢ozeltilerdeki Cu(Il),
Zn(II), Fe(Ill) ve Ni(II)’nin ekstraksiyonu i¢in kullanmislardir. Elde edilen kapsiillerin
yiizey morfolojilerinin SEM ile incelenmesi sonucunda, Cyanex 272 kapli kapsiillerin
yiizeyinin daha diizglin bir yapida oldugunu, Cyanex 272 icermeyen kapsiillerin ise
daha kirilgan bir yapida olmalarindan dolay: yiizeylerinde bozuk ve kirik bolgelerin
bulundugu belirtilmistir. Kapsiil boyutlarinin, prosediirde uygulanan karistirma hizina
ve polimer miktarina bagl olarak degistigi belirtilmistir. Kesikli denemelerde, Cyanex
272 tutturulmus kapsiiller ile ¢ozelti pH’sina bagl olarak, Cu(Il), Zn(II), Fe(Ill) ve
Ni(II)’nin se¢imli bir sekilde ekstrakte edildigi, siirekli denemelerde de Cu(II)’nin



Zn(Il) ve Ni(I)’den basarili bir sekilde ayrildig: ifade edilmistir. Metaller ile doygun
hale gelen kapsiillerin 0.1 M ve 0.5 M H,SO, ile rejenerasyonu sonunda tekrar
kullanilabilir 6zellikte olduklar: belirtilmistir.

Ozcan ve ark. (2010), sulu ¢ozeltiden Cr(VI)’nin giderilmesi i¢in Cyanex-923
iceren polisiilfon esasli kapsiilleri kullanmislardir. FT-IR, TGA ve SEM teknikleri ile
yapilan karakterizasyon caligmalar1 sonucunda, Cyanex-923’iin basarili bir sekilde
kapsiil yiizeyine tutturuldugu belirtilmistir. Kesikli denemeler sonucunda, en yiiksek
Cr(VI) gideriminin, Cyanex-923/polisiilfon oraninin 1/1 ve pH’nin 1 olmasi halinde
elde edildigi belirtilmistir. Denemelerde dengeye gelme siiresinin 30 dakika oldugu ve
kinetik analizlerde sorpsiyon verilerinin pseudo-ikinci-dereceden kinetik modeli ile
daha iyi ifade edildigi gosterilmistir. Izoterm analizleri sonucunda, sorpsiyon verilerinin
Redlich-Peterson ve Langmuir izoterm modelleri ile daha uygun bir sekilde ifade
edildigi ve Langmuir sorpsiyon kapasitesinin 0.430 mmol/g oldugu sonucuna
vartlmistir. Ayrica, hazirlanan Cyanex-923 igeren polimerik kapsiilin Cr(l111), Ni(ll),
Cu(Il), Zn(Il), Cd(Il), Co(Il) ve Pb(Il) iyonlarinin bulundugu ¢ozelti ortaminda
Cr(VI)’ya karsi secici bir sekilde davrandigi belirtilmistir.

Kazak ve ark. (2015), faz inversiyon teknigi ile hazirlanan, Cyanex 272 igeren
polimerik kapsiillerin Co(II)’nin sulu ¢ozeltiden adsorpsiyonu igin kullanilma
potansiyelini aragtirmiglardir. Polimerik kapsiillerin {izerinde Cyanex 272’nin
immobilizasyonu, FT-IR, TGA, SEM-EDX analizleri ile teyit edilmistir. Cyanex
272°nin en yiiksek enkapsiilasyon oraninin %7.2 oldugu belirtilmistir. Kesikli
adsorpsiyon denemeleri ile en yiiksek giderimin %2 Cyanex 272 igeren immobilizasyon
cozeltisinin kullanilmas1 halinde ve pH 8.’de gergeklestigi belirtilmis ve giderim
mekanizmas1 iyon-degisimi ve selat-olusma prensipleri ile agiklanmistir. Dengeye
gelme siiresinin 120 dakika ve Langmuir adsorpsiyon kapasitesinin 2.012 mg/g oldugu
ifade edilmistir. U¢ adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiinden sonra giderim kapasitesinde
onemli bir degisikligin olmadigr ve Co(Il) yaninda Ni(Il), Cd(II), Pb(Il) gibi diger
iyonlar igin segicilik siralamasinin Co(II) = Ni(Il) > Cd(Il) > Pb(Il) seklinde oldugu
belirtilmistir.

Bu caligmalar disinda, kati haldeki bir adsorbentin polimerik yapiya immobilize
edilmesi ve bu sekilde bir kompozit malzeme hazirlanarak giderim caligmalarinda
kullanilmas1 iizerine yapilan calismalarin oldukca sinirli sayida oldugu goriilmiistiir.
Ornegin, (Ma ve ark., 2011), zirkonyum fosfat1 polisiilfon kapsiile faz inversiyonu

yontemi ile immobilize etmislerdir. Hazirlamis olduklar1 kapsiilii, sudaki Pb**’nin
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gideriminde adsorbent madde olarak kullanmiglardir. Kapsiiliin karakterizasyonunu
DTA-TG, XRD, BET ve SEM teknikleri ile gerceklestirmislerdir. Kesikli adsorpsiyon
teknigi ile Pb?* giderim ¢alismalar1 sonucunda, giderimin iyon degisimi mekanizmasina
gore gergeklestigini ve giderimin ortamdaki Na* ve K" iyonlarindan ¢ok az miktarda
etkilendigini ifade etmiglerdir. Hazirlanan kapsiiliin adsorpsiyon kapasitesinde bir
azalma olmadan 6 defa Pb** gideriminde kullamlabildigini belirtmislerdir. Bir diger
calismada, (Ma ve ark., 2013) faz inversiyonu teknigi sayesinde grafit nanotabakalari
polisiilfon kapsiil yapisina immobilize ederek hazirladiklart kompozit adsorbenti
sulardaki fenol gideriminde kullanmislardir. Hazirlamis olduklar1 kompozit malzemeyi,
yiizey alanmi belirleyerek (6.721 m?g), SEM goriintiileri ve TGA analizleri ile
karakterize etmislerdir. Sonu¢ olarak, kompozit malzemenin kolay bir metot ile
hazirlanabildigini, adsorpsiyondan sonra sudan ayirma isleminin kolay oldugunu tespit
etmisler ve pH 9’a kadar olan genis bir pH araliginda fenol gideriminde verimli bir
sekilde kullanilabildigini (100 mg/L fenol i¢in g=3.5 mg/g), 24 saat slirede adsorpsiyon
dengesine ulasildigini ve adsorpsiyon verilerinin Freundlich izoterm modeline daha iyi
uydugunu goéstermislerdir. Smirli sayidaki bu c¢alismalardan hareket ile proje
kapsaminda, kirmizi ¢amur-polisiilfon kompozit kapsiil ilk defa hazirlanmis ve sudaki
flortiriin gideriminde kullanilmustir.

Kazak ve ark. (2016), aliiminyum {iretimi sonucu atik olarak ortaya c¢ikan
kirmiz1 ¢camuru, polisiilfon kapsiil yapisina faz inversiyonu teknigine gore katkilamiglar
ve sulardaki floriiriin 6zellikle siirekli adsorpsiyon teknigi ile giderimi i¢in kompozit bir
adsorbent elde etmislerdir. Elde edilen kompozit kapsiiller, TGA, FT-IR, SEM ve BET
teknikleri ile karakterize edilmistir. ilk olarak kesikli denemeler yapilmis ve floriir
giderimi i¢in en yiiksek sonucun, kirmizi ¢amur:polisiilfon oran1 1:1 olan kapsiil ile ve
pH 3.2-4.7 aralifinda elde edildigi belirtilmistir. Dengeye gelme siiresinin 30 dakika
oldugu goriilmiis ve kinetik analizleri sonuglar1 pseudo-ikinci derece yalanci kinetik ve
partikiil i¢i difiizyon modelleri ile izah edilmistir. Izoterm analizleri sonucunda,
adsorpsiyon verileri ile en iyi uyumun Freundlich ve Redlich-Peterson modelleri ile elde
edildigi belirtilmistir. Adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiiniin giderim kapasitesinde bir
degisiklik olmadan iki kere yapilabildigi ve nihai konsantrasyonu 10 mg/L olacak
sekilde floriir ilave edilen gercek mineral sudaki miktarin hem kesikli hem de siirekli
adsorpsiyon  sistemleri ile WHO tarafindan Onerilen maksimum floriir

konsantrasyonunun (1.5 mg/L) altina diisiiriildiigii sonucuna varilmaistir.
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3. MATERYAL VE YONTEM
3.1. Kullanilan Kimyasal Maddeler

Deneysel calismalarda kullanilan kimyasal maddeler analitik safliktadir.
Polisiilfon Aldrich (Steinheim, Germany) firmasindan temin edilmistir. Etanol, N,N-
dimetilformamid (DMF), sodyum dodesil siilfat, 1,3-fenilendiamin (PDA), n-hekzan,
1,3,5-trimezoilkloriir (TMC), hidroklorik asit, sodyum kloriir, sodyum hidroksit ve
potasyum kromat Merck (Darmstadt, Germany) firmasindan temin edilmistir. Polimerik
kapsiillerin aktivasyonunda kullanilan ve yapisal formiilii Sekil 3.1.’de verilen Cyanex

921 ise CYCTEC firmasindan (Canada) temin edilmistir.

CH:

PRI

CH: CH:

Sekil 3.1. Cyanex 921’in yapisal formiili

3.2. Polimerik Kapsiillerin Hazirlanmasi

Polimerik kapsiillerin hazirlanmasi i¢in Kazak ve ark. (2016)’nin kullandigi
metot uygulanmistir. Bu metotta dispers faz ve siirekli faz kullanilmistir. Dispers faz,
1.2 g polisiilfonu 16 mL N,N-dimetilformamid (DMF) i¢inde ¢ozerek elde edilmistir.
Stirekli faz ise, etanol:su (1:1, v:v) karigiminda kiitlece %0.5 sodyum dodesil siilfatt
cozerek olusturulmustur. Hazirlanan dispers faz, siirekli faz i¢ine siringa ile (1 mm ug
capinda) damlatilarak faz inversiyonu gergeklestirilmis ve polimerik kapsiiller elde
edilmistir. Strekli fazdan filtre kagidi yardimiyla ayrilmis olan kapsiiller saf su ile

birka¢ kez yikandiktan sonra 3 saat siireyle saf su i¢cinde bekletilmistir. Daha sonra,
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kapsiiller 25 °C’de etiivde kurutularak, “Kapsiilgjan” olarak sembolize edilen, Cyanex

921 ile aktivasyona hazir halde olan polisiilfon esasli kapsiiller elde edilmistir.

3.3. Cyanex 921’in Arayiizey Polimerizasyonu ile Kapsiillere Immobilize Edilmesi

Araylizey  polimerizasyonu ile Cyanex 921'in  kapsiil yiizeyinde
immobilizasyonu i¢in Arslan ve ark. (2009)’nin belirttigi ve sematik olarak Sekil 3.2’de
gosterilen metot kullanilmistir. Bu metotta, polisiilfon esash kapsiiller 1,3-fenilendiamin
(PDA) sulu ¢ozeltisi iginde 5 dakika siire ile bekletilmistir. Bu sekilde PDA igeren
kapsiiller daha sonra 5 dakika siire ile 1,3,5- trimezoilkloriir (TMC) ve belirli
konsantrasyonda Cyanex 921 igeren n-hekzan fazina daldirilarak ara yiizey
polimerizasyonu gerceklestirilmistir. Amin ve asit kloriir arasindaki reaksiyon ile,
polisulfon destek maddesi {iizerinde Cyanex 921 igeren poliamid tabakasi
olusturulmustur. Bu asamadan sonra elde edilen kapsiiller etiivde (60 °C’de) 30 dakika
stireyle bekletilmis ve aktive edilmis polimerik kapsiiller kullanima hazir hale
getirilmistir. Elde edilen kapsiiller “Kapsiilcyanex-021” ile sembolize edilmistir. Her bir
asamada kapsiil yiizeyindeki ¢ozelti fazlaliklar1 saf su ile yikanarak uzaklastirilmistir.
PDA ¢ozeltisi, 50 mL saf suda, 3 g PDA ve 0.01 g sodyum dodesil siilfat’in
¢oziilmesiyle hazirlanmistir. TMC ¢ozeltisi ise 0.04 g TMC ve belirli miktarda Cyanex

921’in 50 mL n-hekzan i¢inde ¢oziilmesiyle hazirlanmistir.

poliamid
tabakas:

° " -~
~P0/fs‘-//r '}\F " r°~ polimerik kopsdl ~ A = b N\
o, Wwo™ .9 lo] . 11
Y LA 4 araylizey m adsorpsiyon
B 57 e e e » /o sersrerinnde NI A > "o_ P ytad i) RS CF(VI)
1;\(\"_ . o o\ polimerizasyonu fSIB\ denemeleri
o7

3 Ferslen diomin ¢oxeltisi TME « Cyanex 921 gozeltisi
& (5 dokike) {5 dakika)

Sekil 3.2. Arayiizey polimerizasyonu ile Cyanex 921’in polimerik kapsiil ylizeyine immobilizasyonunun
sematik gosterimi
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3.4. Karakterizasyon Calismalari

Termal gravimetrik analizler (TGA) 40-900 °C araliginda 10 °C/dakika sicaklik
artisinda 20 mL/dakika akis hizindaki argon atmosferinde Setaram marka cihaz ile
gerceklestirilmistir. Kapsiillerin ylizey goriintiileri ve yiizeylerindeki element miktarlari
sirastyla SEM (JEOL 5600-LU) ve EDX dedektorleri ile incelenmistir. BET yiizey
alanlar1 (Quantachrome Quatrasorbevo) marka cihaz ile 77 K’de N, adsorpsiyonu ile
tayin edilmistir. Hazirlanan kapsiillerin gaplar1 15 adet kapsiil ele alinarak dijital

kumpas (Mitutoyo) ile belirlenmistir.

3.5. Cr(V]) giderimi icin 6n denemeler

Hazirlanan  kapsiillerin ~ Cr(VI)’ya  karst  adsorpsiyon  davraniginin
belirlenebilmesi icin 6n denemeler yapilmistir. Cr(VI) giderimi igin yapilan o6n
denemelerde, Cr(VI) ¢ozeltisinin konsantrasyonu 2x10* M (=10 mg/L), adsorbent
konsantrasyonu %3’liilk Cyanex 921 igeren dispers faz ile hazirlanan adsorbentten 2
g/L, karistirma hizt olarak 150 rpm ve temas siiresi olarak 2 saat alinarak kesikli

sistemde Cr(VI) giderim 6n denemeleri yapilmistir.

3.6. Cr(VI]) giderimi icin kesikli adsorpsiyon denemeleri

Kesikli adsorpsiyon denemelerinde istenilen konsantrasyondaki Cr(VI)
cozeltileri, 1000 mg/L’lik stok ¢ozeltinin seyreltilmesi ile hazirlanmistir. Cozeltilerin
pH’s1, 0.1 M NaOH ve 0.1 M HCI ile ayarlanmistir. Adsorpsiyon denemelerinde, tiim
¢ozeltilerin iyonik siddeti NaCl ile 0.01 M’a sabitlenmistir. Denemelerden 6nce 0.25 g
kuru haldeki kapstiller, 150 rpm’de 1 saat boyunca saf su ile muamele edilmistir. Daha
sonra kapstiller bilinen konsantrasyondaki 25 mL Cr(VI) ¢ozeltisine eklenmis ve 25
°C’de 150 rpm sabit hizda belirli bir siire karigtirilmistir. Adsorpsiyon denemeleri
sonunda, kapsiiller filtrasyon ile ¢ozeltiden ayrilmis ve ¢ozeltide kalan Cr(VI) miktari
UV spektrofotometre (Hach Lange) ile 363 nm’de tayin edilmistir (Karademir, 2016).

Kapsiil tarafindan adsorplanan Cr(VI) miktar1 asagida belirtilen esitlik (3.1) ile

hesaplanmustir.

g= (Co-Ce) xV/m (3.1)
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Burada, q: adsorplanan Cr(VI) miktarint (mmol Cr(VI)/g-kapsiil), Co:
baslangigta ¢6zeltinin Cr(VI) konsantrasyonunu (mg/L), Ce: deney sonunda (dengeye
ulastiktan sonra) ¢ozeltide kalan Cr(VI) konsantrasyonunu (mg/L), V: ¢bzelti hacmini
(L), m: kuru haldeki kapsiil miktarin1 ifade etmektedir. Cr(VI) giderimine, ¢ozeltinin
baslangi¢ pH’simin (pH=1.0-7.0), dispers fazdaki % Cyanex miktarimin (0.5-10), temas
stiresinin (5-180 dakika), baslangi¢ Cr(VI) konsantrasyonunun (0.1-1.15 mmol/L) etkisi
incelenmistir. Bunun disinda, e¢lde edilen Kkapsiilin rejenerasyonu-yeniden
kullanilabilirligi yaninda, kalsiyum, magnezyum, sodyum, potasyum, bikarbonat, kloriir
ve siilfat gibi iyonlar1 iceren ger¢ek su numunesinden Cr(VI) gideriminde

kullanilabilirligi de incelenmistir.
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4. BULGULAR VE TARISMA
4.1. Karakterizasyon calismalari

Kapsiilgiank ve %8’lik Cyanex 921 igeren dispers faz ile hazirlanan Kapsiilcyanex
921°’in 40-900 °C araligindaki termal davranislar1 Sekil 4.1.’de gdsterilmistir. Sekil 4.1
incelendiginde, Kapsiilgjank icin, 460-600 °C araliginda gdzlenen kiitle kayb: polisiilfon
yapisindaki ugucu tiirlerin kaybindan ileri gelmektedir (Ball ve Boettner, 1972; Kazak
ve ark., 2015). Blank kapsiilden farkl1 olarak, Kapsiilcyanex 921 1¢in iki farkl kiitle kaybi
bolgesi goriilmektedir. Birincisi, 460 °C’den énce meydana gelen %5.5°lik kiitle kayba,
digeri ise blank kapsiilde oldugu gibi 460 °C’den sonra meydana gelen kiitle kaybidir.
Birinci bolgede meydana gelen kiitle kaybi kapsiil iizerine immobilize edilmis Cyanex
921’in yapidan uzaklagmasina atfedilebilir. Bu oran, blank kapsiil lizerine immobilize
edilmis Cyanex 921 miktarinin 55 mg/g oldugunu gostermektedir. Genel olarak, TGA
sonuglar;, Kapsiilcyanex 921’in istenilen bir termal kararhiliga sahip oldugunu

gostermektedir.

)
460 C

Katle kaybi, %

N Y ) et (e [N A B e Kp ey Ao ey |
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900

Sicaklik, C

Sekil 4.1. Kapsiilgjank ve %8 Cyanex 921 igeren dispers faz ile hazirlanan Kapsiilcyanex g21’in termal
davraniglar
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Sekil 4.2°de verilen SEM goriintiilerinden polisiilfon kapsiiliin ve Kapsiilcyanex
921 yiizeylerinin birbirinden farkli oldugu gorilmektedir. Bu farklilik, arayilizey
polimerizasyonunun etkisi ile polyamid ve Cyanex 921’in baglanmasina atfedilebilir.
Ayrica, kapsiillerin ylizeylerindeki elementlerin dagilimlar1t EDX haritalama yontemiyle
incelenmistir. Elde edilen sonuclar sirasiyla Sekil 4.3 ve 4.4.’te gosterilmistir. Cyanex
921 kullanilmadan araylizey polimerizasyonu ile hazirlanan blank kapsiil yilizeyinde
polisiilfon orijinli C, O, S elementlerinin ve bunlara ilave olarak poliamid tabakasindan
kaynaklanan N elementinin bulundugu tespit edilmistir. Bu durum polisiilfon esaslh
kapsiiliin ylizeyinde araylizey polimerizasyonu ile poliamid tabakasinin olustugunu
kanitlamaktadir (Sekil 4.3). Cyanex 921 kullanilarak hazirlanan Kapsiilcyanex 921
yiizeyinde ise tiim bu elementlere ilave olarak P elementinin de bulundugu goriilmiistiir.

Bu durum, Cyanex 921’in araylizey polimerizasyonu ile kapsiil yiizeyine basarili bir

sekilde immobilize edildiginin gostergesidir (Sekil 4.4).

N b -
0 . : '~
. ! N : 5\ A
Tw T ey mne mmy e = dey
4 WO T8 rem IPctes 33pA i WO« 38w 1 Prokee = SOpA

° 5 i i ° ol TR0 pags 000kx
- WO 780 1 Probe = 100 pA - WO 7 Dewn 1 Pobe = 100 pA

Sekil 4.2. Polisiilfon kapsiil (a,b) ve Kapsiilcyanex 921’in (¢,d) yiizeylerinin SEM gériintiileri
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Sekil 4.3. SEM-EDX haritalama yontemi ile Kapsiilgjank ylizeyindeki elementel dagilimlar (C,0,S,N)
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Sekil 4.4. EDX haritalama yontemi ile Kapsiilcyanex g21 ylizeyinde elementel dagilimlar (C,0,S,N,P)
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Dispers fazdaki farkli miktarlarda Cyanex 921’in kullanilmasiyla elde edilen
kapsiillerin boyutlari, ylizey alanlar1 ve toplam goézenek hacimleri Cizelge 4.1°de
verilmistir. Bu sonuglardan hareket ile Kapsiilgank ve dispers fazda farkli Cyanex
miktarlar ile hazirlanan Kapsiilcyanex 921’lerin boyutlar: arasinda énemli bir farklilik
olmadigi ifade edilebilir. Kapsiilgjank’in yiizey alani dikkate alindiginda, dispers fazdaki
Cyanex 921 miktan arttikca yiizey alaninda ¢ok kiigiik de olsa bir miktar azalmanin
oldugu belirtilebilir. Bosluk hacimleri dikkate alindiginda da benzer bir egilim oldugu
gorilmektedir. Bu sonug, dispers fazdaki Cyanex 921 miktarinin artmasiyla birlikte
immobilize olan Cyanex 921 miktarin arttig1 ve buna bagl olarak kapsiil yiizeyindeki
gbzeneklerin kapanmasina baglanabilir.

Cizelge 4.1. Dispers fazdaki farkli miktarlarda Cyanex 921’in kullanilmasiyla elde edilen kapsiillerin
boyutlari, yiizey alanlar1 ve toplam gdzenek hacimleri

Dispers fazdaki Cyanex 921 Kapsiil ¢ap1, mm BET yiizey alani, Toplam gozenek
miktar1, % m?/g hacmi, cm®/g
0 (Blank kapsiil) 2.47+0.09 2.847 0.0173

0.5 2.54+0.09 2.791 0.0159

15 2.48+0.08 2.785 0.0132

8 2.43+0.06 2.714 0.0109

4.2. Adsorpsiyon Denemeleri

4.2.1. Cr(VI) 6n denemeleri

Cr(VI) giderimi igin yapilan 06n denemelerde, Cr(VI) ¢ozeltisinin
konsantrasyonu 0.192 mmol/L (10 mg/L), adsorbent konsantrasyonu %3’liik Cyanex
921 igeren dispers faz ile hazirlanan adsorbentten 2 g/L, karistirma hizi olarak 150 rpm,
temas siiresi olarak 2 saat alinarak kesikli sistemde elde edilen giderim ise %45(%£3)
olarak tespit edilmistir. Kapsiilcyanex 921 1le elde edilen bu giderim verimleri, Cr(VI)’nin
Cyanex 921 immobilize edilmis kapsiil ile su ortamindan giderilebilecegi sonucuna
ulagtirmistir. Buna ilave olarak, Kapsiilgank ile yapilan denemelerde ise Cr(VI) i¢in
giderimin <%>5 oldugu tespit edilmistir. Bu orandan hareket ile Kapsiilgjank ile elde

edilen bu giderimin yalnizca fiziksel tutunmadan kaynaklandig: diistiniilmektedir.
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4.2.2. Cr(VI) giderim denemeleri

4.2.2.1. Dispers faz Cyanex 921 miktarmn etKisi

Dispers faz ¢ozeltisinin Cyanex 921 miktar1 %0.5, %1.5, %3, %5, %8 ve %10
olacak sekilde ayarlanarak Kapsiilcyanex 921’ler hazirlanmis ve Cr(VI) giderim verimine

olan etkileri incelenmistir. Elde edilen sonuglar Sekil 4.5’te verilmistir.

0,08 -

L] L] L] ] 1

0 2 4 6 8 10 12

Cyanex miktari, %

Sekil 4.5. Dispers faz Cyanex 921 miktarinin Cr(VI) giderimine etkisi (Deneysel sartlar: Cr(VI)
konsantrasyonu: 0.192 mmol/L, pH=1, siire: 120 dakika, kapsiil miktar1: 2 g/L, karistirma hizt: 150 rpm,
sicaklik 25 °C)

Sekil 4.5’te goriildiigii gibi, dispers fazdaki Cyanex 921 miktarinin %8’e kadar
artmasiyla giderimin arttig1, %8’den daha biiyiik konsantrasyonda (%10) ise giderim
veriminin kararli hale ulastigi-giderimde ilave bir artisin olmadigi tespit edilmistir. Elde
edilen sonug, Cyanex 921 ile Cr(VI) arasinda olusan kompleks stokiyometrisinin 1/1
oraninda olmasina baglanabilir (Ahmed ve ark., 2016). Diger bir ifade ile, Cyanex 921
miktarinin artmasi, olusacak Cr(VI) kompleks miktarinin da artmasina, dolayisiyla
giderimin artmasma katkida bulunmustur. Hazirlanan Kapsiilcyanex 921 1le Cr(VI)’nin
giderildigi adsorpsiyon sonrasi EDX haritalama yontemi ile elde edilen Sekil 4.6’da da
goriilmektedir. Elde edilen sonuca gore, daha sonraki giderim c¢aligmalarinda %8

Cyanex 921 igeren dispers faz ile hazirlanan Kapsiilcyanex 921 kullanilmustir.
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100um

Sekil 4.6. Cr(VI) adsorpsiyonu sonrast Kapsiilcyanex 921 yiizeyinin SEM-EDX haritalama yontemi ile
elementel dagilimlari (C,0,S,N,P,Cr)

4.2.2.2. Cozelti pH 1nn etkisi

Cozeltisi pH’sinin Cr(VI) giderimi iizerine etkisini incelemek amaciyla pH
degeri, 1.0, 2.0, 3.0, 5.0 ve 7.0’ye ayarlanarak adsorpsiyon denemeleri
gerceklestirilmistir. Elde edilen sonuglar Sekil 4.7°de gosterilmistir.
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Sekil 4.7. Cozelti pH’1inin Cr(VI) giderimine etkisi (Deneysel sartlar: Cr(VI) konsantrasyonu: 0.192
mmol/L, %8’lik Cyanex 921 ile hazirlanan kapsiil miktar1: 2 g/L, siire: 120 dakika, karigtirma hizi: 150
rpm, sicaklik 25 °C).

Sulu ¢ozeltilerde kromat iyonu, HCrO, , CrO4>, Cr,07*, HCr,O; gibi farkli
iyonik formlarda bulunabilir. Cozeltide hangi formun baskin halde olacagi ¢ozeltinin
pH’sina ve ortamdaki Cr(VI) konsantrasyonuna baglhidir. Farkli Cr(VI) formlar i¢in

dengeler asagida gosterilmistir:

H,CrO, & HCrO; + H* Ky=1.21 (4.1)
HCrO, & CrOs* + H* K, = 3x107 (4.2)
2 HCrO,” & Cr,07 % + H,0 Ks=35.5 (4.3)
HCr,0; " & Cr,0; % + H* K, =0.85 (4.4)

Bu dengeler ve denge sabitleri dikkate alindiginda, pH 6’da Cr(VI)
konsantrasyonu 1x10° mol/L veya daha az ise Cr(VI)’nin %75’1 HCrO4 , %25°1 ise
CrO,* formundadir (Saha ve ark., 2004). Asidik ¢ozeltilerde Cr(VI) konsantrasyonu
0.02 mol/L’den daha az ise ortamdaki baskin Cr(VI) formu, HCrO4 dir. 0.02 M’dan
daha fazla konsantrasyonlarda ise baskin Cr(VI) formu, Cr,0;*” dir. Ayrica, asidik
sartlarda, Cr(V1) konsantrasyonu (1.26-1.74)x102 mol/L araliginda ise Cr,07%, HCrO4~

formuna doniigsmektedir (Bhowal ve Datta, 2001). Bu aciklamalara gore, pH etkisinin
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incelendigi denemelerde ¢ozeltilerdeki Cr(VI)’'nin  HCrO4  formunda oldugu
belirtilebilir.

Sekil 4. 6.’dan da anlasilacag tizere, en yiiksek giderimin, ¢ozeltisi pH’sinin 1.0
oldugu durumda olustugu goriilmiistiir. pH’ nin artmasiyla birlikte giderim verimi de
azalmistir. Ahmed ve ark., (2016)’na gore, Cyanex 921 ile sulu ¢ozeltilerden Cr(VI) nin
ekstraksiyonu asagidaki denkleme gore gergeklesmektedir.

HCrO4 + H" + Cyanex 921 & H,CrO,-Cyanex 921 (4.5)

Bu denkleme gore, Cr(VI) ve Cyanex 921 arasindaki kompleks olusumu
coOzeltisi pH’sina olduk¢a bagimhidir. Cozeltinin pH degerinin azalmasi, ¢ozelti ile
Kapsiilcyanex 921 yiizeyindeki kompleks olusumunu (HCrO4 Cyanex 921) artiracaktir.
Buna bagli olarak, ¢ozeltiden Cr(VI) giderim verimi de artacaktir. Bu bilgiye ve elde
edilen sonuca gore, daha sonraki asamalarda Kapsiilcyanex 921 ile Cr(VI) giderim

calismalarinda ¢ozeltinin pH degeri HCl ile 1.0°a ayarlanmustir.
4.2.2.3. Temas siiresinin etkisi

Kapstilcyanex 921 kullanilarak ¢ozelti ortamindan Cr(VI)’nin giderimi iizerine
temas siiresinin etkisi, Sekil 4.8’de gosterilmistir. U¢ farkli baslangic konsantrasyonu
(0.096, 0.192 ve 0.577 mmol/L) ig¢in Cr (VI)’nin giderilmesinde 90 dakikalik temas
sliresi sonunda adsorpsiyon dengesine ulasildigi goriilmiistiir. Elde edilen sonuglardan
hareket ile dengeye gelme siiresinin baglangi¢ Cr(VI) konsantrasyonundan bagimsiz
oldugu da ifade edilebilir.

Ug¢ farkli Cr(VI) konsantrasyonu (0.096, 0.192 ve 0.577 mmol/L) igin
Kapstilcyanex 921 1le farkli temas siirelerine bagl olarak elde edilen veriler esitlik (4.6) ve
(4.7) ile gosterilen sirasiyla pseudo-ikinci-dereceden (Ho ve McKay, 1998) ve partikiil
i¢ci diflizyon (Weber ve Morris, 1963) modellerine gore incelenmis ve elde edilen
sonuglar Sekil 4.9 ve Sekil 4.10°da gosterilmistir. Pseudo-ikinci-dereceden kinetik
modeline ait lineer denklemden hesaplanan parametreler ise Cizelge 4.2°de

sunulmustur.

t/g; = 1/(kox Qe?) + t/0e (4.6)

Bu denklemde,
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0e : Denge aninda adsorplanan Cr(VI) miktarini (mmol/g),
0: : t zamaninda adsorplanan Cr(VI) miktarini (mmol/g),
t :zaman (dakika),

ky : adsorpsiyon hiz sabitini [g/(mmol.dakika)] ifade etmektedir.

0t = Kinra X t72+ C 4.7)
Bu denklemde,

gt : t zamaninda adsorplanan Cr(VI) miktarii (mmol/g),

t : zaman (dakika),

Kinwa : parcacik ici difiizyon hiz sabitini [mmol/(g.dakika™?)].

C : sinir tabakasi kalinlig1 ifade etmektedir.
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4 A A a
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4 o -3
£ o
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4 o P —
=
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Temas suresi, dakika

Sekil 4.8. Temas siiresinin Cr(VI) giderimine etkisi (Deneysel sartlar: pH: 1.0, Cr(VI) konsantrasyonu:
0.096, 0.192 ve 0.577 mmol/L, %8’lik Cyanex 921 ile hazirlanan kapsiil miktart: 2 g/L, karistirma hizi:
150 rpm, sicaklik 25 °C)
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Sekil 4.9. Kapsiileyanexso1 kullanilarak gergeklestirilen Cr(VI) adsorpsiyonu kinetik verilerinin yalanci
ikinci dereceden kinetik modeline uygulanmasi (C, : 0.096, 0.192 ve 0.577 mmol/L, pH: 1.0,
Kapsiileyanexozr miktart: 2 g/L, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 150 rpm)
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Sekil 4.10. Kapsiileyanexoo1 kullanilarak gergeklestirilen Cr(VI) adsorpsiyonu kinetik verilerinin partikiil i¢i
diflizyon modeline uygulanmasi (C, : 0.096, 0.192 ve 0.577 mmol/L, pH: 1.0, Kapsiilcyanexgo1 miktart:
2¢/L, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 150 rpm)

Pseudo ikinci dereceden kinetik modeline gére hesaplanan q degerlerinin (Gnesap)

deneysel q degerleri (Qgeneyser) ile karsilastirilmasi ve R? sonuglarmin degerlendirilmesi
neticesinde, sulu ¢ozeltiden Cr(VI)’nin Kapsiilcyanex 921 ile adsorpsiyonuna dayanan

verilerin yalanci-ikinci dereceden kinetik ile modellenebilecegi goriilmiistiir.
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Cizelge 4.2. Kapsiileyanex 921 kullanilarak gergeklestirilen Cr(VI) adsorpsiyonu i¢in yalanc ikinci
dereceden kinetik modele ait sabitler (Cy: 0.096, 0.192 ve 0.577 mmol/L, pH: 1.0, Kapsiilcyanex g21 miktar1:
2 g/L, sicaklik: 25 °C, karigtirma hiz1: 150 rpm)

Baslangi¢c Cr(VI) konsantrasyonu

Model sabitleri 0.096 mmol/L 0.192 mmol/L 0.577 mmol/L
Qdeneysel, MMol/g 0.045 0.072 0.129
Qhesap » MMol/g 0.049 0.077 0.147
ks, g/(mmol.dakika) 1.493 1.065 0.369
R’ 0.986 0.995 0.985

Farkli temas siirelerindeki adsorpsiyon sonucu elde edilen kinetik verilerinin
partikiil i¢i diflizyon modeli ile test edilmesi sonucunda (Sekil 4.10), yukarida
bahsedilen farkli baslangic konsantrasyonlari i¢in li¢ asamali bir durumun s6z konusu
oldugu goriilmiistiir. Birinci asamada film difiizyonu, ikinci asamada partikiil igi
difiizyon ve ligiincii asamanin baslangic noktasindan itibaren de denge aninin basladigi
sonucuna varilmistir. Bu sonuclardan hareket ile, Kapsiilcyanex 921 ile  Cr(VI)
adsorpsiyonunda hem film difiizyonunun hem de partikiil i¢i difiizyonun gerceklestigi,
buna bagli olarak adsorpsiyon hizini bu iki difiizyon tiiriiniin belirledigi ifade edilebilir

(Sargin ve ark., 2016).

4.2.2.4. izoterm analizi

Adsorpsiyon sonucu, denge konsantrasyonlarina karsi Kapsiilcyanex 921’in birim
kiitlesi basma diisen adsorplanan Cr(VI) miktarinin degisimi Langmuir ve Freundlich
izoterm modelleri yardimiyla analiz edilmistir.

Homojen yiizey {iizerinde gerceklesen adsorpsiyonu temsil eden Langmuir
izoterm modeli, adsorbent yiizeyinin giderilecek kirletici ile tek bir tabaka halinde
kaplandigim ifade etmektedir. Langmuir izoterm modeli esitlik (4.8)’de gosterilmistir

(Langmuir, 1916).

Celge= 1/(Qo. b) + Ce/Qq (4.8)

Burada;
Ce: Denge aninda ¢ozeltide kalan Cr(VI) konsantrasyonunu (mmol/L),
ge: Denge aninda birim adsorbent kiitlesi basina adsorplanan madde miktarini (mmol/g),

Qo: Langmuir adsorpsiyon kapasitesini (mmol/g),
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b: Langmuir adsorpsiyon sabitini (L/mmol) ifade etmektedir.

Adsorbent yiizeyinin homojen olmamasi durumunda kullanilan Freundlich
izoterm modeli, genellikle, adsorpsiyonun ¢ok katmanli bir sekilde gerceklestigini
gostermektedir. Freundlich izoterm modeli esitlik (4.9)’da verilmistir (Freundlich,

1906).
log ge=log k + 1/n log C, 4.9

Bu denklemde:
k : Freundlich adsorpsiyon kapasitesini [(mmol/g).(mmol/L)™"],
n : Freundlich adsorpsiyon sabitini (L/mmol) gostermektedir. C. ve Qe yukarida

tanimlandig gibidir.

Elde edilen adsorpsiyon verilerinin Langmuir ve Freundlich izoterm modellerine
uygulanmasi sonucu elde edilen sonuglar sirasiyla Sekil 4.11 ve 4.12°de gosterilmistir.
Sekil 4.11°de gortldigi gibi, C¢’ye karst Ce/ge’nin grafige aktarilmasi sonucunda elde
edilen dogrunun y eksenini kestigi nokta 1/(Q,.b)’yi, dogrunun egimi ise 1/Q,’yi
vermektedir. Buradan yapilan iglemler ile Q, ve b degerleri hesaplanmigtir (Arslan,
2004). Benzer sekilde, Freundlich izoterm modeli k ve n degerleri ise log C.’ye karst
log ge’nin sirasiyla X ve y eksenlerine yerlestirilmesi sonucu elde edilen grafigin (Sekil
4.11) sirastyla y eksenini kestigi noktadan ve egiminden hesaplanmistir (Giibbiik, 2006).
Hem Langmuir hem de Freundlich izoterm modelleri i¢in hesaplanan model

parametreleri Cizelge 4.3’te verilmistir.
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Sekil 4.11. Kapsiilcyanex 921 kullanilarak gergeklestirilen Cr(VI) adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm
modeli (pH:1, temas siiresi: 120 dakika, Kapsiilcyanex 921 miktari: 2 g/L, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi:
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Sekil 4.12. Kapsiilcyanex 921 kullanilarak gerceklestirilen Cr(VI) adsorpsiyonu igin Freundlich izoterm
modeli (pH:1, temas siiresi: 120 dakika, Kapsiilcyanex 921 miktari: 2 g/L, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi:

150 rpm)
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Cizelge 4.3. KapsiilCyanex 921 ile Cr(VI) adsorpsiyonu igin langmuir ve freundlich izoterm
modellerine ait izoterm sabitleri

Langmuir izoterm modeli Freundlich izoterm modeli
Q,, mmol/g b, L/mmol R? k, (mmol/g).(mmol/L)* n R?
0.139 33.446 0.998 0.153 4.462 0.957

R? degerleri dikkate alindiginda, Langmuir izoterm modelinin adsorpsiyon
verilerini daha iyi temsil ettigi sonucuna ulasilmustir. Kapsiilcyanex 921’in Cr(VI)
adsorpsiyon kapasitesinin daha dnce Ozcan ve ark. (2010)’nin solvent evaporasyonu
yontemiyle Cyanex 923 immobilize edilen polisiilfon esasli polimerik kapsiilden (0.430
mmol/g) daha diisiik bir adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugu goriilmiistiir. Ozcan ve
ark. (2010) hazirladiklar1 kapsiiliin 3 adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiinden sonra
adsorpsiyon kapasitesinde bir degisiklik olmadigini vurgulamislardir. Boliim 4.2.2.5’te
izah edildigi gibi, bu tez kapsaminda hazirlanan Kapsiilcyanexo21’in de 4 adsorpsiyon-
desorpsiyon dongiisiinden sonra da adsorpsiyon kapasitesinde bir azalma olmadigi,

dolayisiyla kararl bir kullanilma potansiyeline sahip oldugu vurgulanabilir.
4.2.2.5. Kapsiilcyanexgo1’in yeniden kullanilabilirligi

Ahmed ve ark. (2016)’nin yapmis olduklar1 ¢alismada, Cyanex 921 ile Cr(VI)'nin
stvi-s1vi ekstraksiyonu g¢alismasinda, Cr(VI) ile yiiklenmis Cyanex 921°in NaOH ile

asagidaki denkleme gore rejenerasyona tabi tutulabilecegi belirtilmistir.

H,CrO,4-Cyanex 921 + OH < HCrO, + Cyanex 921 + H,0O (4.10)

Bu bilgiye dayanarak, 0.096 mmol/L Cr(VI) ¢ozeltisi ile muamele edilen ve
Cr(VI) ile yiiklenen Kapsiilcyanexo21’in desorpsiyonu i¢in 10 mL 0.01 M NaOH
kullanilmistir. Desorpsiyon sonrasi, kapsiil, saf su ile yikama c¢ozeltisi notr hale
gelinceye kadar yikanmis ve adsorpsiyon dongiisiinde yeniden kullanilmistir. Dort defa
yapilan adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisii sonunda elde edilen verilere gore (Sekil
4.13), kapsiiliin adsorpsiyon kapasitesinde onemli bir degisiklik olmadan en az dort

dongiide kullanilabilecek kararliliga sahip oldugu goriilmiistiir. Bu sonug, Cyanex
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921’in arayiizey polimerizasyonu ile kapsiil ylizeyine kararli bir davranig gosterecek

sekilde baglandigina isaret etmektedir.
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Sekil 4.13. Kapsiilcyanex 921 kullanilarak yapilan Cr(VI) adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisii

4.2.2.6. Kapsiilcyanexe21’in ger¢ek numuneye uygulanmasi

Ger¢ek su numunesi uygulamas: ile farkli anyonlarin ve katyonlarin
Kapsiilcyanexgor’in Cr(VI) giderim verimi iizerine olabilecek etkisi incelenmistir. Gergek
su numunesi olarak ticari olarak satilan maden suyu kullanilmistir. Maden suyu
firmasina gore suyun kompozisyonu: pH: 5.83, floriir: 0.9 mg/L, bikarbonat: 2470
mg/L, kloriir:153.4 mg/L, siilfat:21.9 mg/L, kalsiyum: 49.6 mg/L, magnezyum: 16.6
mg/L, sodyum: 776 mg/L, potasyum: 10.9 mg/L ve toplam demir: 19.2 mg/L’dir. Stok
Cr(VI) ¢ozeltisi kullanilarak, gercek su numunesinin Cr(VI) konsantrasyonu 10 mg/L
(0.096 mmol/L) olacak sekilde fortifikasyon yapilmistir. Kesikli adsorpsiyon
denemeleri daha once belirlenen en uygun sartlar altinda gerceklestirilmistir (numune
hacmi: 25 mL, ¢ozelti pH: 1.0, temas siiresi: 90 dakika, %8 Cyanex 921 iceren dispers
faz ile hazirlanan kapsiil miktari: 2g/L, karistirma hizi: 150 rpm, sicaklik: 25 °C).
Kesikli adsorpsiyon denemesi sonucunda, fortifiye edilmis gercek su numunesinden
Cr(VI) giderim verimi %73(%2) olarak belirlenmistir. Elde edilen bu giderim verimi,

izoterm analizlerinde elde edilen giderim verimi (%75) ile uyumludur. Bu sonug,
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Kapsiilcyanexgor’in - farkl tiirdeki iyonlarmm varhiginda ger¢ek su numunelerinden
Cr(VI)’nin gideriminde matriks etkisi olmadan basarili bir sekilde kullanilabilecegini

gostermektedir.
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5. SONUCLAR VE ONERILER

Bu caligmada, araylizey polimerizasyonu ile Cyanex 921 polisiilfon esash
polimerik kapsiiller iizerine immobilize edilmistir. Araylizey polimerizasyon
yaklasiminin esas amaci, 6zellikle daha 6nceki ¢alismalarda agirlikli olarak kullanilan
faz inversiyonu tekniginde karsilagilan ekstraksiyon ajaninin giderim caligsmalarindaki
kaybmin onlenmesidir. Elde edilen sonuglar, arayiizey polimerizasyon yaklagiminin,
Cyanex 921’in polisiilfon esasli kapsiiliin iizerine immobilize edilmesinde basarili
oldugunu gostermistir. Hazirlanan kapsiillerin karakterizasyonu asamasinda kullanilan
EDX haritalama yontemi ile araylizey polimerizasyonu ile polisiilfon iizerinde poliamid
tabakasinin olustugu, yine EDX haritalama ile hem Cyanex 921’in yiizeye immobilize
edildigi hem de Cr(VI)’min kapsiiller ile giderilebilecegi gosterilmistir. Ayrica,
karakterizasyon caligmalarinda TGA teknigi ile BET yiizey alan1 ve gozenek bosluk
hacimleri de kullanilmistir.

Adsorpsiyon denemelerinde hedef Kirletici olarak Cr(VI) ele almmistir. On
denemelerde, hazirlanan kapsiilin Cr(VI)’nin sucul ortamdan giderilmesinde
kullanilabilecegi goriilmiistiir.

Cr(VI) giderim calismalarinda en uygun sonuglarin %8’lik Cyanex 921 igeren
dispers faz ile hazirlanan kapsiil ile, pH 1.0°da ve 90 dakikalik temas siiresi sonunda
elde edildigi goriilmiistiir. Kinetik analizleri, adsorpsiyon verilerinin pseudo-ikinci
dereceden kinetik modeli ile ifade edilebilecegini, adsorpsiyonun dengeye ulasmasinda
ise hem film difiizyon modelinin hem de partikiil i¢1 diflizyon modelinin etkili oldugunu
gOstermistir. Izoterm analizleri sonucunda ise Langmuir izoterm modelinin adsorpsiyon
verilerini daha iyi temsil ettigini gostermistir. Langmuir adsorpsiyon kapasitesi 0.139
mmol/g-kapsiil olarak bulunmustur. Tekrar kullanilabilirlik denemeleri ise hazirlanan
kapsiiliin rejenere edilebildigini ve dort adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiinde giderim
kapasitesinde bir degisiklik olmadan kullanilabilecegini gostermistir. Cr(VI) ile fortifiye
edilen gercek su numunesi denemeleri ise kapsiiliin Cr(VI) giderim verimi iizerinde bir
matriks etkisi olmadigini gostermistir.

Sonug olarak, arayiizey polimerizasyon tekniginin, Cr(VI) ekstraksiyon ajani
olan Cyanex 921’in polimerik kapsiil iizerine immobilize edilmesinde kullanilabilecegi,
bu yontemin daha 6nceki ¢alismalarda kullanilan faz inversiyonu teknigine alternatif bir
yaklasim olarak sunulabilecegi ve elde edilen kapsiiliin diisiik konsantrasyonda Cr(VI)
iceren sulardan Cr(VI)’min giderilmesinde basarili bir sekilde kullanilabilecegi

kanaatine varilmistir.
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Cyanex 921 diginda farkli ekstraksiyon ajanlarinin arayiizey polimerizasyonu
teknigi ile polimerik destek maddelerine immobilizasyonu, karakterizasyonu ve giderim
caligmalarinda kullanilma potansiyellerinin arastirilmasi 6nerilebilir. Bunun disinda,
kullanilan kapsiiliin aritimdan sonra su ortamindan ayrilmasi isleminin daha kolay
olmasi i¢in kapsiil hazirlama asamasinda magnetik nano-parcaciklarin katkilanmasi da

Onerilebilir.
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