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Bu ¢alismada, ticari ve laboratuvar ortaminda iiretilen farkli 6zelliklere sahip polimerik membranlarla evsel atiksularin aritilabilirligi
aragtirtlmigtir. Calisma dikey akisli diiz plaka membran modiiliinde 4 adet ticari membran (UP005, UP020, US100 ve NF270) ve 5
adet farkli oranlarda hazirlanmis kitosan (Ct) ve FesO, katkili poliakrilonitril (PAN) membranlar kullanilarak gergeklestirilmistir.
Evsel atiksu igerisindeki organik madde gideriminde en yiiksek verim (%70, KOI) %2 Fe3O,/PAN membrani ile elde edilmistir.
Membranlarin filtrasyon akilarma goére, Kitosan ve Fe;O, nanopartikillerinin aki tizerinde onemli bir etkisinin olmadigini
belirlenmistir. Filtrasyon akisinin azalmasi, biiyiik oranda atiksu igerisindeki organik ve inorganik askida kat: maddelerin membran
yiizeyinde birikmesi sebebiyle meydana gelmistir. Bu ¢alismada ayrica, taramali elektron mikroskobu (SEM), zayiflatilmis toplam
yansima fourier doniisiimii kizildtesi (ATR-FTIR) spektroskopisi ve temas agisi cihazlarn kullanilarak kirlenmis membranlarin
karakterizasyonu gerceklestirilmistir. Karakterizasyon ¢aligmalarinin sonuglarina gore, kirlenmis membranlarin yiizeyinde %57.54
karbon (C), %38.23 oksijen (O) ve eser miktarda, Na, Mg, Al, Si, P, S, Cl, K, Ca, Ti, Fe elementleri tespit edilmistir. Caligma
sonuglaria gore, evsel atiksularn aritilmasinda membran ozelliklerini iyilestirici katki maddeleri ile gelistirilmis polimerik

membranlarin kullanilmasiyla etkili bir aritimin saglanacagi sonucuna ulagilmistir.
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Municipal Waswater Treatment with Polymeric Membranes Having Different

Characteristics

Abstract

In this study, municipal wastewater treatability has been investigated with commercial and laboratory scale fabricated polymeric
membranes having different characteristics. Studies were performed using 4 commercial membranes (UP005, UP020, US100 and
NF270) and 5 polyacrylonitrile (PAN) membranes prepared with different ratios of chitosan (Ct) and Fe;O, in a vertical flow flat
plate membrane module. The maximum yield for the removal of organic substances in municipal wastewater (70%, COD) was
obtained by 2% Fe;O, / PAN membrane. According to the membrane filtration flux, there is no significant effect of chitosan and
FesO, nanoparticles on flux. The reduction of filtration flux have occurred due to the accumulation of the considerable amount of
organic and inorganic suspended solids on the membrane surface. Also, in this study, characterization of fouled membranes were
performed using scanning electron microscope (SEM), attenuated total reflection-fourier infrared (ATR-FTIR) spectroscopy and
contact angle device. According to the results of characterisation studies, 57.54% carbon (C), 38.23% oxygen (O) and trace amounts
of Na, Mg, Al, Si, P, S, CI, K, Ca, Ti, Fe elements were determined on the surface of fouled membranes. The results showed that

polymeric membranes which modified with high property additives would be provided efficient municipal wastewater treatment.
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1. Giris

Artan dlnya niifusu ve gelisen teknoloji ile birlikte iiretilen atiksu miktarlar1 da her gegen giin
artmaktadir. Mevcut su kaynaklarinin korunabilmesi ve iiretilen atiksularin yeniden kullaniminin
saglanabilmesi i¢in hali hazirda kullanilan konvansiyonel aritma sistemlerinin yerine ileri diizey aritma
sistemlerinin kullanilmasi gerekmektedir. Son yillarda, membran esash aritma teknolojileri, maliyet
verimliligi ve yiliksek ¢ikis suyu kalitesi sebebiyle, evsel atiksularin aritilmasinda kullanilan
konvansiyonel kum filtrasyonu ve aktif camur proseslerine alternatif olarak oldukca ilgi gérmektedir [1].
Evsel atiksularin aritilmasi ve yeniden kullanilmas: i¢in kademeli olarak tasarlanmig diigiikk basinglh
membranlarin (6r., mikrofiltrasyon (MF) ve ultrafiltrasyon (UF)) sonrasinda  yiiksek basingh
membranlarin (6r., nanofiltrasyon (NF) ve ters osmoz (RO)) kullanimi olduk¢a yaygmlagmigtir [1].
Ayrica, membran biyoreaktorler ile birlikte NF ve/veya RO membranlarin kullammi da miimkiin
olabilmektedir [1]. Buna ek olarak, Seib ve dig. evsel atiksularin aritiminda diisiik enerji tiiketimine sahip
yeni gelistirilmis anaerobik membran biyoreaktdr prosesini kullanarak oldukca yiksek organik madde
giderim verimi (BOIs< 10 mg/L) elde etmistir [2]. Ayrica, Zhang ve dig. ileri osmos membran sistemini
kullanarak evsel atiksuyu basarili bir sekilde konsantre hale getirmislerdir [3].

Su ve atiksularin aritilmasinda membran sistemlerin birgok avantaji olmasina ragmen, membran
tikanma problemleri ve iiretim maliyetlerinin yiiksek olmasi, membran teknolojilerinin kullanimini
siirlandiran en dnemli dezavantajlardir. Bu sebeple, son yillarda tikanmaya direngli ve diisiik maliyetli
polimerik membranlarin iiretimi konusu birgok arastirmacinin ilgi odagi olmustur. Tikanmaya direngli ve
yiksek siizinti akisina sahip membranlarin {iretiminde genellikle, membran ozelliklerini iyilestirici katk1
maddesi olarak nanopartikiller (6r., glimiis (Ag), titanyum dioksit (TiO,), inorganik (6r., LiCl) ve organik
(6r., polivinilpirolidon (PVP), polietilen glikol (PEG)) maddeler kullanilmaktadir [4]. Fontananova ve
dig. polivinilidin floriir (PVDF) polimeri igerisine LiCl karistirmistir ve diisiik konsantrasyonda LiCl
iceren membranlarin sliziintii akisinin daha yiiksek oldugunu rapor etmistir [5]. Alam ve dig. polisiilfon
(PS) ile FesO4 nanopartikiillerini karigtirarak yiiksek stiziintii akisina ve yiliksek tuz (NaCl ve MgSQy)
giderme verimine sahip nanokompozit membran iiretmislerdir [6]. Zodrow ve dig. polisiilfon igerisine
ekledigi giimiis nanopartikiiller ile bakteri ve viriislerin sebep oldugu biyolojik tikanmaya direngli
hidrofilik ultrafiltrasyon membranlari tiretmistir [7]. Salehi ve dig. kitosan katkili polimerik membranlarin
boya ve agir metal gideriminde etkili olduklarini rapor etmistir [8].

Bu calismanin amaci, ticari ve laboratuvar ortaminda iiretilen diiz plaka membranlarla evsel
atiksularin etkili bir bigimde aritilmasi ve kirlenmis membranlarin karakterizasyonunun yapilmasidir. Bu
kapsamda, 4 adet ticari ve 5 adet laboratuvarda {iretilmis polimerik membran kullanilmstir.
Membranlarin filtrasyon sirasinda siiziintii akilari incelenmis ve su kalite parametreleri analiz edilmistir.
Ayrica kirlenmis membranlarin karakterizasyonu taramali elektron mikroskobu (SEM), zayiflatilmis
toplam yansima fourier doniisimii kizilotesi (ATR-FTIR) spektroskopisi ve temas agist cihazlari

kullanilarak yapilmustir.

2. Materyal-Metot
2.1 Kimyasallar ve Atiksuyun Karakterizasyonu
Bu ¢alismada, Sigma Aldrich firmasindan temin edilen poliakrilonitril (PAN) (CAS No: 25014-

41-9) baglica membran polimeri olarak kullanilmigtir. Sigma Aldrich firmasindan temin edilen kitosan
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(CAS No: 9012-76-4) ve Fe;0, nanopartikiilleri membran 6zelliklerini iyilestirici katki maddesi olarak
kullamlmistir. FesO, nanopartikillerinin hazirlanmasinda FeCl, ve FeCl; kullamilmigtir. 1/2 (molar)
oraninda FeCl, ve FeCl; saf su ile ¢Ozilmiistiir ve elde edilen ¢ozelti %30'luk NaOH'e yavas yavas
eklenmistir. Fe;O, eldesinden sonra, siispansiyon 24 saat oda sicakliginda bekletilmis ve distile suyla
birkag kez yikanarak fazla NaOH giderilmistir. Daha sonra 24 saat 70 °C'de kurutularak toz halinde Fe;O,4
elde edilmistir [9]. Kitosanli membranlarin hazirlanmasi igin, 0.5 g kitosan %10’luk 50 ml asetik asit
¢ozeltisinde ¢oziilmils ve homojenligin saglanmast i¢in 4 saat karistirtlmistir [9]. Kimyasal ¢oziict olarak
Merck firmasindan temin edilen NMP (N-Metil 2-pirolidon) (CAS No: 872-50-4) kullanilmustir.
Caligmada kullanilan atiksular Istanbul Ambarli Ileri Biyolojik Atiksu Aritma Tesisi’nden temin
edilmistir. Giris atiksuyun 6zellikleri; Kimyasal Oksijen Thtiyac1 (KOI): 317 mg/L, Askida Kat1 Madde
(AKM): 500 mg/L, alkalinite: 420 mg/L CaCOs, amonyum azotu: 56 mg/L, siilfat: 182 mg/L ve aritma
tesisi ¢ikis atiksuyunun ozellikleri; KOI: 126 mg/L, alkalinite: 420 mg/L CaCOs, amonyak: 33.6 mg/L,
stilfat: 182 mg/L olarak analiz edilmistir.

2.2 Membranlar ve Membran Hazirlama Presediirii
Bu ¢aligmada, ticari olarak piyasada bulunan 3 adet ultrafiltrasyon (UP005, UP020, US100), 1
adet nanofiltrasyon (NF270) membrani ve laboratuvar ortaminda iiretilmis 5 adet farkli 6zelliklere sahip

polimerik membranlar kullanilmistir. Ticari membranlara ait 6zellikler Tablo 1°de verilmistir.

Tablo 1. Ticari membranlarin 6zellikleri

Membran UP005 UP020 US100 NF270
Tipi UF UF UF NF
Malzeme PES PES PSU Polipiperazin
Maksimum Isletme Sicakligi (°C) 95 95 95 45
pH arahigt 1-14 1-14 1-14 2-11
Isletme Basinct (bar) 3 3 3 48
Molekiiler Agirlik Ayirma Siir1 (MAAS) 5 kDa 20 kDa 100 kDa 200 Da
Saf su akisi (L/m’saat) >30 >200 >300 51-115

PES: polietersulfon, PSU: polistilfon

Laboratuvar ortaminda {iretilen PAN membranlar Tablo 2’deki dokme c¢ozeltisi

kompozisyonlarina gore hazirlanmustir.

Tablo 2. PAN membranlarin d6kme ¢6zeltisi kompozisyonlari

Membran PAN (gr) FesO, (gr) NMP (ml) Fe;04/PAN (%)
PAN1 6.965 0.035 43 0.5
PAN2 6.930 0.070 43 1
PAN3 6.860 0.140 43 2

%2 Ct (ml) Ct/PAN (%)
PAN4 7 1.75 41.25 0.5
PAN5 7 35 39.50 1

PAN-Fe304 membranlart igin, tartilan Fe3O, nanopartikiilleri NMP igerisine eklenmisgtir ve
homojen bir ¢ozelti elde edebilmek i¢in 5 dakika boyunca ultrasonikatér yardimu ile karigtirilmistir. Daha
sonra PAN eklenerek 70 °C sicaklikta, 300 rpm’de 48 saat boyunca karistirilmustir.

PAN-Ct membranlari i¢in, ilk dnce tartilan PAN ¢6ziicii i¢erisine eklenmistir ve 60 “C sicaklikta

300 rpm’de 24 saat boyunca karistirilarak ¢oziinmesi saglanmistir. Daha sonra igerisine kitosan eklenerek
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80 °C sicaklikta 300 rpm’de 48 saat boyunca karigtirilarak homojen bir ¢ozelti haline gelmesi
saglanmustir.

Polimerler tamamen c¢oziindiikten sonra ¢ozelti igindeki hava kabarciklarinin gitmesi igin
minimum 30 dakika bekletilmistir. Polimerler cam plaka iizerine 200 pm kalinhigindaki aplikator
kullanilarak uygun ¢ekme hizinda dokiilmiistiir. 1-2 dakika bekledikten sonra cam plaka su banyosuna
daldirilarak faz doniisiimii metoduna gére membranlar hazirlanmistir. Su banyosunda saf su kullanilmigtir

ve sicakligl 24+1 °C ‘ye ayarlanmistir.

2.3 Membran Deney Diizenegi

Caligmada Sterlitech firmasindan temin edilen laboratuvar 6lgekli dikey akisli membran hiicresi
kullanilmistir. Membran hiicresi 14.6 cm?lik aktif membran alanma sahip olup 300 mL’lik isletme
hacmine sahiptir. Membran ylizeyinde siiriicii kuvvetin (basincin) olusmasi amaciyla azot gazi
kullanilmistir. Membran akisinin hesaplanabilmesi amaciyla siiziintiiler dijital bir terazi lizerindeki
beherde toplanmis ve 60 s’lik zaman araliklariyla siiziintii miktarindaki degisim bilgisayar sistemine
aktarilmigtir. Biitiin filtrasyon g¢alismalart 200 dakika boyunca 3 bar sabit transmembran basincinda
gerceklestirilmigtir. Sekil 1’de ¢alismada kullanilan membran deney diizeneginin sematik sekli

verilmistir.

1. Azottupi

2. Membran hiicresi
3. Elektronik tarti
4. Bilgisayar

V: Vana

P1-P2: Basing vanasi

Membran

2 ?Il

VI-I-I-_I > /I\I 3|..--~.. “i

Sekil 1. Membran deney diizeneginin sematik goriintiisii

2.4 Membran Karakterizasyonu

Membranlarin hidrofobisite/hidrofilisite analizleri sessile drop teknigine [10] gdre Attension
Theta Lite (TL100) marka temas agisi cihazi ile yapilmigtir. Temas agist olgimleri 10 pL’lik saf su
damlalarinin membran yiizeyine temasindan 30 saniye sonra gerceklestirilmistir (slire a¢1 degerinin
kararli hale gelmesi i¢in yeterlidir).

Membranlarin  yapisint olusturan fonksiyonel gruplart ve membran yiizeyinde biriken
kirleticilerin fonksiyonel gruplarini tanimlamak icin ATR-FTIR (zayiflatilmis toplam yansima fourier
dontisiimi kizil6tesi) spektroskopisi cihazi (Cary 630, Agilent) kullanilmistir. Tiim spektrumlar ortalama

! spektral coziinurlukte, 1 cm™ araliklarla

10 tarama yapilarak 4000— 400 cm™ araliginda, 4 cm’
Ol¢lilmiistiir. Her bir analizden 6nce ortam havasi igin diizeltme yapilmigtir. Taramalar Agilent Microlab
(versiyon 5.0.98.0) spektroskopik yazilim ile kaydedilmistir. Her bir analizden 6nce Elmas ATR hekzan

ile temizlenmistir.
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Kirleticilerin membran yiizeyindeki etkilerini anlamak i¢in membranlarin SEM (taramali
elektron mikroskop) gortintileri JSM-7001F marka termal alanli SEM cihazi ile ¢ekilmistir. Membranlar

ilk olarak 24+1 °C’de kurutulmustur ve daha sonra altin ile kaplanmistir.

2.5 Analizler

Deneysel cahismalar sonrasinda elde edilen her bir numune analizi yapilmak iizere +4 °C
sogutucuda bekletilmistir. Biitiin analizler Standart Metotlar (SM)’a (APHA, 2005) gore yapilmstir.
Kimyasal oksijen ihtiyac1 (KOI) kapali reflux kolorimetrik yonteme gore gergeklestirilmistir (SM 5220
D). Amonyum azotu (NH,"-N), yar1 otomatik distilatr cihazi (Velp Scientifica model UDK 132)
kullanilarak SM 4500 A yontemine gore analiz edilmistir. Stilfat (SO4?) analizi Shimadzu UV-1800
marka spektrofotometre kullanilarak SM 4500 E metoduna gore gergeklestirilmistir. AKM ve toplam
alkalinite analizleri sirasiyla SM 2540 D ve SM 2320 B metodlarina gore yapilmigtir.

3. Bulgular ve Tartisma
3.1 Membranlarin Atiksu Giderim Verimleri

Bu calismada, ticari ve laboratuvar ortaminda iiretilen membranlarin evsel atiksu igerisinde
bulunan KOI, NH,*-N ve SO4'2 giderim verimleri incelenmistir. Bu parametrelere ait giderim verimleri

Sekil 2 ve Sekil 3’de verilmistir.
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Sekil 2. Ticari membranlarm KOI, NH,*-N ve SO, giderim verimleri
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Sekil 3. Laboratuvar ortaminda iiretilen membranlarin KOI, NH,*-N ve SO, giderim verimleri: (A:%0.5 Fe;O./PAN, B:%1
Fe304/PAN, C:%2 Fe304/PAN, D:%0.5 Ct/PAN, E:%1 Ct/PAN)
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Ticari membranlarin KOI giderim verimleri incelendiginde, membranlarin molekiiler agirlik
ayirma smir1 azaldik¢a giderim verimleri artis gostermistir. Ticari membranlar igerisinde en yiksek
giderim verimi (%61.19) NF270 nonofiltrasyon membrani ile saglanmustir. En diisiik giderim verimi ise
(%39) US100 membrani ile elde edilmistir. Laboratuvar ortaminda iiretilen membranlar incelendiginde,
Fe;0, nanopartikilleri iceren membranlarda KOI giderim verimi daha yiiksektir. Membran icerigindeki
Fe;O, miktar1 arttkga KOI giderim verimi de artis gostermistir. Kitosan iceren membranlar
incelendiginde ise kitosan miktarinin KOI giderim verimi {izerinde etkili olmadig1 gériilmiistiir.
Laboratuvar ortaminda iiretilen membranlarin KOI giderim verimlerinin ticari membranlardan daha
yiiksek oldugu belirlenmistir. Biitin membranlar igerisinde en yiiksek KOI giderimi (%70) %2
Fe;0,/PAN membrani ile elde edilmistir. Su Kirliligi Kontrol Yonetmeligi (SKKY)’ne gore KOI igin
nifusu 10000-100000 kisi olan yerlesim yerlerinin evsel atiksularinin alici ortama desarj standardi 2
saatlik kompozit 6rnekte 140 mg/L olarak belirlenmistir [11]. Laboratuvar ortaminda iiretilen biitiin
membranlar ile istenilen standart KOI degerinin altinda ¢ikis suyu elde edilmistir.

Membranlarin NH;-N giderim verimlerini inceledigimizde, ticari membranlarin daha yiiksek
giderim verimine sahip oldugu belirlenmistir. En yiiksek giderim verimlerine (~%33) NF270 ve UP005
membranlar ile ulagilmigtir. Laboratuvar ortaminda iiretilen membranlari inceledigimizde, Fe;O, iceren
PAN membranlarinda %20 giderim verimi elde edildigi belirlenmistir. Kitosan igeren PAN
membranlarinda ise en yiiksek giderim verimi (~%16) %1 Ct/PAN membran ile elde edilmistir. NH,"-N
su kaynaklarinda istenmeyen sucul bitylimeyi gelistirebilmektedir ve 6trofikasyonun hizlanmasina sebep
olabilmektedir. Bu sebeple, NH,*-N alic1 ortama verilmeden 6nce aritilmasi gerekmektedir.

Evsel atiksu icerisinde bulunan SO,? alic1 ortam i¢in problem teskil etmemesine ragmen suda az
¢ozlinen CaS0,, BaSO, ve SrSO, membran yiizeyinde ¢okelerek membran performansini olumsuz yonde
etkilemektedir. Bu galismada SO, analiz edilerek membranlar tarafindan SO, ?’iin alikonulma verimleri
de incelenmistir. Membranlarm SO, giderim verimlerini inceledigimizde, en yiiksek giderim verimleri
(~%68) NF270 ve UP005 membranlar1 ile elde edilmistir. Laboratuvar ortaminda iiretilen membranlar

icerisinde %1 Fe;04/PAN ve %1 Ct/PAN membranlari ile yaklasik %42 giderim verimi elde edilmistir.

3.2 Membran Akilar

Sekil 4’te ticari membranlarin aki degerleri incelendiginde, molekiiler agirlik ayirma sinir
(MAAS) blyik olan membranlarin baglangigtaki aki degerlerinin daha biiyikk oldugu goériilmektedir.
Ornegin, US100 membraninin aki degeri filtrasyon baslangicinda 200 L/m? saat’lerde iken 50. dakikada
40 L/m? saat’lere diismiistiir. Filtasyon akisindaki bu hizli azalma atiksu icerisindeki organik ve inorganik
askida kat1 maddelerin membran yiizeyinde birikmesi sebebiyle meydana gelmektedir. Bununla birlikte,
US100 membranina gére MAAS degeri daha kiigiik olan UP005 ve NF270 membranlarimin aki degerleri
filtrasyon boyunca daha kararlidir. Bu durumun temel sebebi membran yiizeyindeki gbzeneklerin atiksu

icerisindeki biiyiik molekiiller tarafindan bloke olmamasidir.
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Sekil 4. Ticari membranlarin zamana bagl aki degerleri (basing: 3 bar, pH: 7.5, T: 25 °C)

Sekil 5’de kitosan iceren membranlarin aki degerleri verilmistir. Sekildeki aki degerleri
incelendiginde, membran igerisindeki kitosan miktarinin siiztintii akisi Uzerinde onemli bir etkisinin
olmadigi goriilmektedir. Baslangigta US100 membranina benzer sekilde 200 L/m? saat’lerde olan aki
degerleri 50. dakikalarda yaklasik %80 azalmistir. 200. dakika sonunda ise aki degeri 20 L/m’ saat’lere

kadar diismiistiir.
200 —p=— %1 Ct/PAN —=—950.5 Ct/PAN

<4
g 150
E
= 100 -
2

50
0 T T r
0 50 100 150 200

Zaman (dakika)
Sekil 5. Kitosan iceren PAN membranlarin zamana bagl ak: degisimleri (basing: 3 bar, pH: 7.5, T: 25 °C)
Sekil 6’da farkli oranlarda Fe3O, nanopartikiilleri igeren PAN membranlarinin aki degerleri
verilmistir. Ak degerlerine gére, membran igerisindeki Fe;O, miktarinin aki degerleri tizerinde 6nemli bir

etkisinin olmadig1 goriilmektedir. Fe;O4 igeren biitlin membranlarda, filtrasyonun ilk 50. dakikasina kadar

aki degerleri 6nemli 6lgiide azalmigtir.

350

300 |
250
200
150 |

100 &‘
50 |

0 T T T 1
0 50 100 150 200
Zaman (dakika)

—A ——B ——C

Ak (L/m? saat)

Sekil 6. Fe;0, igeren PAN membranlarin zamana baph aki degisimleri (basing: 3 bar, pH: 7.5, T: 25 °C): A:%0.5 Fe;04/PAN, B:%1
Fes04/PAN, C:%2 Fe;04/PAN
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Laboratuvar ortaminda iiretilen kitosan ve FesO, igeren PAN membranlarmin 200. dakika
sonundaki aki degerleri benzerlik gostermektedir. Bu sonuglara gore, aki degerleri iizerinde kitosan ve
Fes;0,4 nanopartikiillerinin &nemli bir etkisinin olmadigini sdyleyebiliriz. Uretilen membranlarin aki
degerleri US100 membranina benzemektedir. Dolayistyla Uretilen membranlarin ultrafiltrasyon membrant

6zelliklerine sahip olduklar1 s6ylenebilir.

3.3 Taramal Elektron Mikroskop (SEM) Goruntuleri
Taramali elektron mikroskobu (SEM) membranin yiizey ve kesit goriintiilerini ¢gekerek membran
morfolojisi hakkinda bilgi sahibi olabilmek maksadiyla yaygin olarak kullanilmaktadir [12]. Sekil 7°de

kirlenmis UP005 membranina ait SEM goriintiileri verilmistir.

Sekil 7. Kirlenmis UP005 membranina ait ayrintili SEM goriintiileri

Membranin kesitten SEM goriintiileri incelendiginde, membran yiizeyinde 7.28 pm kalinliginda
bir kirletici tabakanin meydana geldigi goriilmektedir. Bu tabakanin membran yiizeyini kapladigi
yiizeyden ¢ekilen SEM goriintiileri ile anlasilmaktadir. Membran yiizeyindeki kirleticilerin elementel
kompozisyonunu belirlemek maksadiyla enerji dagilim spektrometresi (EDS) kullanilmistir. EDS
sonuglarina gére membran yilizeyinde %57.54 karbon (C), %38.23 oraninda oksijen (O) ve eser miktarda,
Na, Mg, Al, Si, P, S, CL, K, Ca, Ti, Fe elementleri tespit edilmistir.

Ayrica, membranin kesitten SEM goriintiilerinden membran igerisindeki gozeneklerin temiz ve

kirlenmemis oldugu goriilmiistiir.

34 Membranlarin ATR-FTIR Spektrumlar:

Filtrasyon sirasinda membran yiizeyinde tutulan organik Kkirleticilerin yapist ATR-FTIR
kullanilarak analiz edilebilmektedir [13]. ATR-FTIR spektrumlari kirleticilerin karakteristik fonksiyonel
gruplarin1 gostermektedir. Sekil 8 temiz ve kirlenmis membranlarin karakteristik adsorpsiyon piklerini

goOstermektedir.
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Sekil 8. Membranlarin ATR-FTIR analizleri: Pembe ve mavi pikler sirasiyla temiz ve kirlenmis membranlara aittir (kirlenmis
membranlarin igletme sartlari: basing: 3 bar, pH: 7.5, T: 25 °C)

Membranlarin  fonksiyonel gruplarint inceledigimizde temiz ve kirlenmis membranlarin
adsorpsiyon pikleri arasinda onemli farkliliklar oldugu goriilmektedir. Bununla birlikte kirlenmis
membranlar benzer adsorpsiyon piklerine sahiptir. Kirlenmis membranlarin giiglii adsorpsiyon bantlari
3276-3278, 2848-2917, 1534-1540, 1411-1419, 997-1002, 871-872 cm™ araliklarindadir. Bu bantlar
sirastyla proteinlerden Amit A’nin V(N-H) bagi [14], yaglardan metilenin v,(CH;) gerilme bandi [15],
protein gruplarma ait Amit II’'nin V(N-H) egilme bandi [16], proteinlerden metilin 6s(CH;) ve 8s(CHs)
egilme bandi [14], siloksanin vSi-O gerilme bandi [15] ve kalsiyum karbonat [17] piklerinden
olusmaktadir.

ATR-FTIR analizleri ile belirlenen protein ve diger organik esasli maddeler muhtemelen atiksu
icesindeki mikrobiyal metabolizmalar tarafindan salgilanmustir [18]. Birgok ¢aligmada protein ve

polisakkarit gibi organik maddelerin membran tikanmasinda 6nemli rol oynadiklari rapor edilmistir [19],

[20].

35 Membranlarin Hidrofobisite/Hidrofilisite Analizleri

Membran yiizeyinin hidrofobik/hidrofilik 6zelligi temas agis1 dl¢limleri ile belirlenebilmektedir
[21]. Kullanilan membran yiizeyi eger hidrofilik ise filtrasyon sirasinda membran yizeyinde bir
hidratasyon tabakasi olugur ve kirleticilerin membran yiizeyinde birikmesi zorlagir [22]. Bu ¢alismada,

temiz ve filtrasyon sonrasinda kirlenmis ticari membranlarin temas acilar1 6l¢iilmiistiir (Tablo 3).

Tablo 3. Ticari membranlarin temas agilari

Sartlar Membran

NF270 UP005 UP020 Us100
Temiz membran 34.48+0.51 76.62+0.15 75.01+0.68 67.79+0.67
Kirli membran 73.47£0.27 89.02+1.91 77.95+0.39 75.64+0.84

Atiksu igerisinde bulunan kirleticilerin membran tarafindan alikonulmast ve bir kisminin
membran yiizeyinde birikmesi ile temas agisinda degisimler gézlenmistir. Temas agis1 sonuglarina gore
kullanilan membranlarda filtrasyondan sonra membran ylzeyindeki hidrofobikligin arttig1 goriilmektedir.
Temas agilarindaki bu degisim, filtrasyon sirasinda membran yiizeyinde meydana gelen kirlilik tabakasi
sebebiyle meydana gelmistir. Bununla birlikte, temas agilarindaki bu artis membranlarin karakteristik
Ozelliklerine (6r., membran malzemesi, gbzenek boyutu) gore degisiklik gostermistir. Nanofiltrasyon

membraninin temas acisindaki artig ultrafiltrasyon membranlarina gore daha fazla olmustur.
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Sonuglar

Bu caligmada laboratuvar 6lgekli dikey akigli membran sisteminde farkli 6zelliklere sahip ticari

ve laboratuvar ortaminda iiretilmis diiz plaka membranlar kullanilarak evsel atiksularin aritilabilirligi

arastirtlmistir. Caligsma sonuglarina ait bilgiler asagida 6zetlenmistir.

Ticari membranlarda KOI giderimi, membranlarin molekiiler agirlik ayirma sinir1 azaldikga artis
gostermistir. En yiiksek KOI giderimi (%70) %2 Fe;O4/PAN membrani ile elde edilmistir.
Laboratuvar ortaminda {iretilen biitin membranlar ile SKKY’nde istenilen ¢ikis suyu kalitesi elde
edilmistir.

Evsel atiksu igerisinde bulunan ~500 mg/L askida kati madde (AKM) biitiin membranlarda
tutulmustur ve ¢ikis suyundaki AKM konsantrasyonu sifira yakindir.

Molekiiler agirlik ayirma sinir1 yiiksek olan membranlarda atiksu icerisindeki AKM’lerin membran
ylizeyinde birikmesi sebebiyle, membranlarin siiziintii akilar1 filtrasyonun baslangicinda hizli bir
sekilde azalma gostermistir. Diger membranlara gore daha siki gbzenek yapisina sahip NF270 ve
UPO005 membranlarinda ise aki stabil devam etmistir.

Taramali elektron mikroskobu sonuglarinda membran yilizeyinde 7.28 pm kalinliginda bir kirlilik
tabakasinin meydana geldigi goriilmistiir. Bu kirlilik tabakasi igerisinde EDS sonuglarina gore
%57.54 karbon (C), %38.23 oraninda oksijen (O) ve eser miktarda, Na, Mg, Al, Si, P, S, Cl, K, Ca, Ti,
Fe elementleri tespit edilmistir.

ATR-FTIR analizleri ile membran tikanmasinda 6nemli rol oynayan proteinlerin membran yiizeyinde
hakim oldugu belirlenmistir.

Membranlarin temas agist sonuglarina gore, butun ticari membranlarda filtrasyondan sonra membran

yiizeylerinin hidrofobikliginin arttig1 tespit edilmistir.
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