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Ozet: Na* , Cu®* #f Br , SO I H,0 dortlt kargilikh sistemin blinyesinde yer alan CuSQO4-CuBr;-H;0 dgla
sistemin O°C de ¢dzlinUrligh, yoJuniugu, iletkenlidi, viskozitesi, tuzlulugu ve faz dengeleri arastinlmistir.
Aragtirma sirasinda séz konusu sistemin agagdidaki bilegime sahip bir dtonik noktas tespit edilmigtir { % kitle
olarak) 2,00 CuSQ,, 45,39 CuBr; ve 52,61 H,0O. Bu &tonik noktada sistemin sivi fazi ile CuS0,.5H0 ve
CuBrz.2H,0 kristal hidratrmin dengede bulundugu saptanmigtir. Sz konusu Gtonik noktarin bilegimi (% mol)

5,45 CuSQy, 94,55 CuBr; olarak tespit edilmigtir.

Anahtar kelimeler: sistem, siilfat, bakir, kristallesme alam, doygun ¢bzelti.

Investigation of the Solubility, Density, Conductivity, Viscosity, Salinity and Phase
Equilibriums in the CuS0,-CuBr,-H;0 Ternary Systems by the Isothermal Method at

0°C

Abstract: The solubility and phase equilibriums in the CuS0,-CuBr-H;O system has been investigated by the
isothermal method at 0°C. For the title system an invariant therneir point has been determined as following :

CuS0,-2,00, CuBr;- 45,39 and H,0- 52,61 %.

In this point invariant two phase solid following are in eqilibrum: CuS0,.5H0 and CuBr:.2H,O

Key world: system , sulphate,copper, crystallisation field, solution saturated.

Girig

Fizikokimyasal analiz terimi, sistemin herhangi bir
ozelligine dayanmlarak (gbzliniiridk, viskozite, yogunluk,
iletkenlik vb. ) sz konusu sistemin bilesenlerinin,
birbirlerinin  karsilikll etkilesimletini ortaya ¢ikarmak igin
kullanilan arastirma y&ntemlerinden meydana gelmigtir (
Kurnakov, 1940).

Fizikokimyasal analiz yontemleriyle bircok gdl, deniz ve
yer altit su kaynaklarimin ihtiva ettiklerl tuzlar esasinda
kurulmug olan Ugll, dortld ve besli su-tuz sistemlerinin
arastinimasi yaptlarak gizilen “Bilesim-Ozellik”
diyagramlan esas abip, birgok deferli  kimyasal
maddelerin elde edilisi, geri kazamlmasi, kanstmlardan
aynlmas) ve teknolojik  Oretimi  gergeklestiriimistir
(Zulfugarll ve Alivev,1983; Alivev ve Velieva, 1985; Alivev
ve Dolinina,1989).

Hazar denizi Kara-Bogazgol sularnndan mirabilit
mineralinin Na;S$04.10H20 kristallerinin aynimasi, Na’,
Mg"2/Br, SO4/H,O dortiti kargiliklt su-tuz sisteminde
¢ozinlriigin - ve denge fazlanmin  fizikokimyasal
ybntemlerle arastiriimas)  sonucu  mimkdn olmusgtur
(Anosov ve Pogodin,1948).

Aynca, kimya endUstrisinde Solvay teknolojik slireci
adi ile bilinen sodanin NazCOjz Uretiminde son Oriinin
verimini yilkseltebilmek igin Na®, NH4*/CI, HCO37/H20
dortil kargillkh su-tuz sistemi Uzerinde fizikokimyasal
yontermler kullanilarak bir aragtirma  gergeklestirilmigtir
(Bergman ve Vlasov,1942).

Materyal ve Yontem

CuSO+CuBr-H,0  (iglt  sistemin  0O°C  de
¢ozindrliginin ve faz dengelerinin aragtiriimasi Igin
Riedel-de Haen ve Merck'in tuzlan kullanilmistir.

Sistemde ¢bzlndritigin, viskozitenin, yodunlugun,
iletkenligin, tuzlulugun ve dengede bulunan fazlarin
arastinimasi igin elektro termostatta yerlestiriimis 6zel cam
kap kullarmldi  Aliyev,1973).

Sistemin sivi fazinin viskozitesinin lgimt Ostwald
viskozimetresi, yojunlugunun tayini 10 ml hacmi olan
piknometre,iletkenlik  ve tuzluluk ise
kondiiktometii cihazi kulfanilarak yapilmigtir.

Sistemin sivi fazimin analizi gézeltide bulunan Cu"z. Br
ve SO, iyonlarinin tayinine dayanilarak
gerceklestiriimistir, cu® ivonu; kompleksemetri
yontemiyle, Br iyonu ise arjantimetrik yontemle tayin
edilmistir (Prshibil, 1960; Verbitskaya ve Romanova,1960).
Sistemin kati fazinin bilegiminin tayini ise
Schreinemakers’in  kuru  kalit yontemiyle yaplmistir
{Schreinemahers,1888).

CuS04-CuBrz-H20 il su-tuz sistemin 0°C sicaklikta
¢OzUnUn{gl, yodunludu, ietkenlidi, viskozitesi, tuzlulugu
ve faz dengelerinin arastinimas! sirasinda sistemin
CuSQ0.— H20 tarafindan CuBr: ydniinde Gtonik noktaya
ulagana kadar 11 deneysel nokta ve CuBrz tarafindan
CuS0Q, ybninde ise otonik noktaya vanlana kadar 2
deneysel nokta tayin edilmigtir. Sistemin sivi fazin ve
dengede bulunan kati fazin bilesimileri ile Hgili elde edilen
deneysel sonuglar Cizelge 1'de verilmigtir.
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Gizelge 1. CuSQ4-CuBrz-H20 gl su-tuz sisteminin 0°C sicakliktaki ¢ozunuriiga ve dengede bulunan fazlarin
bilegimi.

Siv) Faz(% Kitle) Kuru Kalk(%Kiitle) Kati Fazin Bilegimi

No CuS0, CuBr; H.O CuS0, CuBr;

1 12,94 0,00 87,086 58,32 0,00 CuB80, 5H;0

2 11,02 3,34 85,64 55,98 0,94 Cu80, 5H.0

3 8,83 7,67 83,50 54,63 1,34 CuS0, 5H,0

4 5,67 14,01 80,32 53,34 2,65 Cus0, 5H,0

5 4,32 19,34 76,34 51,45 3.39 Cus0, 5H:0

6 3,35 24,98 71,67 49,32 5,96 CuSQ, 5H;0

7 2,67 30,35 66,98 46,38 8,37 CuS0, 5H,0

3 2,34 34,01 63,65 45,04 10,34 CuS0; 5H.0

9 2,22 37,02 60,76 43,63 12,29 CuS0, 5H.0

10 2,10 41,66 56,24 40,95 15,72 CuS0Q, 5H,0

11 2,00 45,39 52,61 35,42 40,03 CuSO, 5H,0 + CuBry2H;0
12 2,00 45,39 52,61 14,05 67,24 CuSO0, 5H,0 + CuBr;2H,0
13 . 0,00 47,38 52,62 0,00 78,15 CuBrz2H;0

Cizelge 1'de verilmis olan bilgilere dayanilarak CuSOs-  diyagrami gizilmigtir (Sekil 1).
CuBra-H2Q  (gll sistemin  Rosenbaum yodntemiyle faz

Cizelge 2. CuSO4-CuBra-H0 gl su-tuz sistemin 0°C stcakliktaki yogunlugu, viskozitesi, iletkenligi ve tuziulugu,

No Sivi Faz (%Kiitle) yoguniuk viskozite lietkenlik Tuzluluk
d (kgim?) n (N.5.10%m?) {mSicm)
CuS0, CuBr; H:0
1 12,94 0,00 87,06 1135 3,51 201 40
2 11,02 3,34 85,64 1162 3,82 240 67
3 8,83 6,67 83,50 1205 4,09 283 : 91
4 5,87 14,1 80,32 1284 4,71 357 142
5 4,32 19,34 76,34 1346 5,20 415 181
6 3,35 24,98 71,67 1412 5,60 474 219
7 2,67 30,35 66,98 1473 6,15 556 258
8 2,34 34,01 63,65 1515 6,45 570 287
9 2,22 37,02 60,76 1553 6,72 605 312
10 2,10 41,66 56,24 1604 7,10 658 34
1M 2,00 45,39 52,61 1661 745 697 370
12 2,00 45,39 52,61 1661 7,45 697 370
13 0,00 47,38 52,62 1638 9,64 754 400

Cizelge 2’de verilmis olan bilgilere dayanilarak
CuS04-CuBrz-Hz0 liclli sistemin 0°C sicaklikta sistemin
Yeneke-LeChatelier ydntemiyle yodunluk, viskozite,
iletkenlik ve tuzluluk diyagramlan gizilmistir ( Sekil
2,3,4,5).
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CuSOCuBr-H20 Ugli Sistemin (°C Sicakikta Goztindirtik, Yoguniuk, fletkentik, Viskozite, Tuziuluk ve Faz Dengelerinin
Arastirtimast
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Sekil.1. CuSO0sCuBr-Ho0O gl su-tuz sistemin 0°C sicakliktaki ¢bzinGrligl ve faz dengeleri diyagrami
{Rosenbaum ydntemi) .
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d (kg/nv)
R S

Sekil.2. CuS04-CuBra-HzQ tiglii sistemin yogunlugunun Yeneke-LeChatelier diyagram.
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CuSO~CuBrs-H,0 Ligii Sistemin 0°C Srcakiikta Coztindritk, Yogunluk, Netkenlik, Viskozite, Tuzluluk ve Faz Dengelerinin
Araglirimast :

Sekil.3.CuS04-CuBre-H20 {iglil sistemin viskozitesinin bilegim ile dedigim diyagram
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LTUZLULUK
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Sekil. 4. CuS04-CuBrz-H20 Uglh sistemin tuztuludunun bilesim ile dedisim diyagrami
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CuS0,-CuBrH:0 Uglil Sistemin 0°C Sicakiikta Gozainiiiik, Yoguniuk, lletkenlik, Viskozite, Tuzluluk ve Faz Dengelerinin
Arastiriimast
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enliginin bilesim ile dedisim diyagrami
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20 Uelu sisteminin iletk

CuS04-CuBry-H

Sekil.5.
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Tartigma ve Sonug

Na’,Cu'?, /Br, SOsH:0 dortii karsiikl su tuz
sisteminin binyesinde yer alan Ggli CuS04-CuBrx-H0
sisteminde fizikokimyasal yontemlerle ¢ozdnurliik,
yogunluk, viskozite, iletkenlik, tuzluluk ve faz dengeieri
arastinlmigtir. Elde edilen deneysel sonuglar Cizelge{1-
3} ve Sekil (1-5)'de gosteritmigtir,

Elde edilen deneysel sonuglara gére CuS0,-CuBre-
Hz0 gl sisteminin basit &tonik sistemler turlne ait
oldugu saptanmistir.

Séz kenusu sistemin bulundurdugu 6tonik noktanin
bilegimi (% kuatle) 2,00 CuS0s4, 45,39 CuBrz ve 52,61
H20 olarak tespit edilmistir. Bu 6tonik noktada sistemin
sivi fazi ite CuSQOs 5HO ve CuBro.2H;O kristal
hidratinin  dengede bulundugu saptanmistir.  S6z
konusu étonik noktanin bilegimi (% mol) 5,45 CuSQ,,
94,55 CuBr: olarak tespit edilmistir,

Cizelge 1 ve Sekil 1'de gérildign gibi, 0°C
sicaklikta CuS04-CuBre-H:0 Ugll sistemin aragtinimasi
tcgenin CuSO4-HzO tarafindan CuBrz kdsesine dodru
yonde vyapldigi sirada, CuSO,; tuzun karsilikh
¢BzUndrldgy cozeltive llave edilen CuBre tuzun etkisi
altnda %12,94'den (CuS0O4 tuzunun saf sudaki
¢coztinUrlugl) azalarak %2,00'ye kadar (CuSQ04 tuzunun
dtonik noktadaki ¢zUnUrlGgl} dustiigl tespit editmigtir.

0°C sicaklikta CuSO4CuBra-HO ¢li  sistemin
arastinlmasi uggenin CuBr>-H>O tarafindan CuSO.
kisesine dodru yinde yapidigl sirada ise CuBrz tuzun
karsilikll ¢dzUnirlGgu  ¢ozeltiye ilave edilen CuSQO4
tuzun etkisi altinda %47,38'den (CuBr2 tuzun saf sudaki
¢OzUnlrldgl) dediserek %45,39'va kadar (CuBr2 tuzun
otonik noktadaki ¢ozOnUr0gl) azaldid gérilmistar.

0°C sicaklikta CuSO4-CuBr-HQ Ugli sistemin sivi
fazin yogunlugunun aragtiriimast sirasinda elde edilen
deneysel sonuglar Cizelge 2'de wve yodunlugun
sistemde CuBr2'nin bilegimi ile dedisimi diyagrami Sekil
2’de gosterilmistir.

0°C sicaklikta CuSQ4.-CuBr-HO (gl sistemin
arastinlmasiy {¢genin  CuS04-H;O tarafindan CuBrz
kisesine dodru yonde vaplldigl sirada sivi fazin
yodunlugu 1135 kg/m™den (CuSO. tuzun doygun
ghzeltisinin  yodunlugu) sisteme CuBrz tuzun ilave
edilmesi sonucu degiserek 1661 kg/m™e kadar
(sistemin sivi fazin oGtonik noktadaki yogunlugu)
ylkseldigi tespit edilmistir.

0°C sicaklikta CuSQ.-CuBr-HxO iglii  sistemin
arastinimasi ggenin CuBra-HxO tarafindan CuSQy4
kosesine dogru ybtnde yapildidn sirada sivi fazmn
yofunlugu 1638 kglms'den {(CuBrz tuzun doygun
gOzeltisinin  yodunlugu} sisteme CuSO4 tuzun ilave
ediimesi sonucu degiserek 1661 kglma’e kadar
(sistemin sivi fazin Gtonik noktadaki yogunlugu) arttigi
saptanmistir.

0°C sicakhkta CuSQ4-CuBrz-Hz0 (gl sistemin sivi
fazin viskozitesinin arastinimast sirasinda elde edilen
deneysel sonuglar Cizelge 2'de ve viskozitenin
sisternde CuBrz'nin bilesimi ile degisimi diyagrami Sekil
3’de gOsterilmigtir.

0°C sicakhkta CuSO4-CuBr-M:0O (gl sistemin
aragtinlmast dggenin CuSQs-HxO tarafindan CuBrz
kéigesine dodru ybdnde yapildigi sirada sivi fazin
viskozitesi 3,51 N.S.10%m? degerinden (CuS0O, tuzun
doygun c¢ozeltisinin viskozitesi) sisteme CuBr: tuzun

ilave edilmesi sonucu degiserek 7,45 N.$.10%m* degerine
kadar {sistemin st fazin Stonik noktadaki viskozitesi) arttigr
saptanmstir.

0°C  sicaklikta CuSQs-CuBra-H,O  Ugll  sistemin
arastinimasi Giggenin CuBrz-H;0 tarafindan CuSC, kisesine
dogru gﬁnde yapildidi sirada sivi fazin viskozitesinin 9,65
N.S.10%m? dederinden (CuBry tuzun doygun gdzeltisinin
viskozitesi) sisteme CuSOs tuzun ilave edilmesi sonucu
degiserek 7,45 N.S.40%m? deferine kadar (sistemin sivi
fazin étonik noktadaki viskozitesi) azaldid tespit edilmistir.

0°C sicaklikta CuSQ4-CuBry-Ho0 (iglii sistemin s fazin
tuzlulugunun arastinlmas: sirasinda elde edilen deneysel
sonuglar Cizelge 2'de ve tuzlulugun sisternde CuBry'nin
bilesimi ile dedisimi divagram: Sekil 4'de gésterilmigtir

0°C  sicaklikta CuSQ4-CuBr-H20 (gld  sistemin
arastinimasi tggenin CuS0,4-H:0 tarafindan CuBr; kigesine
dodru yonde yapildidi strada sivi fazin tuzlulugu 40'dan
{CuS04 tuzun doygun g¢dzeltisinin tuzlulugu) sisteme CuBr:
tuzun flave edilmesi sonucu degiserek 370’e kadar {sistemin
sivi fazin &tonik noktadaki tuzlulugu) yikseldigi gérilmistiir,

0°C  sicaklikta CuSO,-CuBr-H;O gl sistemin
aragtinimasi tGggenin CuBrz-H>0 tarafindan CuSQO, késesine
dodiu ydnde yapildiih sirada sivi fazin tuzlulugunun 400°den
{CuBra tuzun doygun ¢ozeltisinin tuzlulugu) sisteme CuS0,4
tuzun ilave editmesi sonucu dediserek 370’e kadar (sistemin
sivi fazin  Stonik noktadaki iletkenligi) azaldigi tesnit
edilmistir.

0°C sicaklikta CuSO4-CuBr-Hy0 (iclli sistemin sivi fazin
iletkenliginin arasgtiriimasi sirasinda elde edilen deneysel
sonuglar Cizelge 2'de ve iletkenlidin sistemde CuBrz'nin
bilesimi ile degisimi diyagrami Sekil 5’de gdsterilmigtir

0°C sicaklikta CuSO,-CuBrp-H;O  (glii  sistemin
arastinimasi dggenin CuSQ0,4-H0 tarafindan CuBrs kdgesine
dodiru ybnde yapildigi sirada swvi fazin iletkenliginin 201
mS/cm dederinden (CuSQs tuzun doygun ¢ozeltisinin
iletkenligi) sisteme CuBrz tuzun ilave edilmesi sonucu
dediserek 697 mS/cm degerine kadar (sistemin sivi fazin
otonik noktadaki iletkenligi) yukseldigi goralmastar.

0°C sicaklkta CuSQs-CuBr-HxO  Gglu  sisternin
arastinlmasi {icgenin CuBrz-H0 tarafindan CuSQ, kisesine
dodru ydnde yamildigi sirada sivi fazin iletkenliginin 754
mS/cm dederinden (CuBr; tuzun doygun gdzeltisinin
tuzlulugu) sisteme CuSO. tuzun ilave ediimesi sonucu
dediserek 697 mSicm deferine kadar (sistemin sivi fazin
dtonik noktadaki tuzlulugu) azaldigi goriimustar.

Bu dederlendirmeler sonucu, CuSO4-CuBr-HQ tiglii
sistemnin arastinimasinda kullamlan fizikokimyasal
yontemlerin, sivi ve kati fazlarin bilegimlerinin analizinde
uygulanan analitik yontemierin ve dier deneysel
¢alismalanin dogru ve mimkiin oldugu kadariyla hatasiz bir
sekilde gergeklestirildiginin ve elde edilen senuglanin ylksek

derecede sadlam wve glvenilir olduklannin bariz  bir
gdstergesi olarak kabul edilmesi dlisindlebilr.

0°C  sicakhikta CuSO4.-CuBr-H20  (¢l0  sistemin
fizikokimyasal  yontemlerle  g@zOnOrligd,  yogdunlugu,
viskozitesi, iletkenligi, tuziuludu wve faz dengelerinin
aragtinimasi sirasinda elde edilen deneysel sonuglarin ve
onlarin esasinda kurulan ve gizilen diyagramiann

“HALLURJI" tuz endUstrisinde uygulanabilecek CuSQ4 ve
CuBr; tuzlanin dogal tuz kangimlarindan ve sanayi atiklarinda
bulunan tuz kangimlanndan aynimast yontemnlerinin
fizikokimyasal esaslarnin islenip hazirlanmasinda
kullaniimasi beklenir.
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