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Metilal/metanol karisimlarinin ZIF-8 katkih PEI membran kullanarak
pervaporasyon prosesi ile saflagtirilmasi

Derya Unlii”

*1Bursa Teknik Universitesi, Miihendislik ve Doga Bilimleri Fakiiltesi, Kimya Miihendisligi Béliimii, Bursa, Tiirkiye.

Ozet: Bu calismada, metilal/metanol karisimlarinin ayrilmasi igin pervaporasyon islemi kullanilmistir. Metanole afinitesinden
dolayr membran hazirlamak i¢in polieterimid (PEI) polimeri se¢ilmistir. ZIF-8, membran i¢in katki maddesi olarak kullanilmustir.
ZIF-8 katkili PEI membrani sentezlenmis ve karakterize edilmistir. Membranlarin kimyasal bag yapisi, termal dayanimi ve
morfolojisi sirastyla Fourier doniisiimii kizil6tesi spektroskopisi (FTIR), Termogravimetrik Analiz (TGA) ve Taramali elektron
mikroskobu (SEM) ile analiz edilmistir. Membranlarin ayirma performansi farkli galisma sicakliklarinda, farkli besleme metanol
konsantrasyonlarinda ve farkli ZIF-8 yilikleme oranlarinda incelenmistir. Optimum proses kosullari, 20°C operasyon sicakligi,
agirlikga %6 besleme metanol konsantrasyonu ve agirlikga %0.5 ZIF-8 yiikleme orani olarak belirlenmistir. Ak1 ve metanol
secicilik degerleri bu kosullar altinda sirasiyla 0.57 kg/m?h aki ve 8169 metanol segiciligi olarak belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Membran, Metilal, Pervaporasyon, Polieterimid

Purification of methylal/methanol mixtures by pervaporation process using ZIF-8 doped PEI
membrane

Abstract: In this study, pervaporation process is evaluated for the separation of methylal/methanol mixtures. Polyetherimide (PEI)
polymer was chosen for the membrane preparation due to the affinity of the methanol. ZIF-8 was used as additive for the membrane.
ZIF-8 doped PEI membrane was synthesized and characterized. The chemical bond structure, thermal strength and morphology of
the membranes were analyzed by Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), Thermogravimetric Analysis (TGA) and
Scanning Electron Microscopy (SEM), respectively. Separation performance of membranes were investigated in different operation
temperatures, different feed methanol concentrations and different ZIF-8 loading ratios. Optimum operation conditions were
determined as 20 °C of operation temperature and 6 wt. % of feed methanol concentration and 0.5 wt.% ZIF-8 loading ratio. Flux
and methanol selectivity values were 0.57 kg/m?h and 8169, respectively.
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1. Giris

Cesitli dezavantajlarina ragmen, kiiresel enerji ihtiyacinin
yaklasgik  %84'u fosil yakitlardan karsilanmaktadir.
Biyoyakitlar ~ daha  yaygmm  olarak  kullanilmaya
baslandiginda fosil yakitlara olan bagimlilik azaltilabilir.
Fosil yakitlarin, sera gazlarmin emisyonu da dahil olmak
iizere bircok nedenden dolayi g¢evre iizerinde olumsuz
etkileri oldugu bilinmektedir. Fosil yakitlarin sinirh
mevcudiyeti, yenilenebilir enerji kaynaklarma acil ve
stirdiiriilebilir bir ge¢isi zorunlu kilmaktadir. Yenilenebilir
kaynaklardan elde edilen biyoyakitlar ve yakit biyokatki
maddeleri, potansiyel enerji kaynaklari olarak aragtirilmigtir
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(Ahmed ve ark., 2008). Son yillarda yapilan ¢aligmalar, yeni
alternatif biyoyakitlarin {iretimine ve benzin, dizel ve
biyodizelin yakit 6zelliklerini gelistirmek ve daha iyi
performans elde etmek icin eklenecek yakit katki
maddelerinin sentezi iizerine yogunlagmaktadir (Gongalves
ve ark., 2008).

Metilal, dizel ve biyodizel yakitlar1 ile karisabilen 6nemli
bir yakit katki maddesidir. Dimetoksimetan olarak da
adlandirilan metilal, toksik olmayan biyobozunur bir yakit
biyokatki maddesidir. Metilal, dizel ve biyodizel ile %100
karigabilme o6zelligine sahiptir. Agirlikga %42 oraninda
oksijen igeren bir oksijenattir, yliksek hidrojen/karbon
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oranina sahiptir. Diisiik setan sayisina ve kendiliginden
tutusma sicakligina sahiptir. Ayni zamanda yakitin yanma
performansin1 ve emisyon salimlarini iyilestirmektedir.
Metilal, dizel yakitin enerji yogunlugunun %55'ine sahiptir.
Gelencksel dizel yakiti ile %20 oraninda karistirildiginda
yakitin enerji yogunlugunu yaklasik olarak %10 kadar
azaltmaktadir (Dong ve ark., 2018; Lu ve ark., 2007). Tim
bunlarin yaninda metilal olagan iistii bir ¢oziicii giicii,
amfilik karakteri, oldukca diisiik viskozitesi ve yiiksek
buharlagma hiz1 sayesinde kozmetik sektoriinde, boya ve
vernik iiretiminde, yag ¢oziiciilerinde, tibbi ilaclarda,
polimerlerde, reginelerde ve yapistiricilarda olmak {izere
pek c¢ok endiistriyel uygulamada yesil solvent olarak
kullanilmaktadir. Kullanim alanindaki bu gesitlilik,
metilalin kiiresel talebinin artmasina neden olmaktadir
(Carretier ve ark., 2003).

Metilal, formaldehit ile metanoliin sentezi ile {retilir.
Metilal sentezi sonucunda reaksiyon karigimi igerisinde
reaksiyona girmemis metanol bulunmaktadir. Agirlikca
%94.06 metilal iceren metilal/metanol karisimi atmosfer
basimci altinda azeotrop 6zellik gostermektedir. Azeotrop
karigimlari, klasik ayirma prosesleri ile ayirmak oldukga
giictiir. Bu c¢aligmada geleneksel ayirma proseslerine
alternatif olarak, metilal sentez reaksiyonu sonucunda elde
edilen metilal/metanol karigimlarinin membran destekli
ayirma prosesi olan pervaporasyon prosesi ile ayrilmasi
hedeflenmistir.

Pervaporasyon, s1vi-sivi karisimlart ayirmak i¢in kullanilan,
karisim igerisindeki bilesenlerden birinin membrandan
secici gectigi, itici giliclin kimyasal potansiyel oldugu
membran destekli bir ayirma prosesidir. Membranda kiitle
trasnferi ¢oziinme difiizyon mekanizmast ile ifade edilir. Bu
stire¢ diisitk maliyetli, enerji tiketimi az ve cevreci bir
prosestir  (Baker, 2000; Basile ve ark., 2016).
Pervaporasyonda tasmmim, beslemedeki bilesenler ve
membran arasindaki etkilesim ile ilgilidir. Bu sebeple
membran sentezinde kullanilacak malzemenin ozellikleri
membranin ayirma performansinda 6nemli bir etkendir
(Basile ve ark., 2015). Polimerik membranlarda iyi bir
ayirma  performansi, kullanilacak olan  polimerik
malzemenin kimyasal, termal ve mekanik dayanimi ve
sorpsiyon kapasitesi ile iligkilidir (Das ve ark., 2007). Bu
calismada metilalin saf olarak eldesi amaglandigindan,
metanole ilgisi olan Polieterimid (PEI) polimeri
kullanilarak membranlar hazirlanmig ve karisimdan
metanoliin uzaklagtirilmasi saglanmigtir. Polieterimid (PEI)
yiiksek termal, kimyasal ve mekanik dayanimi ve diisiik
maliyeti nedeniyle polimerik membran hazirlamada sik
kullanilan polimerlerden biridir (Mensitieri ve ark., 2019).
Ayrica katki maddesi olarak kullanilacak olan malzeme
olan ZIF-8’de metanole segici ozellikte se¢ilmigtir. PEI
membraninin metanole olan ilgisini arttirarak ayirma
performanslarinin gelismesini saglamistir (Wasewar ve
ark., 2007).

Zeolitik imidazolat yapilar (ZIF), metal organik yapilarin
bir alt sinifidir. ZIF’lerin baglayicit kismi imidazollerken,
metalik kismu ise Zn, Co veya In gibi gecis metalleridir.
Zeolitik denmesinin sebebi ise zeolitlere olduk¢a yakin
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yapiya sahip olmalaridir (Park ve ark., 2006). ZIF-8
homojen goézenek boyutu, yiiksek termal ve kimyasal
dayanimi nedeniyle ilgi ¢ekici bir zeolitik imidazolat
yapidir. ZIF-8 pervaporasyon uygulamasi i¢in uygun bir
dolgu maddesidir. Delik agiklig1 3.4°A ve biyiik bosluk
ebadi 11.6°0lmas1 dolayisiyla alkolleri ve suyu ayirma igin
kullanimi uygundur (Shi ve ark., 2012).

Bu c¢alismada operasyon sicakliginin, besleme metanol
konsantrasyonunun  ve  ZIF-8  yiikleme  oranmimn
metilal/metanol karigiminin ayirma performansina etkisi
incelenmistir.

2. Malzeme ve Yontem
2.1. Malzemeler

Membran sentezinde kullanilan polimer PEI (Eriyik Akis
Indisi: 9 g/10 dak, 337°C/6.6 kg) Sigma Aldrich
firmasindan tedarik edilmistir. PEI ¢oziiciisii olarak
kullanilan N-Metil-2-Pirolidon Carlo Erba'dan alinmustir.
ZIF-8 sentezinde kullanilan 2-Metilimidazol (99%) Sigma
Aldrich’ten, ¢inko nitrat hekzahidrat (98%) ABCR’den
satin alimustir.

2.2. ZIF-8 Sentezi

10 mmol g¢inko nitrat hekzahidrat, ve 80 mmol 2-metil
imidazol ayr1 ayr1 metanolde ¢oziilmiistiir. Her iki ¢ozelti
homojen oluncaya kadar karigtirilmigtir. Daha sonra
hazirlanan bu iki ¢ozelti bir araya getirilerek oda
sicakliginda karistirilmistir.  Elde edilen karigimin  bir
miiddet sonra bulaniklastigi gorilmistiir. 1 saat
karigtirildiktan sonra ¢ozelti santrifiij edilerek ZIF-8
partikiilleri ¢oktliriilmiigtiir. Santrifiij sonrast elde edilen
ZIF-8 partikiilleri metanol ve kloroform ile yikanarak
saflastirilmistir. Ardindan 80°C’de 24 saatte kurutulmustur.
(Amirilargani ve Sadatnia, 2014; Song ve ark., 2012).

2.3. ZIF-8 Katkili PEI Membramin Hazirlanmasi

Agirlikca %10 PEI, N-Metil-2-Pirolidon (NMP) igerisinde
90°C’de ¢oziilmiistiir. Daha sonra igerisine belirli oranlarda
ZIF-8 eklenerek manyetik karistiricida  karistirilmagtir.
Membran ¢06zeltisi igerisinde ZIF-8 katki maddelerinin
uniform dagilimini saglamak igin belirli bir siirede
ultrasonik banyoda da karistirilmistir. Ardindan ¢6zelti cam
yiizeye dokiilerek oda sicakliginda kurumaya birakilmistir.
Kuruyan membran cam yiizeyden dikkatlice ¢ikarilarak
kullanima hazir hale getirilmistir (Li ve ark., 2018, Gao ve
ark., 2017).

2.4. Membranlarin Karakterizasyonu

Sentezlenen membranlar SEM, FTIR ve TGA kullanilarak
karakterize edilmistir. Saf ve ZIF-8 katkili PEI
membranlarm  morfolojik  yapt  analizinde  Carl
Zeiss/Gemini 300 model SEM cihaz1 kullanilmistir. ZIF-8
ilavesi ile membranlarin kimyasal bag yapilarindaki
degisim PerkinElmer, Spectrum Two model FTIR cihazi ile
belirlenmistir. Membranlarin termal dayanimlari TA
Instruments, SDT650 model termogravimetrik analiz cihaz
kullanilarak incelenmistir.
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2.5. Pervaporasyon Prosesi ile Metilal/Metanol
Karisiminin Saflastiriimasti

Metilal/metanol karigimlarinin saflagtirilmasi
pervaporasyon prosesi ile gergeklestirilmistir.

Pervaporasyon prosesinde membranin iist yiizeyi besleme
karigimi ile temas ederken, hiicrenin alt tarafinda vakum
bulunmaktadir. PEI membran hidrofilik 6zellikte oldugu
icin metanole yiliksek ilgi gostermekte, metanol
membrandan difiize olmakta ve gegen akim tarafinda
vakumdan dolay1 olusan diisiik basingta buhar faza
gegmektedir. Buhar fazdaki metanol, sivi azot ile dolu
tuzaklarda toplanarak, yogunlastirilmakta ve tekrar sivi
fazda elde edilmektedir. Ak1 ve segicilik degerleri saat basi
numune almarak GC ile analiz edilerek hesaplanmigtir. Aki
degeri Esitlik 1, segicilik ise Esitlik 2'deki formiil
kullanilarak hesaplanmistir.

m

I=5 (@8]
_ Py/P
= Tarfy @

Esitlik 1’de m sogutucu kapanlarda toplanan numune
miktariin agirhigmi, S membranin etkin kullanim yiizey
alanini, t ise deney siiresini ifade etmektedir. Esitlik 2'de ise
a, segicilik degerini, P gecen akim konsantrasyonunu, F
besleme konsantrasyonunu ifade ederken, a ve b
karisimdaki bilesenleri ifade etmektedir. Bu c¢alisma
kapsaminda a metanolii, b metilali ifade etmektedir.

Membranin ayirma performanst farkli ZIF-8 yiikleme
oranlarinda (agirlikca %0.25, %0.5, %0.75 ve %1), farkli
operasyon sicakliklarinda (20 °C, 30 °C, 40°C) ve farkli
besleme konsantrasyonlarinda (agirlik¢a %6, %10, %15 ve
%20 metanol) incelenmis ve aki ve segicilik degerleri
hesaplanmustir.

3. Bulgular ve tartisma
3.1. Membran Karakterizasyon Sonuglart
3.1.1. SEM

SEM analizi, saf PEI ve ZIF-8 katkil1 PEI membranlardan
alman Ornekler ile yapilmistir. Sekil 1'de membranlarin
kesit goriintiileri goriilmektedir.

M;Jg! KX gnr=1s00k SgalAxSE2

"’;7; BOKX enT= 15004y
” W= 89mm SenSpeed =1

o= 87nm

Sekil 1. SEM kesit goriintiileri (a) Saf PEI (b) ZIF-8 katkili
PEI membran
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Saf PEI membranin Sekil 1.(a)’daki kesit goriintiisii; tek bir
polimer tabakasindan olustugunu, yapinin yogun, homojen
bir goriintii sergiledigini gostermektedir. ZIF-8 katkili PEL
membranin Sekil 1.(b)’deki kesit goriintiisii ise ZIF-8'in
membran igerisinde homojen bir sekilde dagildigini,
polimer ile ZIF-8 arasinda bosluk olusturmadigini, uyumlu
bir yap1 sergiledigini gostermektedir. Elde edilen SEM
gorlintiileri membranlarin  basar1 ile sentezlendigini
gostermektedir.

3.1.2. FTIR

Sekil 2°de hazirlanan membranlarin FTIR spektrumlari
verilmistir.

Saf PEI

[
ES
ZIF-8 katkili PEl membran
T T T T T T T T T T T T T T
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
-1
cm

Sekil 2.Sentezlenen membranlarin FTIR analizi

FTIR spektrumunda saf PEl membrana ait imid karbonil
asimetrik ve simetrik gruplar1 1777 ve 1717 cm™V’de, C-N
gerilim ve egilme pikleri 1352 ve 742 cm™’de, aromatik eter
C-O-C gruplar1 1234 cm™*’de goriilmektedir (Chen, ve ark.,
2006). Membranin yapisindaki -OH ve ikincil amin gruplari
3000-3500 cm? araligindaki genis pike karsiik
gelmektedir. -CH; gruplarmin gerilim pikleri 2962 cm™’de
gozlenmigtir. C=0O (amid I) ve N-H (amid Il) gerilme
titresimi  pikleri, sirastyla 1643 ve 1570 cm™Y’de
goriilmiistiir. Bununla birlikte, imidazol kisimlarinin C=N
ve N-H gruplart i¢in karakteristik tepe noktalari, PEI
membraninda bulunan diger fonksiyonel gruplarin benzer
germe titresimi nedeniyle Ortiismektedir. Sadece baglarin
yogunlugu degisim gostermistir (Barankova, 2017). Metal
ve organik ligand arasindaki bag (Zn-N) 423 cm™’de
gozlenmistir (Basu ve Balakrishnan, 2017). Bu sonuglar,
ZIF-8 pargaciklarmnin PEI membranin yiizeyine gomiilii
oldugunu gostermistir.

3.1.3. TGA

Sentezlenen membranlarin sicaklikla kiitle kaybinda
meydana gelen degisim termal gravimetrik analiz (TGA) ile
analiz edilmistir. Saf PEI membran ve ZIF-8 katkili PEI
membranlarm termal dayanim egrileri Sekil 3’te verilmistir.



D Unlii

100 A
90 +
o
< 80
S
>
G
¥ 70
&2
Z Sal PEI \
60 1 ——— 7IF-8 katkil PEI membran \
50 4
40 T T T T T T
0 100 200 300 400 500 600
Sicaklik (°C)

Sekil 3. Sentezlenen membranlarin TGA egrisi

Katkisiz ve ZIF-8 katkili PEI membranda 100-200°C
arasinda goriilen kiitle kayiplarinin ZIF-8 ve PEI yapisinda
bulunan solventlerin buharlagmasindan kaynaklandigi
diigiiniilmektedir (Demirciyeva, 2006). 450 ve 500°C
sicakliklarindan sonra ise polimer zincirlerinin bozulmasi
ile ilgili olarak temel kiitle kaybi baslamistir. Saf PEI
membrana ilave edilen ZIF-8 katkisinin membranin
bozunma sicakhigimi yiikselttigi gorilmistir. Saf PEI
membranin kalint1 degeri %48.76 iken, ZIF-8 katkili PEI
membranin kalinti degeri %50.80 olarak elde edilmistir.

3.2. Pervaporasyon Prosesi ile Saflastirma Sonuclart
3.2.1. Sicakhign etkisi

Sicakligin agirlikga %6 metanol igeren besleme ¢ozeltisini
ayirma performansina etkisi 20, 30 ve 40°C sicakliklarda,
agirlikca %0.5 ZIF-8 katkili PEI membran kullanilarak
incelenmistir. Sicaklikla toplam aki ve metanoliin degisimi
Sekil 4’te verilmistir.

0.7 9000

i 8000
0.6
F 7000
- £
2 05 F 6000 &
LT | —e— Ak e
E) —8— Moetanol Scgiciligi F 5000 @
=z L
2 04 =
£ 4000 =
* / @
F 3000
03
2000
02 1000

15 20 25 30 35 40 45
Sicaklik (°C)

Sekil 4. Operasyon sicakliginin ayirma performansina etkisi
(Calisma kosullart: %6 metanol igeren besleme, agirlik¢a
%0.5 ZIF-8 katkili PEI membran)

Sicaklik arttikga, toplam aki degeri de artig gostermistir.
Operasyon sicakliginin aymrma performansini etkisi iki
sekilde olmaktadir: itici glic ve membranin gecirgenligi.
Sicaklik arttik¢a karisimdaki metanol ve metilalin doymus
buhar basinglari artig gosterir. Artan doymus buhar basinci,
alt akim ve iist akim arasinda bir itici gli¢ olusturmus ve bu
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itici gii¢ gegirgenlik akisinda artis ile sonu¢lanmigtir. Bunun
yanisira, membranin gegirgenligi, besleme karigimindaki
bilesenlerin membran yiizeyinde ¢6ziiniirliigii ve membran
boyunca diflizyonu ile ilgilidir. Bilesenlerin difiizyonu da
operasyon sicakligi ile artmakta ve buna bagli olarakta
metanoliinde membrandan difiizyonu artis gostermektedir.
Ayrica operasyon sicakligindaki artig polimer zincirlerinin
hareketliligini arttirmis ve difiizyon kanallar1 genislemistir.
Boylece karisimdaki bilesenlerin difiizyonu hizlanmis,
toplam aki degeri de artig gostermistir. Metanoliin secicilik
degeri ise diisilis gostermistir. Bu durum, artan hareketlilik
ile birlikte difiizyon kanallarinin genislemesi ve polimer
zincirlerinin esnekligi ile ilgilidir. Genis difiizyon kanallari,
hedef bilesen metanol ile birlikte metilal molekiillerininde
membrandan difiize olmasina neden olur ve toplam aki
artarken metanol segiciligi azalir (Guo ve ark., 2004; Zhang
ve ark., 2017). 20°C’de 0.24 kg/m?sa aki degeri elde
edilirken, 40°C’de bu deger 0.63 kg/m?.sa’e yiikselmistir.
20°C’de metanol seciciligi 8569 iken 40°C’de 2147’ye
diigmiistiir.

3.2.2. Besleme metanol konsantrasyonunun etkisi

Besleme karigimidaki  metanol  konsantrasyonunun
pervaporasyonun aywrma performansina etkisi agirlikca
%0.5 ZIF-8 katkili PEI membran kullanilarak, 20°C

operasyon sicakliginda incelenmistir.
0.8 10000

—0— Aki
07 1 —@— Mectanol Scgiciligi - 8000
—~ 06 <
8 2
L I 60008
o 2
2
E: 0.5 7
= .,
Z I 4000C
< 04 &
I 2000
0.3
0.2 T T T T T T T T 0

4 6 § 10 12 14 16 18 20 22
Besleme Metanol Konsantrasyonu (% agirlik)

Sekil 5. Besleme metanol konsantrasyonunun ayirma

performansia etkisi (Caligma kosullari: 30°C, agirlik¢a

%0.5 ZIF-8 katkili PEI membran)

Sekil S'te besleme
konsantrasyonundaki artis ile  toplam akinin arttig1
goriilmektedir.  Pervaporasyonda membran boyunca
taginim, ¢ozlinme difiizyon mekanizmasina dayanmaktadir.
Difilizyon konsantrasyona bagh oldugu i¢in
konsantrasyonda meydana gelecek degisim difiizyonu
kolaylastirmaktadir. Besleme konsantrasyonu arttik¢a
beslemedeki hedef bilesen ile membran arasindaki etkilesim
artarak, aki degeri de artmaktadir. Metanol konsantrasyonu
arttikca membranin gisme derecesi de artis gostermektedir.
Sisme derecesi ile membranin artan serbest hacmi ve
genisleyen diflizyon kanallari, metanol molekiilleri ile
birlikte metilal molekiillerinin de tagimimini
kolaylastirmaktadir. Beslemedeki metanol konsantrasyonu
arttikca secicilik degeri ise azalmigtir. Bu durum artan
serbest hacim ile birlikte metilalin de membrandan

karisimindaki metanol
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difiizyonunu  kolaylastirir. Gecen akimdaki metilal
konsantrasyonu arttik¢ca, metanol segiciligi  diismistiir.

Ozetle beslemedeki metanol konsantrasyonundaki artis,
membranin gismesi ile sonu¢lanmis ve metanol segiciligi
diismiistiir (Kittur ve ark., 2013; Jalal ve ark., 2015; Tsou ve
ark., 2015).

Agirlikca %6 metanol igeren besleme karigimui ile yapilan
deneylerde 0.24 kg/m?.sa aki degeri elde edilirken, agirlikca
%20 metanol iceren besleme karigimi ile yapilan deneylerde
0.71 kg/m?.sa aki degeri elde edilmistir. Metanol secicilik
degeri ise agirlikca %6 metanol iceren besleme karisiminda
8478 iken agirlikga %20 metanol igeren besleme
karisiminda 864’¢ diismiistiir.

3.2.3. ZIF-8 katki oranimin etkisi

Z|F-8 miktarinin (agirlikca %0.25, %0.5, %0.75 ve %]1)
toplam aki ve metanol segiciligi lizerindeki etkisi Sekil 6'da
gosterilmistir.

8500

[ —8— Aki .

1.2 4 —&— Metanol Segiciligi r 8000

1.0 4 r 7500 z
oL 08 1 k7000 2
= w
L, £
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< =
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ZIF-8 katki miktart (% agirlik)
Sekil 6. ZIF-8 katki miktarinin ayirma performansina etkisi
(Calisma kosullari: 20°C, agirlikca %6 metanol igeren

besleme)

ZIF-8 miktar1 arttikga toplam aki degerinin arttigi
gozlenmistir. Bu durum, PEI membran igerisinde yer alan
ZIF-8'in metanol i¢in tercihli difiizyon kanallarina sahip
olmas: ile agiklanabilir. ZIF-8 yiikleme orani arttikga,
membran matrisi igerisinde diflizyon kanallarinin artmasi
metanol transferini kolaylastirdig: gibi metanol ile birlikte
metilalinde membrandan transferini arttirir. Bu yiizden aki
artarken, metanoliin secicilik degeri azalir. Agirlikga %0.25
ZIF-8 katkili PEI membranda 0.23 kg/m?.sa aki1 degeri elde
edilirken ZIF-8 oran1 %]1'e arttirlldiginda aki degeri 1.24
kg/m?.sa’e yiikselmistir. Metanol seciciligi degerleri ise
agirlikca %0.25 ve %1 ZIF-8 katkili PEI membranlarda
sirastyla 8169 ve 5478 olarak elde edilmistir.

4. Sonug

Bu caligmada, yesil ¢oziicii ve yakit biyokatki maddesi
metilalin saflastirilmasi i¢in ZIF-8 katkili PEI membranlar
kullanilmistir. Hazirlanan membranlar farkli
karakterizasyon yontemleri kullanilarak analiz edilmistir.
FTIR analizi ile membranlarin karakteristik pikleri ve bag
degisiklikleri  belirlenmistir. ~ Membranlarin  termal
dayanimlar1 TGA ile analiz edilmigtir. Membranlarimn kesit
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goriintiileri SEM analizi ile incelenmistir. Karakterizasyon
testleri sonucunda ZIF-8’in PEI membran ile uyumlu bir
yapi sergiledigi, ZIF-8 ilavesinin termal dayanimi artirdigi
gorilmistiir. Pervaporasyon ile metilal/metanol
karigimlarinin saflastirilmasinda ise operasyon sicakliginin,
besleme konsantrasyonunun ve ZIF-8 yiikleme oraninin
ayirma performansi Uzerindeki etkileri incelenmistir.
Optimum c¢alisma kosullari, 20°C operasyon sicaklig,
agirlikca %6 metanol besleme konsantrasyonu ve agirlikca
%0.5 ZIF-8 yiikleme orani olarak belirlenmistir. Bu sartlar
altinda en yiiksek ayirma performans: 0.57 kg/m?h aki ve
8169 metanol seciciligi olarak elde edilmistir. Elde edilen
sonuglar sentezlenen ZIF-8 yiikli PEI membranin
metilal/metanol karisimindan metanoliin saflastirilmasi i¢in
yiiksek ayirma performansi gosterdigi ve pervaporasyon
prosesinin metilal/metanol karigimini ayirma igin alternatif
bir siire¢ oldugunu gostermektedir.
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