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OZET

Dogal diyatomit, yiiksek yiizey alanina sahip olmasi sebebiyle membran filtre iiretiminde yaygin olarak
kullanilmaktadir. Su filtrasyonu amach iiretilen bu filtrelerin ¢aligma prensipleri derin-yatak olup filtreler
zamanla tikanmakta ve siizme islemi durmaktadir. Son zamanlarda geri yikama ile temizlenebilen ve uzun siireli
stizme saglayan filtrelerin {iretilmesi konusunda caligmalar yapilmaktadir. Bu calismada, silika altlik {izerine
zenginlestirilmis diyatomit tozu kaplanarak tiretilmis membran filtre, Kiitahya-Tiirkmendagi’ndan ¢ikan kaynak
suyunun siiziilmesinde test edilmistir. Kaynak suyunda bulunan kil tanelerinin ortalama caplart 0.5 pm’dir.
Stizme islemleri 5 bar basing altinda yapilmis olup filtrasyon periyodik olarak uygulanmistir. Burada siizme
periyotlar1 5 dakika olup her siire¢ sonunda filtre geri yikama ile temizlenmistir. Bu testler ile filtrenin siizme
kapasitesi ve siiziilen suyun berrakligi belirlenmistir. Membran filtre ile stiziilen suyun bulanikliligi 2 NTU
degerinden 0.1 NTU degerine inmistir. Aynt zamanda filtre yliksek siizme performans: saglamakta olup her
periyodik siirecte 0.16 m*/m? siiziintii vermektedir.

Anahtar Kelimeler: Seramik filtre, Filtrasyon, Kaynak suyu

THE FILTERABILITY OF SPRING WATER WITH DIATOMITE MEMBRANE
FILTER

ABSTRACT

The purified natural diatomite has high surface areas, and thus the material used for membrane fabrication is
advantageously for water filtration. However, the diatomite membrane produced as deep-bed microstructures did
not high performance where the pores of the diatomite were clogged by the filtered particles and thus the
filtration rate was diminished. In membrane technology, the recent studies are focused on the multilayer
fabrication where the filter easily cleanable by backflushing and thus produced long time usage. In this study, the
diatomite filter was fabricated using purified diatomite as a coating material onto a silica substrate. Filtration
testing of the present filter was performed on spring water (located in Kiitahya-Tiirkmendag) which contained
clay particles being the mean particle sizes of at about 0.5 pm. The filtration response of the membrane filter was
tested in periodic pressure filtration modes with the pressure of 5 bars. The feed water contained sub-micron
particles with the turbidity of two nephelometric turbidity units (NTU). The filtration testing indicates superior
filtrate clarity (0.1 NTU turbidity) and the periodic filtration proved high separation capacity as 0.16 m*/m’.
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1. GIRIS

Ticari olarak tiretilen seramik membranlar en az iki tabakali olarak yapilirlar ve bu tabakalardan biri altlik olup
membran filtrenin temel yapisini olusturur, bunun tizerine yapilan kaplama ise daha ince gozenekli olarak
olusturulur ve filtrenin siizme islemi bu tabaka tarafindan saglanir. Filtrenin performansi da biiyiik oranda bu
kaplama tabakas1 6zellikleri ile belirlenir. Filtrenin gdzenek boyutu kiigiildiikge sagladig: stiztintii daha berrak
olmakta, gozenek boyutu daha dar bir dagilim gosterdiginde ise filtre daha segici siizme yapabilmektedir.
Kaplama tabakasinin bir diger 6nemli 6zelligi de hidrofilik veya hidrofobik yiizeylere sahip olmalaridir. Filtreler
yiiksek hidrofilik 6zellikte tretildiklerinde yiiksek kapilerite saglarlar ve boylece siizme isleminde ilave bir
basing ortaya ¢ikarak filtrelerin slizme performansi artmaktadir. Filtrenin yiiksek hidrofilik 6zellikte
uretilmesinin baska avantajlar1 da olmaktadir. Bu filtrelerin gézenek cidarlarinda ince bir su filmini bulunur,
dolayisiyla filtrenin tikanmasi daha az olur, ayrica tikanan gozeneklerin agilmasi daha kolay
gerceklestirilebilmektedir.

Bugiine kadar kapiler filtrelerin tiretimi hidrofilik 6zellikte polimerik veya seramik malzemeler veya seramik
iizerinde ince film polimer kaplama seklinde yapilmistir. Seramik olarak iretilen kapiler filtrelerin son
zamanlarda ucuz hammaddelerden ve basit seramik siiregler ile saglanmasi ise su sekilde olmaktadir. Dogal
silika partikiilleri ince boyuta ogiitiillmekte ve kursun-borosilikat cam ve cam yapici diger katkilar (kil, zeolit,
feldspat, ¢inko oksit gibi) ile birlikte sinterlenmektedir. Sinterleme siirecinde cam ve cam yapict malzemeler
eriyerek silika partikiillerinin yiizeyinde ince camsi film olusturmakta ve boylece cam gozenekli kapiler filtreler
ortaya ¢ikmaktadir [1-6]. Bu teknik kullanilarak tiretilebilecek kapiler filtrelerin ortalama 2 um gézenek ¢apinda
ve gozenek boyut dagilimlarinin da oldukga genis bir aralikta (0.5-4 um gibi) gerceklestigi, dolayisiyla filtrelerin
seciciliginin diigiikk oldugu goriillmektedir. Diger taraftan burada kullanilan partikiillerin boyutunun kiigiiltiilmesi
daha segici filtre Uretimini gergeklestirme noktasinda basarili degildir. Bunun sebebi; gézenek boyutu
kiiciildiikce cams1 katkilar sebebiyle filtrelerde kapali gézenek olusumlari goriilmektedir. Burada birim alandaki
gbzenek sayisinin azalmasi ise filtrelerin siizme performansini diigtirmektedir.

Daha dusik gozenek capli bir kaplama tabakasinin kapiler filtrelerin yiizeyinde olusturulmasi filtrenin
seciciligini arttiracak, ayrica geri yikama suyu uygulanarak filtrenin temizlenmesini de kolaylastiracaktir. Diger
taraftan, bu kaplama tabakasinin yiiksek hidrofilik 6zellikte olusturulmasi filtrenin kapiler 6zelligini korumasini,
hatta gozenek ¢apinin azalmasiyla birlikte daha yiiksek kapilerite saglamasini saglayacaktir. Bu amagla mikron
alt1 boyuta 6gutiilmiis kursun-borosilikat tozlar kullanilmistir [7]. Kursun-borosilikat diisiik termal genlesmesi ile
cam gozenekli kapiler filtrelerin yiizeyinde ¢atlaksiz kaplama tabakasi yapma imkani saglamaktadir. Ancak cam
malzemelerin sinterlenme araliginin diisiik olmasi sebebiyle burada yeterli agik gozeneklilige sahip bir kaplama
tabakast olusturulamamistir. Burada sinterleme siirecinde cam yapili partikiiller eriyerek topaklanmakta ve
kaplamadaki gozenek sayisini diistirmektedir.

Amorf veya kristal yapili diger silika tozlarinin mikronaltt boyuta ogitilerek kapiler filtre yiizeyine
kaplanmasinda iki temel sorun ortaya c¢ikmaktadir: (i) filtrenin kaplama tabakasimin daha disiik hidrofilik
ozellikte olusmasi ve (ii) kaplama tabakasinin sinterleme siirecinde catlamasi. Bilindigi gibi silika tozlarin termal
genlesmeleri yiiksektir, bu malzemeler sicaklik uygulamalarinda faz doniistimlerine de ugradiklarindan yapida
hacim degisikligi meydana gelmektedir ve boylece kaplama tabakasinda catlak olusumu kaginilmaz olmaktadir.
Kristobalit fazindaki silika tozlar oda sicakliginda kararli olarak iiretildiginde membran tiretiminde kaplama
tabakast amag¢li kullanilma potansiyelleri bulunmaktadir. Bilindigi gibi, beta-kristobalit silikanin termal
genlesmesi en diisiik olan polimorfudur. Bu malzemenin termal genlesmesi diisiik olmakla birlikte meydana
gelen genlesmenin dogrusal olmasi, bu malzemenin silika membran {iretiminde kaplama tabakasi olarak genis
kullanim alani bulma sansini arttirmaktadir. Ayrica, bu malzemenin kimyasal direncinin ve sertliginin de yiiksek
olmas1 membran teknolojisinde kullanimini daha avantajli hale getirmektedir. Kimyasal direncin yiiksek olmasi
filtrasyon tabakasinin 6zelliklerini uzun siire koruyarak filtrenin yiiksek performansta kalmasini saglayacaktir.
Filtrenin kaplama tabakasimin sertliginin yiiksek olmasi ise 6zellikle temizleme siireclerinde onem tasimakta
olup filtre ylizeyinden kekin bicakla kazinarak alinmasi veya filtre yiizeyinin fir¢a ile temizlenmesinde avantaj
saglayacaktir.
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Bu calismada, termal genlesmesi diisiik beta-kristobalit seramik tozunun dogal silika hammaddelerinden olan
diyatomit’ten iiretilmesi ve kapiler seramik filtre yiizeyine kaplanmasi ve boylece siizme performansi yiiksek
kapiler filtre tiretilmesi amaglanmustir. Ayrica, filtrenin nano-boyutta kil iceren kaynak suyu filtrasyonunda
basari ile kullanilabilirligi gosterilerek malzemenin ticari potansiyeli ortaya ¢ikartilacaktir.

2. MALZEME VE YONTEM
2.1. Seramik Filtre Uretimi

Bu c¢aligmada tiretilen membran filtre ti¢ tabakalidir. Filtrenin temel yapisin altlik, {izerinde gézenek boyutunun
daha diisiik oldugu bir ara tabaka ve son olarak da kararli hale getirilmis beta-kristobalit seramik tozundan
yapilan ince gozenekli kaplama tabakasi olugturmaktadir. Filtrenin altlik tizerine kaplama yapilarak siizme
performanslarinin arastirtlmasi daha onceki ¢alismada yapilmis olup, burada daha yiiksek siizme performansi
olan filtre tiretilmesi hedeflenmis ve bu amagla ilave bir kaplama tabakasi olugturulmasi planlanmistir. Kaplama
tabakasi olarak termal genlesmesi diisiiriilmiis diyatomit tozu seg¢ilmistir.

Filtrenin altligi kuvars, dogal zeolit (klinoptilolit), soda kire¢ cami ve kalsiyum karbonat karisimindan
olusturulmus olup kimyasal kompozisyon su sekildedir: %93.50 SiO,, %1.53 Al,O;, %0.57 MgO, %0.17 Fe,05,
%3.27 Ca0, %0.52 K,0, %1.1 Na,O. Altlik tizerine yapilan kaplama ise kuvars, dogal zeolit (klinoptilolit) ve
kursun borosilikat frit karisimindan meydana gelmektedir. Bu malzemenin kimyasal kompozisyonunda silika ve
alimina daha agirlikli olarak bulunmaktadir: %86.86 SiO,, %3.47 Al,O3, %5.28 PbO, %1.54 B,0;, %0.28 Na,0,
%0.71 MgO, %1.11 CaO ve %0.11 K,O. Filtrenin son kaplama malzemesi olan diyatomit li¢ islemi ile
safsizliklarindan temizlenmis ve beta-kristobalit formuna doniistiiriilmistiir. Bu sekilde toz iiretimi daha 6nce
yapilmis olup [5, 8] burada beta-kristobalit tozu dogrudan kaplama malzemesi olarak kullanilacaktir. Lig
edilmis diayatomit’in termal kararli hale getirildikten sonra elde edilen kimyasal kompozisyonu su sekilde
hesaplanmugtir: Sig 937Alp.049Ca0,024Na0,005K0.004M&0.008F€0.001 T10.00305-

Filtre althg: silindirik boru sekilli olup dis yiizey alam1 37.68 cm® dir. Kaplama tabakasi agirlikca %0.1 kati
icerecek sekilde hazirlanmis siispansiyondan 5 bar basing altinda filtrasyon teknigi ile yapilmistir. Kaplama
sonrast malzeme %60 nemli oda ortaminda 24 saat bekletilmis daha sonra etiivde 105°C sicaklikta 12 saat
kurutulmustur. Kaplama tabakasi daha sonra 940°C sicaklikta 20 dakika sinterlenmistir.

Kaynak suyunda bulunan kati partikiillerin tane boyutlart (Malvern Zeta-Sizer Nano ZS cihazi) ve bu kati
partikiillerin hangi fazlardan olustugu (Rigaku Miniflex powder diffractometer) saptanmistir. Diyatomit filtrenin
kirik yiizeyden mikro yapisi elektron mikroskop yardimiyla incelenmistir (Zeiss EVO-50 EP).

2.2. Filtrasyon Deneylerinin Yapilmasi

Membran filtrenin stizme performans testleri ortalama tane boyutu 0.5 pm olan kaynak suyunun 5 bar basing
altinda filtrasyonu ile yapilmis olup filtrasyon konvansiyonel ve periyodik olarak uygulanmistir. Bu testler ile
filtrenin sitizme kapasitesi ve igme suyunun berrakligi belirlenmistir. Kaynak suyunun bulaniklign 2 NTU
degerindedir. Suyun pH degeri 6.39 olarak ol¢tilmustiir.

Filtrasyon islemlerinin yapildig1 deney diizenegi Sekil 1’de goériilmektedir. Deney diizenegi su tanki, karistirict,
pompa, filtre iinitesi, hava tanki, valflar ve elektronik terazi gibi donanimlardan olugmaktadir. Periyodik
deneyler 5 dakika araliklarla yapilmakta olup filtreden her defasinda siiziilen suyun bir miktar1 ters akim olarak
gecirilmekte ve boylece filtrenin temizlenmesi saglanmaktadir. Filtrasyon deneylerinde siiziilen suyun miktari
elektronik terazi ve bulaniklilik degerleri tiirbidimetre (Merck Turbiquant 1500 T) ile 6l¢tilmiistiir.
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5 Filtrasyon haznest
6-7 Vanalar

8 Komprasér

9 Temuz su toplama tank
10 Elektronil: teraz

J‘l Baglantilar

Sekil 1. Filtrasyon deney diizenegi.
3. BULGULAR VE TARTISMA
3.1. Membran Filtrenin Mikroyapisi

Sekil 2’de kaplama yapilan membran filtrenin kirik yiizey elektron mikroskop (Zeiss EVO-50 EP) goriintiisii
verilmistir. Burada elde edilen kaplama tabakasi kalinligi 10-20 um arasinda degismektedir. Kaplama tabakasi
kalinligindaki degisme ara tabaka ylizey plrtizlilugiine bagli meydana gelmektedir. Sekil 3’de kaplama tabakasi
mikroyapist daha ayrintili olarak goriilmekte olup burada gézenekler ortalama 250 nanometre ¢apindadir ve filtre
ylizeyi catlaksiz olarak iiretilmistir.
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Anadolu Unsersity EHT = 20,00 kv 10y
Materisl SeilErd. W= 12 mm
Date 27 Mar 2008 paq 200 K X

Sekil 3. Kaplama tabakas1 mikroyapist.
3.2. Filtrasyon deney sonuclarinin degerlendirilmesi
Bu caligmada {iretilen membran filtrenin performansini test etmek igin kullanilan kaynak suyu Kiitahya
Belediyesi’'ne ait olup, kaynak suyu filtre edilerek damacana suyu haline getirilmekte ve ticari olarak

satilmaktadir. Burada ki partikiiller baslica kil gurubu mineralleri olup (bakiniz Sekil 4) tane boyutlar1 1 pm
altindadir (bakiniz Sekil 5).
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Sekil 4. Kaynak suyu kati partikiillerinin kristal fazlar.

Bilindigi gibi mikron alti boyutta ve 6zellikle kil seklindeki partikiillerin bulundugu bir suyun filtrasyonu son
derece zordur. Partikiiller filtre gozeneklerinde sikisarak gézenekleri gecirimsiz yapmaktadirlar, buradan ters
akim yikama ile gézeneklerin acilmasi da son derece zor olmaktadir. Filtre performansinin bu tiir bir su
filtrasyonu ile test edilmesi daha Once yapilmis calismalarda elde edilen veriler ile karsilastirma imkamn
saglamasmin yam sira, siiziilmesi zor sularda filtrenin basarili bir sekilde kullanilabilecegini de ortaya
koyacaktir.

Membran filtrenin filtrasyon direnci Darcys’ denkleminden ( R = P/ uq ) hesaplanmistir. Burada P uygulanan
filtrasyon basinci degeri, ¢ : filtrasyon debisi ve £ : suyun viskozitesidir. $ekil 6’da membran filtre ile yapilan

konvansiyonel siizme isleminde filtrasyon direncinin siiziilen su miktarina gére degisimi goriilmektedir.
Filtrasyon verilerinin bu grafik cercevesinde degerlendirilmesinden su sonug¢ ortaya ¢ikmaktadir; filtrasyon
direnci ile siizme miktar1 grafigi negatif bir diren¢ ekseni kesisimi vermektedir. Bu sonucun anlami sudur:
membran filtre siizme islemi siirecinde tikanmaktadir [5]. Burada elde edilen sonug siiziilen sudaki partikiil
boyutu ile kaplama tabakasi gozenek boyutu karsilastirildiginda (bakiniz Sekil 3 ve Sekil 5) beklenen bir
durumdur. Ancak bu tikanmanin kaplama yapilmadan aym sartlarda yapilan filtrasyon deneylerinde ¢ok daha
fazla oldugu goriilmiistiir [S]. Daha 6nceki sonuglar ile burada elde edilen sonug karsilastirildiginda kaplama
tabakasinin gergekte filtrenin baglangi¢ direncini arttirmasina ragmen toplam siizme direncinin diisiik olmasini
sagladigini gostermektedir. Bu sonug ayrica su bilgiyi de ortaya koymaktadir: filtreler siizmeye karst direnglerini
biiylik oranda tikanmaya bagli olarak gosterebilmektedirler.
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Sekil 5. Kaynak suyu partikiil boyutu.
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Sekil 6. Membran filtrenin filtrasyon direncinin stizlintii miktari ile degisimi.
Sekil 7°de siiziilen suyun bulaniklilik degerlerinin filtrasyon zamanina gore degisimi goriilmektedir. Filtrasyonun

baslangicindan 300 saniye sonra siiziilen suyun bulaniklik degeri 0.1 NTU gibi son derece diisiik degere ulasmis
ve bu asamadan sonra siiziilen sularin bulaniklik degerleri sabit kalmistir. Filtrede bu agsamaya kadar tikanmanin
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devam ettigi ve daha sonra sabit kaldig1 ve filtrasyon direncinin olusan kek kalinlig: ile arttig1 diistiniilmektedir.
Bu goriis Sekil 6°da filtrasyon direncinde 300 saniye sonrasinda dogrusal artig goriilmesi ile dogrulanmaktadir.

Bulaniklilils, (NTU)

0 200 400 600 800 1000 1200
Filtrasyon zamaru, (s1)

Sekil 7. Filtrasyon isleminde siiziilen suyun bulaniklik degerinin zamana gore degisimi.

Membran filtre ile 5 dakikada bir 2 bar ile geri yikama yapilarak siizme islemi yapilmis ve buradan saglanan
siziintii ile filtrenin siizme kapasitesi belirlenmistir. Sekil 8’de her bir periyodik siirecte saglanan siiziintii
miktarlar1 goriilmektedir. Deney sonuglart her bir periyot’ta sabit bir filtrasyon kapasitesi saglandigini
gostermektedir, bunun anlamu filtre geri yikama siireglerinde temizlenmektedir. Ancak bu temizlenme tam olarak
yapilamamaktadir. Burada geri yikama ile baglangic asamasinda saglanan siizme kapasitesinin dortte biri kadar
bir kapasite ancak saglanabilmistir. Filtrenin belirli kirlenmeden sonra hemen hemen sabit bir stizme kapasitesi
vermesi ise son derece dnem tagimaktadir: filtre baglangi¢ agamasinda olusan kirlilikten sonra belirli bir oranda
yikanabilmektedir ve bu oran diatomit kaplamal: filtrede ¢ok daha yiiksek olmaktadir. Burada saglanan siizme
kapasite 0.16 m*/m* olmustur. Diyatomit kaplama yapilmadan filtrenin sagladig1 siiziintii miktar1 0.037 m’/m’
gibi oldukga diisiik bir degerde kalmistir. Bu sonug¢ diyatomit kaplamali filtrenin stizme performansinin ne kadar
yliksek oldugunu ortaya koymaktadir.

4. SONUCLAR

Bu calismada, diyatomit dogal hammaddesinden sentezlenmis beta-kristobalit seramik tozunu kapiler filtre
yiizeyine kaplayarak nano-gozenekli siizme tabakasi olusturmak ve bdylece kapiler filtrelerin stizme
performanslarini arttirmak hedefi gerceklestirilmis olup, beta-kristobalit kaplamali filtre kaplama yapilmayan
filtreye gore siizme kapasitesini 0.037 m*/m” degerinden 0.16 m*/m* degerine ¢ikarmustir. Diyatomit kaplama ile
stizme kapasitesinde saglanan artig orani kaplama yapilmayan filtreye gore 4 kati civarindan daha fazla olmustur.
Ayrica kaplama yapilmayan filtreden saglanan stiziintiiniin bulaniklik degeri 0.2 NTU iken yeni filtre bu degeri
0.1 NTU yapmustir. Burada su siizme kalitesinde saglanan iyilesme daha saglikli su {iretme imkani vermesinin
yani1 sira damacana suyunda raf 6mriinii arttirmasi yoniiyle de ayrica 6nem tasimaktadir.
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Sekil 8. Periyodik filtrasyonda diyatomit kaplamali ve kaplamasiz filtre ile saglanan stizme kapasiteleri.
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