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Y   e   ıca lı ta  e      harı  rtamında  ararlı,     e   ararlılı ,  e icili   e a ı 

özelli lerine  ahip  eni mem ran malzemeleri ta arlama   e ener i   g lamalarına 

 öneli , mem ran ta arım   re lerinin  erimini arttırma   l  larara ı  ir     alı mada 

hedeflenen   n lardan  iridir     özelli lerde mem ranların geli tirilme i  im a al 

  re lerde  i     e  ener i t  etimine neden  lan a ırma  e  afla tırma i lemlerinde 

       randa ener i ta arr f   a la aca tır     tez  alı ma ında     r  z  e  önelimli 

    ince Mem ran  retimi (5 -    nm  alınlı ında ze lit ince mem ran  retimi) 

ama lanmı   l p, mem ran a ı ı arttırılır en   mple    lan ze lit mem ran  retimi 

 a itle tirilme i hedeflenmi tir  5 - 5  nm  alınlı ında M I filmlerin gözene li 

de te ler  zerinde hazırlana ilme i,   nm  alınlı ında ( - ön nde  ,5  irim h cre 

 alınlı ta)  e  a la ı      nm      z nl   na  ahip M I nan ta a alarının ince ze lit 

mem ran  retimi i in  ld   a   g n malzemeler  ld   n  gö termi tir    ne   apıları 

mem rana da anı lılı   azandırır en     e     - alınlı   ranları gözene li de te ler 

 zerini  önelimli  lara  et in  e ilde  aplamalarını  a lamı tır   aplanan nan ta a a 

 ri taller ara ında i    l  lar i i far lı  öntem ile  apatılmı tır; i incil     me 

(hidr termal     me),  rgan  ili a   llar ile  aplama  Her i i  öntemle elde edilen 

mem ran   ze leri S M ile incelenmi   e mem ran   ze inin   re lili inin  a landı ı 

gör lm  t r   lde edilen mem ranların ge irgenli  de erleri gaz ge irgenli   i teminde 

He, H2, N2, CO2, CH4, C3H6, C3H8 gazları ile incelenmi tir  Organ  ili a   llar ile 

hazırlanan  arı ı  matri  mem ranın H2/C3H8 ideal  e icili  de eri  5  °C’de 5   

 lara    l nm  t r  A nı mem ran %5 etan l-i  pr pan l %95     arı ımı 

  llanılara  te t edilmi   e mem randa al  l ge irgenli i elde edilmemi tir  %5   -%95 

etan l     llarında te t edildi inde de   z nt   ı mında etan l ge i i  lmamı tır  

Mart 2021, 80 sayfa 

Anahtar Kelimeler: Mem ran, Nan ta a a, M I Ze lit,   har Ge irgenli i   
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ABSTRACT 

MSc Thesis  

PR P RATİON AND CHARACT RİZATİON O  NANOSH  T  AS D M I 

MEMBRANES 

Ali Semih YURTTAŞ 

Ankara University 

Graduate School of Natural and Applied Sciences  

Department of Chemical Engineering  

 Supervisor: Assoc. Prof. Berna TOPUZ 

Designing new membrane materials with  high permeability and selectivity values, 

stable in high temperature and water vapor environment and increasing the efficiency of 

membrane design processes for energy applications is one of the targets of energy 

related studies. The development of stable, selective and flux membranes will greatly 

reduce the energy consumption used in separation and purification processes in 

chemical processes. In this thesis, it is aimed to fabricate smooth and oriented very thin 

membrane (50-100 nm thick zeolite thin membrane production) and to simplify the 

production of complex zeolite membrane while increasing the membrane flux. The 

ability to prepare MFI films of 50-150 nm thickness on porous supports showed that 3 

nm thick and about 250 nm MFI nanosheets are very suitable materials for the 

fabrication of thin zeolite membranes. While the flexible structures provide membrane 

durability, the high aspect-to-thickness ratios ensure the effective coverage of porous 

supports. The interparticle vaoids between the nanosheets were closed by two different 

methods; secondary growth (hydrothermal growth), and coating with organosilica sols. 

Membrane surfaces obtained by both methods were examined by SEM and it was 

   er ed that the c ntin     nif rma mem rane la er wa  f rmed  Single-gas (He, H2, 

N2, CO2, CH4, C3H6, C3H8) permeances were measured in order to determime the 

membrane performance. The highest ideal selectivity value of H2/C3H8 mixed matrix 2-

 tr ct ral mem rane prepared with  rgan  ilica   l  wa  f  nd t   e 5   at  5  °C  

 

March 2021, 80 pages 
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1. GİRİŞ 

Y   e   ıca lı ta  e      harı  rtamında  ararlı,     e   e icili   e ge irgenli  

de erlerine  ahip, mem ran ta arlama , mem ran   re lerinin ener i  erimlili i 

  g lamaları adına d n a  apında  ir     alı mada hedeflenen konulardan biridir. 

G n m ze  adar  apılan  alı malarda,   l- el te ni i   llanılara   retilen am rf 

 apıda i  ili a mem ranların   ze  hidr   il i  nlarının,      harı  rtamında  e 

    e   ıca lı    g lamalarında,  apı al  ararlılı ı azaltıcı  önde et i etti i  e 

  llanımlarını  ı ıtladı ı gör lm  t r (Burggraaf ve Cot 1996)  S n  ıllarda  ili a 

mem ranların hidr termal  ararlılı larını arttırma  i in  alı malar  apılma tadır (Boffa 

vd., 2008; Castricum vd., 2008; Castricum vd., 2008; Kanezashi vd., 2009; Castricum 

vd., 2011; van Veen vd., 2011; Xu vd., 2011; Boffa vd., 2013). Kobalt ve Niyobyum 

metal i  nlarının    lenme i le   ntr l m difi e edilen mem ranlarda am rf  ili a 

matri in pa etlenme da ranı ı daha     e  hidr termal  ararlılı  gö terme tedir  

(Boffa vd., 2008; Boffa vd., 2013; Igi vd., 2008; Wang vd., 2014)  İ inci  ir  a la ım 

olan sol- el  öntemi le hazırlanan  rgani -inorganik hibrid silika (organosilika) 

mem ranlar  af  ili a mem ranlara göre mi r - apı i eri inde  l  an Si-C-C-Si  a ları 

nedeni le daha fazla hidr f  i  özelli e  ahip  ld    i in hidr termal  ararlılı ının i i 

 ld    gör lm  , fa at     e ilde  retilen mem ranlar     ranında zengin etan l-su 

 arı ımları a ırımı i in  a ın zamana  adar   llanılmamı tır (Castricum vd., 2008; 

Castricum vd., 2008; Kanezashi vd., 2009; Castricum vd., 2011; van Veen vd., 2011; 

Xu vd., 2011; Kanezashi vd., 2012; Paradis vd., 2013)  Hidr termal  ararlılı ları 

    e   lan ze lit mem ranlar ara ında hidr f  i  özelli lerinden d la ı  ili alit-1 

(MFI) membranlar etanol-    arı ımı a rımı   g lamalarında   llanımı   g n  l p, 

    e   e icili  (>   )  e     e  a ı (   g m
2
- aat) de erlerine  ahiptir  Anca      

 a ıda  ri talin    l    z  lara  geni   ir alanı  aplama ında i z rl  lar nedeni le 

    e   alitede ze lit mem ranların       öl e te  a it  lara  te rarlana ilir  retimi 

    z rd r  

   tez  alı ma ında, mem ranların m le  ler d ze de a ırma  etene i le ilgili 

gözene   apı ının   ntr l edilme i  e     e  hidr termal  ararlılı ın  a lanma ına 

 öneli ,     ince  e     r  z nan ta a a  azlı ze lit mem ran geli tirilme i 
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hedeflenmi tir     hedefler d  r lt   nda; mi r   apı ı   ntr l edile ilen  rgan  ili a 

 azlı ince  e  ararlı mem ranların  c z  e   mple    lma an met tlarla gözene li 

 erami  de te ler  zerinde ta arlanma ı,     e      en  ranına  e hidr termal 

 ararlılı a sahip MFI-nan ta a alarının gözene li  erami  de te ler  zerinde 

pa etlenme i hazırlanaca   lan     ince  atmana ait mi r -hataların (   l  ların) 

hidr f  i   ili a   l ile  aplanma ı la geli tirilece   lan (i incil     me 

  g lanmadan)     ince M I nan ta a a mem ranların ta arlanma ı, ama lanmı tır  

Şe il 1.1 Çalı manın  emati  gö terimi 
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2. KURAMSAL TEMELLER 

2.1 Membran 

Mem ranlar, m le  lleri  apı  e m le  l      l  lerine göre a ıran  e ici ge irgen 

ele ler  lara  tanımlana ilir  A ırma i leminde mem ranın hem fizi  el hem de 

 im a al özelli leri  elirle ici  lara  göre  alma tadır  Mem ranlarda a ırma  a ın  

far ı, ele tri  el p tan i el far ı,   n atra   n ( im a al p tan i el) far ının  iri  a da 

 irle imi ile  l  an itici     et ile ger e le mektedir (Baker, 2004). 

 

Şe il 2.1 Mem ran filtra   n i lemi 

Mem ranlar gelene  el a ırma pr  e leri ile  ar ıla tırıldı ında en önemli a anta  

 lara  d     ener i ihti acı gi i        ir a anta ı  ize   nan  ir a ırma pr  e idir  

Mem ranlarda ta ıma hızını mem ranın  alınlı ı  elirleme tedir,  ani mem ran ne 

 adar  alın i e ta ıma hızı    adar  a a   laca tır  Ta ıma hızı  ir a ırma i leminin 

i ti adi  l p  lmadı ını  elirledi inden d la ı mem ranın ince  lma ı önemli  ir 

parametredir  Anca  mem ran  alınlı ı inceldi  e me ranın me ani  m  a emeti 

za ıfla aca tır,     e eple ince mem ranlara m  a emet  azandırma  i in gözene li 

de te ler   llanılma tadır     de te ler a ırma özelli lerini  elirle ici r l almazlar, 

mem ranlar    özelli leri  e ge irgenli  hızlarını  elirlerler  

Gözenekli İnce film 

A
kı

ş 
yö

n
ü
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2.2 Zeolit Membran 

Ze litler mi r  gözene lere  ahip  ili at  e a al mina  ili at malzemelerdir (Snyder ve 

Tsapatsis, 2007)  Ze lit  apılar,   llanılan  a l n m le  l ne  a lı  lara   afe lerin 

far lı  e illerde  ir irlerine  a lanma ı   n c   e itli ge metri   apılara  ahip 

olabilirler (Baker, 2004). 

Zeolit memrbanlara mekanik m  a emet  azandırma  i in ma r  gözene li 

al min  m    it  e a pa lanmaz  eli  de te ler  zerine  entezlenme tedirler  Ze lit 

mem ranlar, gözene li de te ler  zerine  aplanmı  ze lit  ri tallerinin  apı 

 önlendirici a an ile  irli te hidr termal  lara      t lme i ile  entezlenme tedirler  

Genellikle zeolit membranlar tetra propil amonyum (TPA
+
)  a l n m le  l n n 

 ardımı ile  entezlenen M I  afe   apı ına  ahip mem ranlardır (Baker, 2004). Şe il 

2.2 ve Şe il 2.3’te M I ze lit  apı ının  ri tal  apıları  erilmi tir  

 

Şe il 2.2 M I ze litin  ri tal  apı ı (T apat i ,     ) 
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Şe il 2.3 MFI kristalinin b  ön nde  ri tal  apı ı (Varoon vd., 2011) 

2.3 Zeolit Membran Hazırlama 

Ze lit mem ran hazırlama  i in i i far lı te ni   ardır  İl i dire  ma r  gözene li 

de te   zerinde ze lit  ri taliza   n  ile film  l  t rma i inci te ni  i e ze lit 

kristalleri ile kaplanan ma r  gözene li de te   zerinde ze lit  ri tallerinin i incil 

    me i ile film  l  t rma te ni idir  

D  r dan hidr termal gözene li de te   zerinde  ri taliza   n, gözene li  ir  erami  

 e a pa lanmaz  eli  de te   zerinde  atmanlı ze lit mem ranlar hazırlama  i in en 

 a gın   g lanan te ni tir      öntemde, de te ,  erra   ir  özelti  e a  ri taliza   n 

 ıca lı ları >    ° C i in  ir  t  la da   l nan   l   ir  el  la ilen ze lit  entez 

 özelti ine daldırılır (örne in, M I-tipi zarlar i in  8  ° C)  e a <    °C p limer 

 i elerde  entezlenir (örne in, 8   e     °C ara ında  AU  e a LTA mem ran 

preparatları)  D  r dan  erinde  ri taliza   n, gaz a ırmada  anıtlanmı   alitede 

mem ranlar  a la a ilme ine ra men,  ınırlamaları  ardır  Sentez     llarının 

 e irde lenme  e     me i in  ptimize edilme i gere ti inden, nihai filmlerin mikro 

 apı ının   ntr l  i in     az alan  ardır  

H m  en  ir  e irde lenmenin et i ini  a tırma  i in i i temel  öntem   llanılır  

Y llardan  iri i, SDA   harda i en (  r  ana  elde de il en)   har fazlı ta ıma 

 öntemi  lara   e a SDA i eren   r  bir jel ile buhar destekli kristalizasyon olarak 
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adlandırılan   r   el dön   m d r  De te lenmi  ze lit zarların   ntr ll  hazırlanma ı 

i in   n  ir a   ılda  l  t r lan di er  trate i, dı arıdan hazırlanmı  t h mları   llanan 

t h mlama te ni idir (i incil     me)  De te lenmi   ir t h m ta a a ının i incil 

    me i, i i  alite  e te rarlana ilirli e  ahip   n  lide de te li zarların  e filmlerin 

 l   m  i in et ili  ir  a la ımdır  Çe irde lenme a ama ını (    e    per 

d  g nl  ta)  ri tal     me inden (d       per d  g nl  ta) a ırara , t h mlar, 

i incil  e irde lenmenin  a  ılanma ı altında d       n antre  özeltilerde      e ilir  

X-ı ını am rf metal    it zarlarının a  ine, daha önce de te    ze inde  iri en t h m 

kristallerinden hidrotermal sentezle hazırlanan  ir p li ri talin ze lit ta a a ı,  ri tal 

ara     me ini   ntr l etme gere lili ini  rta a  ı arır,  ö lece  ire  el ze lit 

 ri talleri alanı ara ında i gözene ler    altılır     te ni  a rıca, M I ze lit 

kristallerinin bir oryantasyonunu elde etme  i in  elirli  ir minim m mem ran  alınlı ı 

 e a özel te ni ler gere tirir  

 ir de te    ze inin t h mlanma ı i in il  patent  99   ılında   n ld , t h mlama 

 zerine il  ma ale  99 'te  a ınlandı  T h m  ri tallerinin   llanımı, t h mlanmı   ir 

destek  af faz ze lit mem rana dön  t    i in ze lit mem ranların  l   m n  

 ri taliza   n     lları  e  im a al parti  ile imi  ptim m  lmadı ında  ile 

  la la tırır  

T h mları de te e  a lamanın    ana   l   ardır: (i) t h mların  e de te in 

elektrostatik bir ba lantı i in zıt   ze     lerine (zeta p tan i elleri)  ahip  lma ını 

 a lama  i in pH'ın de i tirilme i, (ii) p zitif    l  p limer dep      n n 

ad  rp i  n  negatif    l  t h mların ele tr  tati   a lanma ı i in     l  lara    ze  

 e (iii)   r t lm   de te in  ir t h m  özelti ine daldırılma ıdır (Caro ve Noack 2010).   
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3. KAYNAK ÖZETLERİ 

 im a al  retim   re lerinde   llanılan di tila   n, gaz ad  rp i  n ,  ri taliza   n  a 

da  ı ı- ı ı e  tra  i  n  gi i a ırma i lemlerine alternatif  lara  d     ener i t  etim 

 e  atırım mali etleri nedeni le mem ranlı a ırma   re lerinin geli tirilme i  zerine 

  n  ıllarda     n  alı malar   r t lme tedir  Mem ranların end  tri el 

  g lamalarında   llanıla ilme i i in mem randan ge en a ının         e   lma ı 

beklenir  A  i d r mda mem ran alanının arttırılma ı gere ir,    da mali etlerin 

önemli öl  de artma ına neden  lma tadır  Mem ran a ı ının arttırılma ı i in film 

 alınlı ının d   r lme i gere me tedir  

M le  ler d ze de  e ici ge irgen özelli e  ahip mem ranların a ırma  eti i       

 randa  e imli ad  rp i  n  e m le  l     t   e li ile  elirlenme tedir (Jirage  d , 

1997; de Vos ve Verweij, 1998; Shiflett ve Foley, 1999; Merkel vd., 2002; Holt vd., 

   6)  Old   a d zenli te  d ze m le  ler     tta gözene  a ına  ahip ve belirli 

 ri tal  apıları  lan ze lit mem ranlar  zerine  alı malar     nla ır en (Da i ,     ; 

Lin  d ,     )  e irde   l   m  e  ri tal     me me anizmalarının i i   ntr l 

edilememe i end  tri el   g lamalara  öneli  mem ran alan hacim  ranı     e  zeolit 

mem ranların  retile ilme i adına  ı ıtlama  l  t rma tadır (Sn der  e T apat i , 

   7)  Literat rde  alınlı ı   μm’nin altında ze lit mem ranların  retildi i     az 

 a ıda  alı ma  ardır  Y   e   ararlılı a  ahip ( im a al, me ani , ı ıl) ince  ilika 

membranlarda sol- el parametrelerinin   ntr l ,  arma ı   lma an  öntemlerle     e  

ge irgenli   e  e icili i de te le en gözene      t  e da ılımının elde edilme ini 

m m  n  ılar, anca  d     hidr termal  ararlılı a  ahip am rf  apıda  lan    

membranların  ı ı a rımı   g lamalarında  e      harı  rtamında   llanımı  ı ıtlıdır 

(de Vos ve Verweij, 1998).  

 i   a ıt temelli ara tırmaların geli me i,  it ilerin fermanta   n    n c  a ı a  ı an 

  l   özeltilerden  e relti  al  l deri imini al  lce zenginle tirebilercek hidrofobik 

mem ranlara  lan ihti acı arttırmı tır  Aze tr p  arı ım  l  t ran etan l    gi i 

 arı ımları d     ener i t  etimi ile a ırma a im an  a la an  i temler per ap ra   n 

 e   har ge irgenli   i temleridir (C r na   e Santamaría,  999; Bowen vd., 2004; 
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McLear   d ,    6)  Per ap ra   n  e   har ge irgenli i mem ranlı a ırım 

  re lerinden  l p,   har ge irgenli inde  e leme  arı ımı mem ran tema ından önce 

  harla tırılır,    a amada mem ran i inde faz de i imi  lmadı ı gi i mem ran 

boyunca  ir  ıca lı  d      de me dana gelmez  Per ap ra   n i leminde itici     et 

 e leme  e   z nt  ara ında i   har  a ıncı far ıdır  Mem ranın a ırma  eti i  arı ımı 

 l  t ran  ile enlerin mem ran     nca ta ınım hızlarında i far lılı larla  elirlenir 

(Bowen  d ,     ; McLear   d ,    6)  Al  l  e ici ( rgan fili ) per ap ra   n 

mem ranları  lara  literat rde en       llanılan PDMS (p lidimetil il   an) 

mem ranların a ı  e  e icili  de erleri  ıra ı la    g (m
2
  aat)  e     lara   erilmi tir 

(Peng vd., 201 )  Hidr f  i  in rgani  mem ranların ta arlanma ı  e geli tirilme i 

 zerine   n  ıllarda        ir  a a   l nma tadır  Mem ranın hidr f  i  özelli inden 

d la ı etan l tercihen mem randan ge ece   e    m le  lleri mem ran tarafından 

reddedilecektir. Ancak mem ran  apı ında   l nan hatalar  e   ze  hidr   il gr pları 

mem ranın hidr fili  özelli lerini arttıraca ından d la ı    m le  llerinin de  elirli 

d ze de ge i i  lma ına izin  ere ilir      a lamda in rgani  mem ranların a ırma 

 eti i mem ranın hidr f  i  özelli lerinin arttırılma ına  a lıdır  

  μm  alınlı ın altında     e   e icili e  ahip al mina t p de te ler  zerine  aplanara  

 apılan  ir  a  a  alı mada M I mem ran ile   tan gazı iz merleri  lan n-  tan  e i-

  tan a rımı denenmi   e mem ranın ge irgenli i   
-7

 mol / (m
2 

s Pa) ve n-  tan   i-

  tan  e icili i 5   lara    l nm  t r (Min  d ,     )    tan iz merlerini a ırma  i in 

al mina de te ler  zerine nan  ta a a M I  ri talleri ile  retilen  e mi r dalga ı ıl 

i lemi ile i incil     tme  apılan b  önelimli      nm  alınlı ta i me ran i in  n-  tan 

/ i-  tan  e icili i     lara    l nm  t r, mem ran  alınlı ında i azalma  e e i ile a ı 

Min  d ’e ait  alı ma a göre    at daha fazla   l nm  t r (Li   d ,     )  TPAOH  e 

TEAOH ile hidrotermal sentez  öntemi   llanılara  i incil     tme i  apılan       tl  

nan ta a a M I mem ranın  e icili    n c  n-  tan   i-  tan:     lara    l nm    e 

ge irgenli  de eri  a la ı   85 GPU  lara    l nm  t r (Min  d  2019). 

I ı al,  im a al, hidr termal  e me ani  el  ararlılı larının  anında, d zenli te  d ze 

m le  ler     tta gözene  a ı  e  elirli  ri tal  apıları  lan ze litler   g n mem ran 

malzemeleri  l p  ararlı hata ız mem ranların gaz  e  ı ı a rımı   g lamaları i in 
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gözene li de te ler  zerinde ta arlanma ını  lana lı  ılma tadır  A rıca m le  llerin 

dif z  n hızlarında i  e ad  rp i  n özelli leri ara ında i far lılı lar da     e  

 e icili e neden  l r en, ze lit ait d z  analların de te    ze ine göre di   önlenme i 

ile mem ran a ı ı artma tadır (T apat i , 2011). MFI tipi zeolitler 0.53x0.56 nm 

    t nda d z  analların   5 x  55 nm     t nda i zig-zag  anallarla  e i ti i  ir 

gözene   apı ına  ahiptirler  e hidr f  i  özelli lerinden d la  al  l-    arı ımından 

al  l n  e ici  lara  t t nma ına izin  erme tedir (Snyder ve Tsapatsis, 2007): 

1.  ararlı ze lit    pan i  nlarının hazırlanma ı (Çe irde   atmanının 

 l  t r lma ında   llanılaca   lan ze lit  ri talleri m rf l  i i,  ri tallerin 

de te   zerine  önelimli  e hata ız az hatalı  lara   aplanma ına   g n 

olmalıdır), 

2. Ze lit  ri tallerinin  ı ı pa etlenme i ile  önelimli  e   re li ze lit filminin 

de te   zerinde  l  t r lma ı, 

3.  ri taller ara ı    l  ların i incil     me   g lanara   apatılma ı  e  e ici 

mem ran ta a a ının  l  t r lma ı, 

a amalarından  l  ma tadır  Anca       a ıda  ri talin    l    z  lara  geni   ir alanı 

 aplama ında i z rl  lar nedeni le     e   alitede ze lit mem ranların       öl e te 

 a it  lara  te rarlana ilir  retimi     z rd r  İ incil     me a rıca ze lit mem ran 

 retiminde ze lit  ri tallerinin i -i e     me ine  lana   erir en mem ran  alınlı ının 

ciddi  randa artma ına  e d la ı ı la mem ran a ı ının d  me ine neden  lma tadır  

M I nan ta a aları   nm  alınlı ında  e  a la ı      nm     nda  lan e ne   apı a 

 ahip  e gözene li de te ler  zerinde   la   lara  pa etlene ilen ince mem ran  retimi 

i in       g n malzemeler  lara  il  defa T apat i   e ar ada ları tarafından rap r 

edilmi tir (Var  n  d ,     ; Zhang  d ,     )    ne   apıları mem rana da anı lılı  

 azandırır en     e  boy- alınlı   ranları gözene li de te ler  zerini  önelimli  lara  

et in  e ilde  aplamalarını  a lar  De te    ze  hatalarını     le ilir  apıları la 

 apatara  hata ız   re li ince  atman  lara  pa etlene ildi leri i in m m  n  lan en 

    e  mem ran a ı ını  a la a ilirler   
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M I nan ta a aları C   al il p limer zincirine  ahip  rgani   a l n m le  l  

  llanılara   entezlenme tedir (Ch i  d ,    9)  Organi   a l n m le  l n n 

 apı ında   l nan amin gr pları gelene  el M I  ri tal  apı ının  l   m na neden olan 

Tetrapr pil am n  m göre inde M I  ri talinin  anal d zlemde  ri taliza   n na 

(kristalografik ac-d zlemi) neden  l r en  z n p limer zincirleri  ri talin di  d zlemde 

(kristallografik-    ön )     me ine engel  lma tadır     nedenle,  irim h cre 

 alınlı ında (  nm) M I nan ta a alarının te  a amalı hidr termal  öntemle  retimi 

  llanılan  rgani   a l n m le  l ne  a lı  lma tadır  Nan ta a a M I  ri talleri 

gelene  el M I  ri talleri gi i      eli hal alardan  l  an   5 x  56 nm     t nda d z 

kanalların   5 x  55 nm     t nda i zig-zag  anallarla  e i ti i  ir gözene   apı ına 

sahiptir (Tsapatsis ve Fan, 2010).  

 ararlı nan ta a a    pan i  nların hazırlanma ı i in gere li a amalar; 

(1) Te   atmanlı M I nan ta a alarının  entezlenme i (Mahe hwari  d ,    8),  

(2) M I nan ta a alarının   g n  öz c  i eri inde da ıtılma ı  

(3) M I nan ta a alarının da ılmamı   apılardan a rılma ı (Mahe hwari  d ,    8; 

Choi vd., 2009; Tsapatsis ve Fan, 2010; Varoon vd., 2011; Zhang vd., 2012; 

Agrawal vd. 2013).  

 

M I nan ta a aları hidr f  i   apıda  lmalarına ra men   ze  hidr   il hataları 

mem ranların hid fili  özelli lerini arttırara  mem ran   g lama alanlarını 

 ı ıtlama tadır  Al ali     llarında hidr termal  öntemle hazırlanan M I mem ranları 

hidr f  i  özelli te  lmalarına ra men  apı ında % 5  ranında  ilan l (Si-OH) grubu 

i erme tedir (Zhang  d ,     )  Sentez  rtamında  - i  n    llanara  nötr pH 

 rtamında  entezlenen  ri tallerin  ilan l hatalarının  lmadı ı  a da     az   l nd    

bilinmektedir. Bu kristallere ait etanol/s  ad  rp i  n  e icili i  5-5  aralı ında 

 l r en, ideal a rım fa tör , etan l  e    m le  llerinin dif z  n hızları far ı da 

hesaplanarak 100-    ara ında  la ilece i tahmin edilmi tir   Anca      öntemle 

hazırlanan M I  ri tallerinin     t    mi r n n  zerinde  l p     ince mem ran 

 retimi i in   g n de ildir  M I mem ranlara ait literat r (San   d ,  99 ; Lin  d , 

    ; T an  d ,     ; Lin  d ,     ; Chen  d ,    7; Se a tian  d ,     ; S  da   d , 
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2010; Shen vd., 2011; Stoeger vd., 2011; Shu vd., 2012; Korelskiy vd., 2013) etanol/su 

a rım perf rman ları incelenmi , a rım fa tör   e a ı de erleri  ıra ı la   -70 ve 0.07-

    g m  aat aralı ında de i me tedir  Mem ranların perf rman  far lılı ları 

mem ranlara ait hidr f  i  özelli leri far lılı larının  anında ze lit dı ı gözene  

 ranları ( e ici  lma an ta ınım   lları)  e hata ız mem ran  alınlı ları ile 

ili  ilendirile ilir   

Min  d     9,  aptı ları  alı mada mem ran     me rea tanları  a lama  i in  a it  ir 

ma r  gözene li i i     fi er de te i  zerinde ince,     e  a ı lı,  ld   a  e ici 

mem ranlar elde etme  i in  D M I nan   apra   aplamaların   llanımından 

 ararlanmı lardır  Va  ml  filtreleme, a-al mina i i     el aflar  zerinde d zg n  D 

M I nan   apra   aplamalara izin  erme tedir  Se ilmi  fl r r  e T A i eren 

 özeltilerle  ıralı i incil  e    nc l hidr termal i lemler, (   ) d zlem dı ı 

 r anta   n   e al mina lifi ile  apı ma ı   r r en  ıra ı la ma r    pi     l  ların 

 e nan    pi      rların  apatılma ında et ili  lm  t r       n  lar, öl e      tme i 

 e ince,  e ici mem ran   g lamalarını hızlandırma  i in ze lit nan  ta a a 

  llanımında önemli et iler gö termi tir  Daha ince nan   apra   aplamalar,     me 

parametrelerinin  ptimize edilme i  e nan   apra lardan t h m n  ı arılma ı   l  la 

daha fazla mem ran  alınlı ı azaltımı m m  n  lm  t r,    da daha   mpa t 

pa etleme ile   n  lanmı tır     alı mada,  ir a   atman  lara   erami  de te  

 zerine  aplanaca  nan ta a alar ara ı mi r -hatalar, i incil     tme  öntemi 

  llanılara   a da hidr f  i  özelli i  anıtlanmı   lan   l- el te ni i   llanılara  

hazırlanaca   lan  rgan  ili a   l  ile giderilme e  alı ılmı   l p i i a rı   t n 

özelli li in rgani  malzemenin   llanımı ile  ararlı ince mem ranların ta arlanma ı 

hedeflenmi tir   
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4. MATERYAL ve YÖNTEM 

Çalı mada M I mem ranlar  ıra ı ile a a ıda i  a ama lar izlenere   retilmi tir; 

1) Gözene li de te lerin hazırlanma ı 

2) Nan ta a a hazırlanma ı 

3) De te   zerine ince mfı film hazırlama 

4) İ incil     me met d  ile M I mem ran  retimi 

5) M I nan ta a a  aplanmı  de te lerin  ili a   llar ile  aplanara  filmin 

   l  larının  apatılma ı 

6)  arı ı  matri  M I- rgan  ili a mem ranlarının hazırlanma ı 

7) Mem ran perf rman larının te t edilme i 

 

4.1 Materyal 

Çalı mada, gözene li  erami  de te ler  zerine  aplanara   retilece  M I film 

mem ranlar hazırlanaca tır  Serami  de te lerin hazırlanma ında (alfa)-al mina 

  llanılaca tır  Ma r  gözene li di    e linde de te ler (   mm  apa  e   mm  alınlı a 

 ahip) hazırlama  amacı la i i far lı Al2O3 t z   llanılmı tır     tozlar 600 nm tanecik 

     l   ne  ahip  lan CR-6 ( ai  w  i)  e     nm par acı       l   ne  ahip  lan 

AKP-50 (Sumitomo Chemical Company) dir.  

Ç   ta a alı M I  apıları,      alınlı   ranının        lma ı i in far lı m lar 

  mp zi   nlar   llanılara , dönd rmeli fırında  entezlenece tir  Sentezde T OS 

(tetraetil ortoslikat), NaOH (sodyum hidroksit), Na2SO4 (  d  m   lfat), SDA ( apı 

 önlendirici a an), H2O (damıtı    )   llanılmı tır   

M I nan ta a alarını  ir irine  a la an  rgani  zincirler  ardır   u zincirlerden 

  rt lma   e     ta a alı M I  apılarını nan ta a a M I’lara  e irme  i in pirana 

 özelti i   llanılmı tır  Pirana  özelti i hacimce    irim H2SO4 (  lf ri  a it)  e    irim 

H2O2 (hidr  en per   it) ile hazırlanma tadır  
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4.2 Yöntem 

Bu tez  alı ma ında hazırlanan mem ranlar  e  temel  a ama ta  retilmi tir     

a amalar; nan ta a a  entezi, M I film hazırlama, i incil     me ile M I  retimi, M I 

nan ta a a  aplanmı  de te lerin  ili a   ller ile  aplanma ı  e  arı ı  matri  M I-

Orgonosilika mem ranların hazırlanma ıdır   

4.2.1 Gözenekli desteklerin hazırlanması ve karakterizayonu 

Gezene li de te  hazırlama  öntemi  emeti   lara  Şe il 4.1’de  erilmi tir  Va  m 

filtra   n nda   llanılaca     pan i  n n ele tr  tati   lara   ararlı  lma ı 

gerekmektedir. Al2O3 taneci leri (+) p zitif  lara     lenme i ile Al2O3 taneciklerinin 

itme     etlerinin ma  im m de erlerde t t la ilme i i in  ,  M nitri  asit ile pH 

de eri    e a arlanmı  dei  nize    hazırlanmı   e Al2O3 t z  hazırlanan   da 

da ıtılmı tır (Ce aran   e A  a ,  988)  Hazırlanan    pan i  n  a  m filtra   n 

te ni i ile  alıplara dö  lm   ardından hazırlanan de te ler     aat 8 ºC  ıca lı ta 

  r t lm    e daha   nra ı ıl i leme mar z  ıra ılmı lardır (    ºC    aat, 5ºC d )    

mm  alınlı ında    mm  apında gözene li de te ler elde edilmi tir (T p z  d ,    8)  

Gözene li de te lerin   ze  m rf l  i i  e  e it gör nt leri     e   öz n rl  l  S M 

- Zei    VO    cihazı   llanılara   ara terize edilmi tir  

 

Şe il 4.1 Gözene li de te  hazırlama 
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4.2.2 Nanotabaka hazırlanması ve karakterizasyonu 

M I nan ta a a hazırlama gelene  el M I  ri talleri hazırlamadan daha far lıdır  

Gelene  el M I  ri tallerinde  ri tallenme i  önlendiren  a l n m le  l tetrapr pil 

am n  m hidr   it i en (TPAOH), nan ta a a hazırlamada  a l n m le  l daha 

 ara teri ti  özelli lere  ahip   mple    ir  rgani   ile i tir (Organi   apı  önlendirici 

m le  l, OSDA)      rgani   a l n m le  l  ahip  ld    am n  m gr     a e inde 

M I  ri tallenme ini  önetece ,  z n al il zinciri  a e inde  e M I  ri tallerinin b-

 ön nde     me ini engelleyerek nanotabaka halinde MFI kristali sentezlememizi 

 lana lı  ılmı tır  Ç   ta a alı M I  ri taliza   n n n  emati  gö terimi Şe il 4.2’de 

 erilmi tir  Şe il 4.3’te  ri taliza   n n na ıl ger e le ece i  emati   lara  

gö terilmi tir   

Çalı mada  entezlenmi   lan  apı,  önlendirici a an ( ir irine  a lı i i am n  m 

gr   )  e  apının  zantı ı  lan  z n al il zincire  ahip  l p,  apalı f rm l  C22-6-6Br2 

dir  Sahip  ld    am   m gr    M I  apı ını  e illendirir en, al il gr     apının   

 ön nde     me ini engellemi tir  Yapı  önlendirici a an  entezinde a et nitril, t l en, 

N, N, N’, N’ tetrametil,  -6 diaminohekzan, 1-bromodokosan, 1-bromohekzan 

  llanılmı tır  

Organi   apı  önlendirici m le  l ile  entezlenen     ta a alı M I  ri talleri daha 

  nra ta a alar ar ında i  z n al il zincirlerin   parılma ı ile nan ta a a haline 

 e rilmi tir  Ç   ta a alı M I  apı ından, nan ta a a  apı a ge i  i in Pirana i lemi 

  llanılmı tır  Pirana  özelti i,  z n al il zincirlerin  ırılma ı ile nan ta a alar elde 

edilme ini  a lamı tır  Şe il 4.4’de   g lamanın  emati  gö terimi  erilmi tir  

Hazırlanan nan ta a alar Je l           V RT M  e     e   öz n rl  l  S M- 

Zei    VO    cihazı   llanılara   ara terize edilmi tir  
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Şe il 4.2 Ç   ta a alı M I  ri taliza   n n n  emati  gö terimi (Ch i  d ,    9) 

 

Şe il 4.3 Ç   ta a alı M I  apılarının pirana   l    n  ile nan ta a alara 

dön  t r lme i (Zhang  d     6)  

7	
	

	

Şekil 3. 1 Yapı yönlendirici ajanın alkilasyon tepkimeleri 

3.2 Çok Tabakalı MFI  Yapıların Sentezi 

Çok tabakalı MFI yapılarının sentezinde kullanılan SDA zeolit kristalizasyonu sırasında 

üstlendiği rol sayesinde tabakaların b ekseninde büyümesini engeller ve tabakalar 

yalnızca a-c ekseninde büyür. Çok tabakalı MFI yapıları, boy/kalınlık oranının büyük 

olması için farklı molar kompozisyonlar kullanılarak, döndürmeli fırında 

sentezlenmiştir. Sentezde TEOS (tetraetil ortoslikat), NaOH (sodyum hidroksit), 

Na2SO4 (sodyum sülfat), SDA (yapı yönlendirici ajan), H2O (damıtık su) kullanılmıştır 

(Machoke vd., 2014; Zhang vd., 2016). Şekil 3.2 de çok tabakalı MFI zeolitin şematik 

gösterimi verilmiştir. 

	

Şekil 3. 2 Çok tabakalı MFI yapıların şematik gösterimi (Choi vd., 2009) 

1) 

2) 
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Şekil 3. 3 Sentezlenen çok tabakalı MFI yapıların SEM görüntileri 

3.3 Çok Tabakalı MFI  Zeolitlerin Nanotabaka MFI Yapılara Dönüştürülmesi 

MFI nanotabakalarını birbirine bağlayan organik zincirler vardır. Bu zincirlerden 

kurtulmak ve çok tabakalı MFI yapılarını nanotabaka MFI’lara çevirmek için pirana 

çözeltisi kullanılacaktır. Pirana çözeltisi hacimce 3 birim H2SO4 (sülfürik asit) ve 1 

birim H2O2 (hidrojen peroksit) ile hazırlanmaktadır (Zhang vd., 2016). Şekil 3.3 te 

pirana işleminin aşamaları, şekil 3.4 de sentezlenen nanotabakaların SEM görüntüleri, 

şekil 3.5 te sentezlenen nanotabakaların TEM görüntüleri verilmiştir. 

	

Şekil 3. 4 Pirana ile çok tabaka MFI zeolitlerin nanotabakalara dönüştürülmesi (Zhang 

vd., 2016) 
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Şe il 4.4 Organi   a l n  entezi i in dene  el   r l m 

4.2.2.1 OSDA (Organik Yapı Yönlendirici Molek l) sentezi ve karakterizasyonu 

 atmanlı M I  entezinde   llanılaca   lan  im a al f rm l  (C22-6-6)Br2 olan organik 

 a l n m le  l n n  entezinde   g lanan adımlar a a ıda  ld    gi idir (gere li 

la  rat  ar g  enli  önlemlerinin alınma ına  entez   recinde di  at edilmi tir);  

1.  5  ml a et nitril  e  5  ml t l en 5   ml li        nl     arla  dipli  al na 

konur.  

2.  al n n  rta    n na geri     t c  ta ılır  e     t c   ı ı  
O
C de geri 

    t c  a  e lenir   al n n  ir    n na Ar gazı  a lanır  e  al n i inde i 

atm  ferin Ar  lma ı  a lanır  Sentez i in gere li   r l m Şe il   5’te 

 erilmi tir   

3. I ı  al il hal  en rleri indirge ece i i in  al n ı ı  alma aca   e ilde 

al min  m f l   ile  arılır   
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4. P lipr pilen  ir  eherde 5 ,   gr ( ,  m l) N, N, N’, N’ tetrametil,  -6 

diamin he zan tartılır  e h ni   llanılara  hızlı  ir  e ilde  al na a ı  

boyundan a tarılır  e a ı      n  apatılır   

5.  al n man eti   arı tırıcı  zerine  erle tirilere   arı tırma  a latılır  e ı ıtıcı 

ce et  ardımı ile  al n  ıca lı ı 7 
O
C  e a arlanır ardından Ar gazı da i ada 5  

ml a aca   e ilde r tametre  ardımı ile  al na  erilme e  a lanır   

6. 12,5 g (0,03 mol) 1-bromodokosan (1-bromodocosane) eklenir. 

7.     aatli  rea  i  n   n nda  al n     ma ı i in dı arı alınır ardından  5 

mi r nl    el l z filtre  a ıdı ile  ö elti   z l r   lde edilen  e   af ızlı lardan 

  rt lma  i in  ehere alınır  e  
 O

C  ıca lı ta i dietil eter i eri inde da ıtılır 

 ı anır  e te rar filtre  a ıdı ile   z l r,    dietil eter ile  ı ama i lemi    ez 

daha te rarlanır  

8. Yı amadan   nra elde edilen  e  döner   harla tırıcı a alınır  e   
 O

C de 

  r t l r   atı mi tarı tartılara  madde mi tarı  elirlenir   lde edilen  apının 

zincir  apı ı Şe il   6’da  erilmi tir  

 

Hazırlanan OSDA 
13
C NMR analizi  apılara   ara terize edilmi tir  e CPMAS NMR 

SP CTRUM cihazı (85   Hz,   mm MAS pr  )   llanılmı tır  

 

 

Şe il 4.5 1-bromodokosan ile alkilasyon reaksiyonu 

 

Şe il 4.6 Bromohekzan ile alkilasyon reaksiyonu 
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4.2.2.2 Çok Tabakalı MFI sentezi ve karakterizasyonu 

Ç   ta a alı M I  entezi i in  apı  önlendirici  lara   entezlenen OSDA 

  llanılmı tır   Şe il 4.7’de     ta a alı M I  entezinin  emati  gö terimi  erilmi tir  

 ar lı   mp zi   nlarda  e  entez     llarında  entezlenen     ta a alı M I  apıları 

Çizelge    ’de  erilmi tir  Ç   ta a alı M I  entezi  5 
 
C’de 6-8 g n     nca 

dönd rmeli et  de ger e le tirilmi tir  Sentezlenen M I’ların   ze  m rf l  i i     e  

 öz n rl  l  S M - Zei    VO    cihazı ile  e   ri tali  özelli leri  e i erdi i fazlar 

Rigaku Ultima-IV X-I ını  ırınım (XRD) Cihazı ile  ara terize edilmi tir  

 

Şe il 4.7 Ç   ta a alı M I  entezinin  emati  gö terimi 

 

Çizelge 4.1 Sentezlenen     ta a alı M I  ri tallerinin m lar   mp zi   n   e 

 ri tallenme     lları (* Sentez      dönd rme i lemi   g lanmamı , 

d rg n     lda  entez ger e le mi tir) 

 

 
TEOS OSDA NaOH Na2SO4 H2SO4 H2O 

Hidroliz 

    lları 

Sentez 

    lları 

ML1* 100 7,5 24 - 18 4000 
24 saat 

25
O
C 

7 g n 

150
O
C 

ML2-3-

4-5-6 
100 7,5 10 36 - 4000 

6 saat 

60
O
C 

8 g n 

150
O
C 

ML7 100 7,5 24 18 - 4000 
6 saat 

60
O
C 

8 g n 

150
O
C 

MAC* 100 10 60 - 22 4000 
6 saat 

60
O
C 

6 g n 

150
O
C 

 

TEOS 

H2O, 

NaOH, 

Na2SO4 

C22-6-6Br 

H2O 

(70 OC) 

Sentez 

Solüsyonu 

Hidroliz 

 

Teflon 

duvarlı 

otoklav 
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4.2.2.3 Pirana çözeltisi ile çok tabakalı MFI yapısını nano tabakalara ayırma ve 

karakterizasyon 

Pirana  özelti i  ar ıla tı ı   t n  rgani  m le  lleri     eden     g  l   ir a it 

 özelti idir  Pirana  özelti i   hacim hidr  en per   it ile   hacim   lf ri  a it 

 arı tırılara  elde edilir  Ç   ta a alı M I  apı ında ta a alar  ir irlerine  rgani  

zincirler ile  a lı  ld   ndan pirana  özelti i     rgani  zincirleri     edere   apı ı 

nan  ta a alara a ırma tadır (Zhang  d ,    6)  Pirana  özelti i ile     ta a alı M I 

 apıların nan  ta a alı M I  apı ına dön  t r lme i a amalı  e di  atli   g lanma ı 

gere en  ir i lemdir  Şe il 4.8’de pirana   g lama ının  emati  gö terimi  erilmi tir  

Hazırlanan nan ta a aların,   ze  m rf l  i i     e   öz n rl  l  S M - Zeiss EVO 

   cihazı ile,   ri tal  apı ı  e i erdi i fazlar Riga   Ultima-IV X-I ını  ırınım (XRD) 

Cihazı  e Je l           V RT M cihazı ile  ara terize edilmi tir  (T M) 

NOT: Pirana  özelti i ile  alı aca    t n ara tırmacılar     özelti e da anı lı 

la  rat  ar e ipmanları gi meli,   zlerini   r  aca  la  rat  ar e ipmanı 

  llanmalıdırlar  e   t n i lemler  e er  ca  altında ger e le tirilmelidir  

La  rat  arda gere li i az önlemleri alınmalıdır  

1. 6 ml deri i    lf ri  a it (%98)   r  ili at  apa lı  i e e alınmalı  e  , 5 g     

ta a alı M I t z  ile  arı tırılmalıdır     da i a  lt ra  ni   an  da t t lara  

t z n da ılma ı  a lanmalıdır  

2.   ml hidr  en per   it   l    n  (%  ) damla damla e lenmelidir  

3. Man eti   arı tırıcı  zerinde cam  i enin  apa ı tam  apatılmadan    da i a 

 arı tırılmalıdır  

4. Şi enin  apa ı tam a ılara  gaz  ı ı ı  a lanmalı ardından  apa  tamamen 

 apatılara  cam  i e i inci  ir cam  i e i ine  erle tirilmeli, 8 C  e a arlanmı  

 ir et  e   n lmalıdır  

5.     aat   n nda fırın  ıca lı ı  5C  e a arlanmalı  e fırının     ma ı  e lenir  

6. Şi elerin  apa ı di  atli  e ilde a ılara  pirana  özelti i p lipr pilen   p limer 

(PPCO)  antrif   t p ne alınır  e di  atli  ir  e ilde dei  nize    ila e edilere  

 antrif   t p nde i  özelti  e reltilir  
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7. Çözelti        g     eti altında 5  aat  antrif     g lanara  M I  atmanlı 

tana aların  ö me i  a lanır   

8. Çö en M I nan ta a alarına  -7  a ama ları   defa daha   g lanır  

9.  lde edilen  e         g     eti altında 5  aat  antrif     g lanara   ı anır   

10. Yı adı tan   nra t pten aldı ımız     n pH de eri  a la ı  6  lana  adar 

 ı ama i lemine de am edilir  

11.  lde edilen nan  ta a alar    i eri inde da ıtılır  Ultra  ni   an  da ta a aların 

a rılma ı  a lanır   

12. Ultra  ni   an  dan alınan    pan i  na    da i a   re ile  ltra  ni  tip ile 

m amele edilere  ta a aların tamamen a rılma ı  a lanır  

 

Şe il 4.8 Pirana i leminin  emati  gö terimi 

4.2.3 Destek  zerine ince MFI film hazırlama ve karakterizasyonu 

Nan ta a a M I  ri talleri pirana i lemi   nra ında t m  rgani lerin  apıdan a rılma ı 

ile   da   la  da ıla ilen  e   da  ararlılı ını   r  a ilen  ri tallerdir  Nan ta a a 

kristaller suda da ıtılmı   e nan ta a aların   t   te gelme ini engelleme  amacı ile 

 ltra  ni   an  da  a la ı  9  da i a t t lara  da ıtılmı   e  ararlı    pan i  n 

 l  t r lm  t r  Hazırlanan    pan i  n gözene li de te ler  zerine  a  m  ardımlı 

 aplama  i teminde (Şe il   9)  aplanmı tır   aplanan   t n de te ler  retilen filmin 

daha     n  e   t nle i   lma ı i in 55 C  ıca lı ta  C d  ı ıtma –     tma hızı ile 

6  aat ı ıl i lem görm  t r  Yapılan  aplamalar ta l  halinde Çizelge    ’de  erilmi tir  

MFI nanotabakaları   da  e etan lde da ıtılara   aplama  alınlı ları  e özelli leri 

incelenmi tir  Hazırlanan ince filmler     e   öz n rl  l  S M - Zei    VO    cihazı, 

Je l           V RT M cihazı  e  I  (Oda lanmı  i  n demeti)- QUANTA 200 

  G cihazları   llanılara   ara terize edilmi tir  
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Şe il 4.9 Nanotabaka kaplama sistemi 

Çizelge 4.2 MFI nanotabaka kaplamalar 

 

Kaplama kodu Kullanılan destek Kaplama miktarı (L) 

S22 S200 +  Al2O3 600 

S34 S400 600 

S35 S400 900 

S51 S400 +  Al2O3 400 

S53 S400 +  Al2O3 600 

S55 S200 +  Al2O3 400 

S57 S200 +  Al2O3 600 

S59 S200 +  Al2O3 1200 

S61 S400 + (2 kat)  Al2O3 400 

S63 S400 + (2 kat)  Al2O3 600 

S65 S400 + (2 kat)  Al2O3 1200 

S85 S400 800 

S89 S200 +  Al2O3 600 

S34a S400 600 

S110 S400 3000 (EtOH) 

S119 S400 550 
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4.2.4 İkincil b y me metodu ile MFI membran  retimi ve karakterizasyonu 

M I nan ta a a  aplanan de te lerin  zerinde  l  t r lan    filmlerin   re li  lma ı 

gere me tedir   ilmde  l  an hatalar mem ran a rım perf rman ını  l m  z 

et ileme tedir     hatalar, i incil     me met d  ile de te   zerine  aplanan 

nanotabaka kristallerin     t lme i ile giderile ilir  İ incil     me ile ze lit mem ran 

 retiminin  emati  gö terimi Şe il 4.10’da gö terilmi tir  Hazırlanan mem ranlar 

    e   öz n rl  l  S M - Zei    VO    cihazı  e  I  (Oda lanmı  i  n demeti)- 

QUANTA       G cihazı   llanılara   ara terize edilmi tir  

 

Şe il 4.10 İ incil     tme met d  ile ze lit mem ran  retimi (Sn der  e T apat i  

2007) 

İ incil     tme met d  ile geli tirilen mem ranlar  e hazırlanma     lları Çizelge 

   ’de  erilmi tir  
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Şekil 2. 3 MFI kristalinin b yönünde kristal yapısı (Varoon vd., 2011) 

2.3 Zeolit Membran Hazırlama 

Zeolit membran hazırlamak için iki farklı teknik vardır. İlki direk makro gözenekli 

destek üzerinde zeolit kristalizasyonu ile film oluşturma ikinci teknik ise zeolit 

kristalleri ile kaplanan makro gözenekli destek üzerinde zeolit kristallerinin ikincil 

büyümesi ile film oluşturma tekniğidir. İkincil büyüme ile zeolit membran üretimi şekil 

2.4 te gösterilmiştir (Caro ve Noack 2010). Çalışmamızda membran kalınlığını 

azaltmak amacı ile MFI kristalleri nanotabaka olarak sentezlenecektir. 

 

	

Şekil 2. 4 Zeolit membran hazırlama aşamaları (Snyder ve Tsapatsis, 2007)  
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Çizelge 4.3 İ incil     tme ile  retilen mem ranlar 

 

Membran 

kodu 
Sentez sol syonu 

Sentez 

sıcaklığı, 

s resi 

Kaynak 

S15 1 TEOS: 0,3 TEAOH: 100 H2O 150
O
C, 72st 

(Shete vd., 

2017) 

S19 1 TEOS: 0,3 TEAOH: 100 H2O 150
O
C, 72st 

(Shete vd., 

2017) 

S36 60 TEOS: 9 TPAOH: 8100 H2O 100
O
C, 16st 

(Agrawal 

vd., 2013) 

S37 60 TEOS: 9 TPAOH: 8100 H2O 100
O
C, 16st 

(Agrawal 

vd., 2013) 

S47 
1 TEOS: 0,1TPAOH: 0,05TEAOH 

135 H2O 
100

O
C, 16st 

Bu  

 alı ma 

S49 1 TEOS: 0,15 TPAOH: 135 H2O 100
O
C, 16st 

Bu  

 alı ma 

S67 1 TEOS: 0,3 TEAOH: 100 H2O 130
O
C, 72st 

(Shete vd., 

2017) 

S68 1 TEOS: 0,3 TEAOH: 100 H2O 110
O
C, 72st 

(Shete vd., 

2017) 

S69 1 TEOS: 0,2 TEAOH: 100 H2O 110
O
C, 72st 

Bu  

 alı ma 

S73 1 TEOS: 0,3 TEAOH: 100 H2O 130
O
C, 72st 

(Shete vd., 

2017) 

S74 1 TEOS: 0,3 TEAOH: 100 H2O 130
O
C, 72st 

(Shete vd., 

2017) 

S75 60 TEOS: 9 TPAOH: 8100 H2O 100
O
C, 24st 

(Agrawal 

vd., 2013) 

S77 
1 TEOS: 0,2 TPAOH: 0,1 (NH4)2SO4: 

200 H2O 
150

O
C, 4st 

(Lu vd., 

2015) 

S177  
1 TEOS : 0,005 TPAOH : 165 H2O : 

0,095NaOH 
100

O
C, 5st 

Bu  

 alı ma 

S124  
1 TEOS : 0,005 TPAOH : 165 H2O : 

0,095NaOH 
100

O
C, 7st 

Bu  

 alı ma 

S137  
1 TEOS : 0,005 TPAOH : 165 H2O : 

0,095NaOH 
100

O
C, 9st 

Bu  

 alı ma 

S135  
1 TEOS : 0,005 TPAOH : 165 H2O : 

0,095NaOH 
100

O
C, 16st 

Bu  

 alı ma 

 

4.2.5 MFI nanotabaka kaplanmı  desteklerin silika sollar ile kaplanarak filmin 

bo luklarının kapatılması ve karakterizasyonu 

Nan ta a alar ile gözene li de te   zerine  l  t r lan filmin   re li  lma ı gerekir. 

S re lili  i incil  ri tal     me i ile  e a par acı      t             lan  rgan  ili a 
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sollar ile  aplanara  filmde i    l  ların  apatılma ı ile  a lana ilir  Nan ta a a  aplı 

de te lere  rgan  ili a   llar ile  aplama i lemi daldırma –  ı arma  aplama met d  

ile  apılmı tır    llanılan MT   l ; MT S  e T OS al    itleri   llanılara    l-jel 

 öntemi le hazırlanan  rgani -in rgani   ili a   l d r, de V    d ’nin ( 999) 

 alı ma ında  er alan m lar  ranlardadır   T S    l ,  T S , etil al  l, nitri  a it  e 

dei  nize    i erme tedir  DT   l  i e DT S-TEOS-Etil alkol polimerik soludur.   

Çizelge      e Çizelge   5 ’de  ıra ı la   l   mp zi   nları  e  ili a   llar ile  apılan 

 aplamalar  elirtilmi tir   aplama Je l           V RT M cihazı ile  ara terize 

edilmi tir  

Çizelge 4.4   llanılan S lların   mp zi   nlar 

 

 

 

 

 

 

Çizelge 4.5 Organ  ili a   llar ile film hataları giderilen mem ranlar 

 

Kaplama kodu Kullanılan destek 
Organosilika 

kaplama 

Kaplama katman 

sayısı 

S13 S200 0,2M MT-1 2 

S24 S400 0,05M MT-1 1 

S25 S400 0,05M DT-1 1 

S39 S400 0,01M MT-1 1 

S43 S400 0,01M BTESE 1 

S46 S200 +  Al2O3 0,005M BTESE 1 

S54 
S400 + (2 kat)  

Al2O3 
0,005M BTESE 2 

S55 S200 +  Al2O3 0,005M BTESE 1 

S56 S200 +  Al2O3 0,005M DT-1 1 

S57 S200 +  Al2O3 0,005M BTESE 1 

S58 S200 +  Al2O3 0,005M DT-1 1 

Sol Mol Oranları Alkoksit 

MT-1 1Si:3,8EtOH:0,085H
+
:6,4H2O 1MTES:1TEOS 

BTESE 1Si:10,49EtOH:0,1H
+
:3,12H2O BTESE 

DT-1 1Si:6,36EtOH:0,08H
+
:3H2O 1TEOS:1DTES 
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Çizelge 4.5 Organ  ili a   llar ile film hataları giderilen mem ranlar (de am) 

 

S59 S200 +  Al2O3 0,005M BTESE 1 

S60 S200 +  Al2O3 0,005M DT-1 1 

S61 
S400 + (2 KAT)  

Al2O3 
0,005M BTESE 2 

S62 
S400 + (2 KAT)  

Al2O3 
0,005M DT-1 2 

S63 
S400 + (2 KAT)  

Al2O3 
0,005M BTESE 2 

S64 
S400 + (2 KAT)  

Al2O3 
0,005M DT-1 2 

S65 
S400 + (2 KAT)  

Al2O3 
0,005M BTESE 2 

S66 
S400 + (2 KAT)  

Al2O3 
0,005M DT-1 2 

S79 S400 0,005M DT-1 1 

S91 S400 0,005M BTESE 1 

 

4.2.6 Karı ık Matris MFI-Organosilika sollarının hazırlanması ve 

karakterizasyonu 

BTESE-M I ( )   l n n hazırlanma ı i in a a ıda i adımlar izlenmi tir:  

  T S  p limeri    l     arıda  erilen m lar  rana   g n  e ilde hazırlanmı  

 l p etil al  l ile  ,  M’e  e reltilmi tir  e  e reltilen      ldan    ml alınıp 

 zerine   tlece %  ,  M I e lenmi tir  

BTESE-M I ( )   l n n hazırlanma ı i in a a ıda i adımlar izlenmi tir:  

  T S  p limeri    l     arıda  erilen m lar  rana   g n  e ilde hazırlanmı  

 l p etil al  l ile  , 5 M’e  e reltilmi tir  e  zerine   tlece %  ,5 M I 

e lenmi tir  
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Hazırlanan  rgan  ili a + M I   llara ait m lar  ranları Çizelge   6’de  erilmi tir  

Hazırlanan mem ranlar     e   öz n rl  l  S M  e  IB - Zei    VO    cihazı ile 

 ara terize edilmi tir. 

Çizelge 4.6 Hazırlanan  rgan  ili a + M I   llara ait m lar  ranları 

 

Sol Mol Oranları Alkoksit Membran 

BTESE+MFI(1) 1Si:10,49EtOH:0,1H
+
:3,12H2O+%0,3 

M I (%  tlece) 

 

BTESE T107, 

T108, 

T109, 

T110 

BTESE+MFI(2) 1Si:10,49EtOH:0,1H
+
:3,12H2O+%0,5 

M I (%  tlece) 

BTESE T111, 

T112, 

T113 

    

4.2.7 Membran performanslarının test edilmesi 

4.2.7.1 Gaz geçirgenlik test sistemi 

Gaz ge irgenli  te t  i teminde mem ranların gaz ge irgenli   e a rım perf rman ları 

 elirlenmi tir  Si temde   z nt  tarafı negatif  a ın  de erlerine alınır  e  e leme 

tarafına gaz  e leme e  a lanır,   z nt  tarafının  a ın      elme i ta ip edilir (Şe il 

4.11). 

Te  gaz ge irgenli   i teminde mem ranların hidr  en (H2), helyum (He), Azot (N2), 

karbondioksit (CO2), propilen (C3H6), propan (C3H8) ge irgenli leri mem ran 

h cre inin  ıca lı ını   ntr l ede ilen ı ıtıcı ce et  ardımı la far lı  ıca lı larda (  -

150 C) incelenmi tir    llanılan te  gaz ge irgenli   i temleri Şekil 4.11 ve Şe il 

4.12’de gö terilme tedir  Her i i  i temde de   r t c      et  lara   a ın  far ı 

  llanılma tadır  e  ıca lı    ntr ll d r, fa at Şe il 4.11’de  erilen  i temde  e leme 

 e   z nt  ara ında i  a ın  far ı,   z nt  tarafından   g lanan  a um ile 

 a lanma tadır   e leme tarafında i gazın   z nt  tarafına ge me ine  a lı  lara  

    elen  a ın  de erinin zamana  a lı de i imi gaz ge irgenli  de erinin 

he aplanma ında   llanılmı tır  Ge irgenli  den lemi   itli     ’de  erilmi tir  Şe il 
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4.11’de verilen sabit hacim-de i  en  a ın  mem ran te t  i temi mem ranların 

ge irgenli  de erlerinin  elirlenme inde, Şe il 4.12’de  erilen  a it  a ın -de i  en 

hacim mem ran te t  i temi daha     e  ge irgenli  de erlerine  ahip ma r gözene li 

de te ler i in   llanılmı tır  

 

Şe il 4.11 Gaz ge irgenli  te t  i temi 

(M C:   tle a ı    ntr l cihazı, P:  a ın  öl er, TC: Sıca lı    ntr l cihazı) 

 

Ge irgenli  de eri; 

   = 
 i

A  P
                                                (4.1)                                                                                             

  itli te Pi, i gazının ge irgenli  de eri (m l  (m
2
 s Pa)), Fi m lar a ı  hızı (m l  

-1
), A 

mem ran alanı (m
2
)  e ΔP i e tran mem ran  a ıncı (Pa) dır  

 

Şe il 4.12’de gö terilen te t  i teminde; mem ranın  e leme a ımı   ile    ar ara ında 

 a ın  de erlerine a arlanmı   e gaz ge irgenli  de erleri   z nt  a ı  hızının 

öl  lme i ile  elirlenmi tir   
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Şe il 4.12 Sa it  a ın  - de i  en hacim mem ran te t  i temi 

4.2.7.2 Buhar geçirgenlik sistemi 

  har ge irgenli   i temi, ı ı   ntr ll    har  retici i eri inde  ı ı fazda   l nan 

maddenin   har faza ge irilere  ta ı ıcı gaz (He)  ardımı ile mem rana iletilme i 

temeli ile  alı ır      i temde ta ınım me anizma ı mem ranın i i tarafında i deri im 

far ına da anır  Mem ranın   z nt  tarafına ge en   har ta ı ıcı gaz (He)  ardımı ile 

gaz  r mat grafi (GC) cihazına a tarılır  e mem ranın ge irgenli  de erleri  elirlenir  

    i temde arg n (Ar) gazı GC’nin  ali ra   n  i in   llanılma tadır    har 

ge irgenlik sistemi Şe il 4.13’de  erilmi tir  

Sistemde gaz -   har ta ı an   t n hatlar      ma ı engelleme  i in ı ıtıcı  antlar ile 

ı ıtılma tadır   ar lı  ıca lı larda mem ran ge irgenli lerinin  elirlene ilme i i in 

mem ran ı ıtıcı ce et  ardımı la ı ıtılma tadır   ar lı deri imlerde etan l-    özeltileri 

 ardımı la GC (gaz  r mat grafi)  i teminde  ali ra   n e ri i  ı arılmı tır  

 ali ra   n e ri i e itli i ile elde edilen  e leme  e   z nt  a ı larının alanlarından % 

deri im he aplanmı tır  GC kalibrasyon grafi leri     ’de  erilmi tir  Sistemde 

mem ranların perf rman ının  elirlenme i i in   tlece   zde 5  e   zde 95 etil al  l 

i eren  arı ım   llanılmı tır   tan l  e    ge irgenli  de erleri (m l m
2
sPa) besleme ve 



 

29 

  z nt n n  ı mi  a ın ları  ardımı la   itli       e     ile he aplanmı tır   tan l-su 

a rım fa tör  i e   itli    ile he aplanmı tır  

                    (4.2) 

          (4.3) 

                       (4.4) 

 

Şe il 4.13   har ge irgenli   i temi 
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5. BULGULAR ve TARTIŞMA 

    öl mde  retilen gözene li de te lerin,  entezlenen     ta a alı M I  apılarının, 

nan ta a a  aplamaların  e  aplanan de te lerin mem rana dön  t r lm    apıların 

 ara teriza   n  incelenmi   e   n  lar tartı ılmı tır   retilen gözene i de te ler 

SEM, ve ci a p r zimetre   llanılara   ara terize edilmi   e gaz ge irgenli  özelli leri 

 elirlenmi tir   Ç   ta a a  e nan ta a a M I  apıları i in S M, XRD, T M analizleri 

 apılmı tır  Nan ta a a  aplamaları i in S M  e  I  analizleri  apılmı tır  İ incil 

    me  apılan  e  rgan  ili a   llar ile hazırlanan memranlar gaz ge irgenli  

 i teminde,   har ge irgenli   i teminde te t edilmi   e   n  ları tartı ılmı tır  

Mem ranların S M,  I -S M gör nt leri incelenmi   e   n  ları  erilmi tir  

5.1 Gözenekli Destek Karakterizasyonu 

Hazırlanan gözene li de te lerin her n  ta ında a nı özelli i gö terme i i in 

ele tr  tati   lara   ararlı    pan i  n   llanılmı tır  De te    ze i ne  adar p r z  z 

i e de te   zerine  l  t r laca  film mem randa    adar   r n  z  laca tır. Şe il 

5.1’de  retilen  rtalama par acı      t da ılımı     nm  lan A P – 5  ile hazırlanan 

S     e  rtalama par acı      t da ılımı 6   nm  lan CR6 ile hazırlanan S    

de te lerinin   ze   e  e it S M gör nt leri  erilmi tir  Hazırlanan de te lerin   ze  

gör nt leri de te    ze lerinin hata ız  e en d     p r zl l  e  ahip  ld   n  

gö terme tedir  Par acı       l   ne  a lı  lara , pa etlenmenin S    de te i i in 

daha  ı ı  ld    gözlemlenme tedir     nedenle gaz (He) ge irgenli  de erleri S    

de te i i in S   ’e  ı a la daha d      ld    gör lme tedir S    de te inin gözene  

    t         ld    i in  a ın  de i imi ge irgenli i et ilememi tir ge ire ilece i 

azami a ı de eri  ,7x  
-6 

mol/(m2-s-Pa)  lara    l nm  t r, S    de te i  a ın la 

artan  ir ge irgenli  pr fil gö termi tir (Şe il 5.3).  

Örne in   mm  alınlı ında i S    de te i i in He ge irgenli  de eri 5x  
-6

 

mol/(m
2
 Pa) i en S    de te i i in  , x  

-6
 mol/(m

2
 Pa) öl  lm  t r  S    de te inin 

gaz direnci S    e göre  a la ı     at daha azdır,    d r m S     n gözene  

    tlarının daha        lma ı  e gözene lili inin daha fazla  lma ı ile a ı lana ilir  
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S     e S    de te leri i in ci a p r zimetre   n  ları incelendi inde, S    de te inin 

  zde    gözene lili e  ahip  ld     e  a la ı  gözene       l   n n de  6  nm 

 ld   , S    de te inin i e   zde  5 gözene lili e  e  a la ı      nm gözene  

     l   ne  ahip  ld    gör lm  t r   n  lar Şe il 5.2’de  erilmi tir  Her i i de te  

 apı ının He, N2, CO2 ge irgenli  de erlerinin ge irgenli  de erleri Şe il 5.4’de 

 erilmi tir  De te  malzemeleri i in öl  lm    lan He ge irgenli  de erlerinin   
-6

 

mol/(m
2
 Pa) merte e inde  lma ı de te  malzemelerinin mem ran i in direncinin az 

 ld   n  gö termi tir   

 

Şe il 5.1 S    de te ine ait   ze  (a)  e  e it (c), S    de te ine ait   ze  ( )  e  e it 

(d) S M gör nt leri 
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Şe il 5.2 S      e S     de te lerinin ci a p r zimetre ile  apılan analize ait par acın 

    t da ılımı grafi i 

 

 
Şe il 5.3 S     e S    de te lerinin He ge irgenli leri 
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Şe il 5.4 S     e S    de te leri i in He, N2, CO2 ge irgenli  de erleri 

5.2 Nanotabaka Karakterizasyonu 

5.2.1 Organik yapı yönlendirici ajan (OSDA) 

Hazırlanan  rgani   a l n m le  l n n 
13
C N  l er Man eti  Rez nan  (NMR) 

spektrokopisi Şe il 5.5’de  erilmi tir  C22-6-6 organik  a l n m le  l n n NMR pi leri 

 e lenen NMR pi leri ile    ml    l nm  t r  Organi   a l n m le  l n n  apı ında 

  l nan amin gr pları, gelene  el M I  ri tal  apı ının  l   m na neden  lan 

Tetrapr pil am n  m göre inde M I  ri talinin  anal d zlemde  ri taliza   n na 

neden  l r en  z n p limer zincirleri  ri talin di  d zlemde      me ine engel 

 lma tadır (Ch i  d     9)  

0,0E+00

2,0E-06

4,0E-06

6,0E-06

He N2 CO2

G
e

ç
ir
g
e

n
lik

 (
m

o
l/
(m

2
-s

-P
a

))
 

S400

S200



 

34 

 
Şe il 5.5 OSDA 

13
C-NMR sonucu  

5.2.2 Çok tabakalı MFI karakterizasyonu 

Sentezlenen     ta a alı ML-   ri talinin S M gör nt    Şe il 5.6’da  erilmi tir   

Sentezin et in  arı ma  a lanamadı ı i in  a arılı ger e le medi i  e M I     ta a alı 

 ri tallerinin  l  madı ı gör lm  t r  Şe il 5.7’de verilen XRD deseninde 

 ri taliza   n n ger e le medi i  apının am rf  aldı ı gör lm  t r      entez,  

man eti   ir  arı tırıcı  zerinde et   i erinde ger e le tirilmi   l p,     alı manın 

ardından  apılan  entezlerde dönd rmeli  ir fırında  t  la lar  arı tırılara  rea  i  n 

ger e le tirilmi tir   
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Şe il 5.6 ML-   entezinin S M gör nt    

 

Şe il 5.7 ML-1 sentezinin XRD sonucu 

M lar   mp zi   n   e  entez     lları  erilen ML-      ta a alı M I  apılarının 

S M gör nt leri Şe il 5.8‘de  erilmi tir   ri tallerin i i  ı anmadı ı  e  rgani  

 irleticilerin  apıda  aldı ı gözlenmi tir  Şe il 5.9’da  erilen XRD   n c na göre 

 ara teri ti  M I pi leri gözlemlenmi   l p     ta a alı M I  apılarının  a arı ile 
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 entezlendi i anla ılmı tır  Şe il 5.9’da  erilen  ,5-5
o
 aralı ında elde edilen pi ler 

 apının  atmanlı  apının  gö terge i  l p,   ,9
o
 de gözlemlenen pi , t m  apıda d zenli 

 e ilde  ri tallenmenin ger e le ti ini gö terme tedir  (Na  d      )   

 

Şe il 5.8 ML-      ta a alı M I  ri talinin S M gör nt leri, a) 5     at     tme,         

 )        at     tme 

 

 

 
Şe il 5.9 ML-2 kristaline ait XRD deseni 
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ML-      ta a alı M I  ri tallerinin S M gör nt leri Şe il 5.10’da  erilmi tir  

İ tenilen        alınlı   ranına ( µm      nm)  ahip  ri taller elde edilmi tir  Şe il 

5.11’de  erilen XRD de eni  ri tallerin     ta a alı  ld  larını a rıca gö terme tedir   

 

Şe il 5.10 ML-   ri taline ait S M gör nt leri, a)      at     tme,  )        at 

    tme 

 
Şe il 5.11 ML-3 kristalinin XRD deseni 
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ML-      ta a alı M I  ri talinin S M gör nt leri Şe il 5.12’de de  erilmi tir  Ç   

 atmanlı  ri tallerin  ir irleri le  a lantılı  ld    gözlenmi tir  XRD de eninde 0,5-5
o
 

aralı ında elde edilen pi ler  apının     ta a alı  ld   n  anca  M I  ri tal  apı ını 

ifade eden pi lerin ( ırmızı    ile  elirtilmi tir) daha d      iddete  ahip  lma ı, 

 atmanlı  apının  l  t    anca   ri talle me derece inin ML-  na ta a alarına göre 

d      lma ının gö terge i  la ilir (Şe il 5.13). 

 

 

Şe il 5.12 ML-   ri taline ait S M gör nt leri, a)5     at     tme,  )       at 

    tme 

 

Şe il 5.13 ML-4 kristaline ait XRD deseni 
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ML-5 ve ML-6     ta a alı M I  ri tallerinin S M gör nt leri Şe il 5.14 ve Şe il 

5.15’de  erilmi tir   ri tallerin i tenilen        alınlı   ranına  ahip  ld    

gözlenmi tir  İ i  ri talin XRD   n  ları da     ta a alı  apının  l  t   n  

gö terme tedir,  ara teri ti      ta a alı M I pi leri daha  iddetli gör nme tedir 

(Şe il 5.16)   ara teri ti  M I pi leri  anında d     a ı pi leri  apının     ta a alı 

M I  apı ı  ld   n  d  r lama tadır  

 

 

Şe il 5.14 ML-5  ri taline ait S M gör nt leri, a)5     at     tme,  )       at 

    tme 

 

Şe il 5.15 ML-6  ri taline ait S M gör nt leri, a)5     at     tme,  )       at 

    tme 

a b 

a b 
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Şe il 5.16 ML-5 (a) ve ML-6 (b) kristalinin XRD desenleri 

MAC (Çizelge    ’de   mp zi   n   e     lları  erilmi tir)     ta a alı M I 

 ri tallerinin S M gör nt leri Şe il 5.17’de  erilmi tir   arı tırma  apılmadan 

 entezlenen     ri tallerin d zg n  e illere  ahip    arla      ta a alı  apılar  ld    

gör lm  t r  D zg n  apılara  ahip     ri tallerin  ri tal  apı ının ta a aların     

e ne   lma ı nedeni le pirana i leminde azalaca ı d   n lm  t r  Pirana i lemi 

  n nda te  ta a a     e   ri talinitede  ararlı M I  ri talleri elde etmenin     
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m m  n  lma aca ı   n c na  arılmı tır  Yapının XRD de eni Şe il 5.18‘de 

 erilmi tir   

 

 

Şe il 5.17 MAC  ri taline ait S M gör nt leri, a)       at     tme,  )       at 

    tme 

 
Şe il 5.18 MAC kristaline ait XRD deseni 

ML-7     ta a alı M I  ri tallerinin S M gör nt leri Şe il 5.19’da  erilmi tir  

Sentezlenen        ta a alı  ri tallerin daha ML -ML6  entezlere göre     tlarının  
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daha        ld    gör lm  t r  Sentez   mp zi   n nda Na2SO4 mi tarının azalma ı 

 e NaOH mi tarının artma ı     ta a alı  apıların     t n n azalma ına neden 

 lm  t r  A nı   mp zi   n   llanılara  hazırlanan     ta a alı M I  apılarının 

    tları la    ml   lara    l nm  t r (Zhang  d     6)  XRD de enine  a ıldı ında 

karakteristik MFI piklerini ve 0-5 derece ara ında i     ta a alı  apı pi leri 

gör lme tedir (Şe il 5.20).  

 

 

 

Şe il 5.19 ML-7  ri taline ait S M gör nt leri, a)       at     tme,  )       at 

    tme 
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Şe il 5.20 ML-7 kristaline ait XRD deseni 

 

 ar lı   mp zi   nlarda  e  entez     llarında     ta a alı M I  apıları 

 entezlenmi tir (Çizelge 4.1). ML- ’de  entez     nca dönd rme i lemi 

  g lanmamı tır, magneti   arı tırıcı  zerinde  entez ger e le mi tir  ML- , , ,5,6’da 

 entez     nca dönd rme   g lanmı tır  e a nı   mp zi   n     llarda 

 entezlenmi lerdir   ara teriza   n   n  ları     ta a alı  apıların te rarlana ilir 

 e ilde  retile ildi ini anca  az da  l a  ri talinite de erlerinin far lıla tı ını 

gö termi tir  ML7 i e ML- , , ,5,6 ile a nı  entez     llarında hazırlanma ına ra men 

  mp zi   nda i far lı Na2SO4  e NaOH  ranı literat rle    ml   lara   apının 

    t n n de i me ine neden  lm  t r  

5.2.3 Sentezlenen nanotabakaların karakterizasyonu 

Nan ta a a M I elde etme  i in     tları  e  ri tallinite de eri  daha     e   lan ML-

6     ta a alı M I  ri talleri   llanılmı tır  Pirana  özelti i ile  rgani   a ları 

  parılan  e ta a alara a rılan M I nan ta a aların S M gör nt    Şe il 5.21’de 

 erilmi tir  İncelenen gör nt lerde ta a aların tam  lara   atmanlarına a rıldı ı 

gözlemlenmi tir  İ i defa pirana i lemi   g lanan örne ler i in pirana  özelti i ile i lem 

 a ı ı arttırılmı   e altıncı   g lamadan   nra nan ta a aların tamamen a rıldı ı 

  n c na  arılmı tır  A rıca  ırılan M I ta a alarının  ltra  ni   an    e  ltrasonik 
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tip   g lama ı ile t pa lanmanın engellenme i hedeflenmi tir  e   g lamadan   nra 

t pa lanma gözlenmemi tir  Nan ta a aların ge irimli ele tr n mi r    p  (T M) 

  n  ları Şe il 5   ’de  erilmi tir  T M   n  larında da nan ta a aların tamamen 

a rıldı ı  e  ri tal özelli lerinı   r d    gözlenmi tir (Şe il 5    d). Pirana ile 

exf lia   n i lemi nan ta a alara  a lanmı   z n  rgani  zincirleri tamamen     etti i 

i in hidr f  i  da ranı  gö teren     rgani  zincirlerden   rt lan nan ta a aların    

i eri inde   la ca da ılma ını  a lama ta   e  rgani   öz c    llanımını önlemi tir  

A rıca pirana ile exf lia   n i lemide     ta a alı  apılardan a rılan nan ta a aların 

 ırılma ı di er  öntem  lan eri i  e tr z  na göre daha az  laca ı i in elde edilen 

nanota a aların      alınlı   ranı daha        lma tadır (Zhang  d     6)  

 

 

Şe il 5.21 M I nan  ta a alarının S M gör nt   , a) 20000 kat, b) 50000 kat, 

c)        at, d)        at     tme  

a b 

 

c 

 

d 

 



 

45 

 

Şe il 5.22 MFI nan ta a aların T M gör nt leri (a, ,c),  e ili alan ele tr n  ırılım 

modeli (d) 

ML-6     ta a alı M I  ri talleri altı defa pirana i lemi  apılmı   e elde edilen   n   

de i memi tir  İ inci  ez  entezlenen M I nan ta alarının S M  e T M gör nt leri 

Şe il 5.23 ve Şe il 5.24’de  erilmi tir   

a 

 

d 

 

c 

b 
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Şe il 5.23 M I nan ta a aların S M gör nt leri, a)       at,  )8      at     tme 

 

 

Şe il 5.24 M I nan ta a aların T M gör nt    (a, ,c),  e ili alan ele tr n  ırılım 

modeli (d) 

a b 

c d 

a 

 

b 
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5.3 Nanotabaka Kaplamaların Karakterizasyonu 

Gözene li de te ler  zerine  aplanan nan ta al aların   ze   ara teriza   n  taramalı 

ele tr n mi r    p  (S M) ile  apılmı tır   aplama  alınlı ları i e     nla tırılmı  

i  n demeti ( I ) te ni i ile  elirlenmi tir.  

M I nan ta a aları     e etan lde da ıtılara   aplama  alınlı ları  e özelli leri 

incelenmi tir  S    gözene li de te leri  zeri gama Al2O3 ile  aplandı tan   nra ML-6 

    ta a alı M I  ri tallerinden elde edilen nan ta a alar ile hazırlanan    pan i  n 

ile  apılan M I  aplamanın   ze   ara teriza   n  S M ile  apılmı tır (Şe il 5  5). 

Nan ta a aların gözene li de te i incelenen öl e te hata ız  lara   apladı ı anca  

  ze de  er  er a rılmamı  nan ta a aların neden  ld    hatalar gözlenmi tir   

 

       Şe il 5.25 S   nan ta a a  aplamanın S M gör nt leri( S200 +  Al2O3 destek) 

ML-6     ta a alı M I  ri tallerinden elde edilen nan ta a alar ile S    gözene li 

de te leri  zerine far lı   n antra   nda  apılan  aplamanın S M gör nt leri Şe il 

5.26 ve  Şe il 5  7’de  erilmi tir  P r zl  de te    ze i incelenen     tmede hata ız 

 e     ince  lara  tamamen  aplanmı tır  İ i far lı   n antra   nda hazırlanan 

   pan i  nlar ile  apılan  aplamaların  alınlı  far ları incelenmi  d     

konsantrasyonlu S34 (600 mg ML-MFI / 10 ml H2O)  aplama ının daha   n antre S 5 

(900 mg ML-MFI / 10 ml H2O)  aplama ına göre daha h m  en  ld    gözlenmi tir  

S 5  aplamada de te    ze  hata ı  aplamada hata  l  ma ına neden  lm  t r (             



 

48 

Şe il 5.27 c). Konsantrasyon farklılı ının film  alınlı ına et i i  e it örne inde 

nan ta a aların  e it   ze ini  aplama ı nedeni le (Şe il 5  7 d) kesin olarak 

 aptanamamı tır   

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şe il 5.26 S    aplama ının   ze   e  e it S M gör nt leri, a) 20000 kat b) 40000 

 at, c) 6      at d)        at     tme  

a b 

c d 
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             Şe il 5.27 S 5  aplama ının   ze  (a, ,c)  e  e it (d) S M gör nt leri 

S85  e S89 n maralı  aplamalar a nı   n antra   nda  atı mi tarına  ahip 

   pan i  nlarla hazırlanmı   aplamalardır  S85  aplama ı i in   llanılan gözene li 

de te  S    i en S89  aplama ı i in S     zerine gama Al2O3  aplı gözene li 

de te tir  S85  e S89  aplamalarının S M gör nt leri Şe il 5.28 ve  Şe il 5.29’da 

 erilmi tir  S    ile hazırlanan  aplamanın daha hata ız  ld    gözlenme tedir  

 aplama  apılaca  gözene li de te in   ze  p r zl l    ne  adar az  l r a  aplama   

 adar hata ız  e h m  en  lma tadır  Gama Al2O3  aplanmı  S    gözene li 

de te inin   ze  p r zl l      ehmite   l n n par acı      t  ( rtalama par acı  

    t     nm) ile ili  ilendirile ilir  

a b 

c d 
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                   Şe il 5.28 S85  aplama ına ait   ze  S M gör nt leri 

 

                     Şe il 5.29 S89  aplama ına ait   ze  S M gör nt leri 

 aplamaların  alınlı larının daha ha  a   lara   elirlene ilme i i in  I  analizi 

 apılmı tır   I   apılma an örne lerde de te  malzemeleri  ırılara   e it gör nt    

alınma tadır   ırılma i lemi ile ince nan ta a a  atmanının zarar görme i  e/veya 

  ze den a rılma ı m m  n  la ilme tedir  S  a i in  apılan  I  gör nt leri Şe il 

5.30’da  erilmi tir  e  aplama  alınlı ı  a la ı    5 nm  lara   elirlenmi tir  
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Şe il 5.30 S    aplama ına ait  I  gör nt leri 

 til al  lde da ıtılan M I nan ta a a    pan i  n ndan S    de te ine  aplama  i in 

  ml alınmı     ml  e tamamlanara   aplama  apılmı tır  Yapılan  aplamanın (S   ) 

  ze  S M gör nt leri  e  e it  I  gör nt leri Şe il 5.31’da  erilmi tir   til al  lde 

da ıtılan M I nan ta a alarının  ararlı  ld     e h m  en daha az   ze  

p r zl l   ne  ahip  ir  aplamanın  apıla ildi i gör lm  t r   aplama  alınlı ı 

 a la ı      nm öl  lm  t r  
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Şe il 5.31 S     aplama ına ait   ze  S M  e  e it  I  gör nt leri 

S119 (konsantrasyon)  aplama ının   ze  S M gör nt leri  e  e it  I  gör nt leri 

Şe il 5.32’de  erilmi tir      aplamanın  ld   a ince  e h m  en  ld    gözlenmi tir  

 ilm  retilen de te lerin  zerine γ-al mina  aplanmı   e     aplamanın  zerine M I 

kaplanarak  retilmi tir   I  analizi ile  apılan öl  mlerde  aplama  alınlı ı  a la ı  

 lara  6  nm öl  lm  t r   
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Şe il 5.32 S  9  aplama ına ait   ze  S M  e  e it  I  gör nt leri 

5.4 İkincil B y tme Metodu ile Geli tirilen Membranların Karakterizasyonu 

 5  nm film  alınlı ına  ahip M I nan ta a a  atmanı t h m  atmanı  lara  

  llanılmı   e far lı     llarda i incil     me   g lanmı tır (Çizelge    )     

mem ranlara ait   ze   e  e it gör nt leri Şe il 5.33-Şe il 5.40 aralı ında  erilmi tir  

MFI kristallenme i in gelene  el  rgani   a l n m le  l  (TPAOH)  erine T AOH 

 a l n m le  l  S 5 mem ranın hazırlanma ında i izlenere      me i ihmal etme   a 

da azaltma  i in   llanılmı tır   ı men  önelimli  ölgeler elde edilmi   lma ına 

ra men   g lanan     lların tamamen  önelimli  ri tallenme i in geli tirilme i 

gerekmektedir (Şe il 5.33). 
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Şe il 5.33 S 5 mem ranının   ze  S M gör nt leri 

Standart     me     llarının   g landı ı S 7 mem ranının   ze  gör nt    Şe il 

5.34’de  erilmi tir  Nan ta a a t h m  atmanının tamamen  - önelimli  lma ına 

ra men i incil     tmenin   g lanma ı la mem ran   ze inde i izlenme ile  irli te 

 önelimin de i ti i Şe il 5.34’de gör lme tedir  TPAOH ile  irli te T AOH 

m le  l n n  irli te   llanıldı ı i incil     me     llarında mem ranın h m  en 

 lara   ri tallenmedi i gör lm  t r   

 

Şe il 5.34 S 7 mem ranının   ze  S M gör nt leri 
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Şe il 5.35 S 7 mem ranının   ze  S M gör nt leri 

Ya la ı   5  nm  alınlı ında   re li M I mem ranı gözene li de te   zerinde 

 retilmi   l p literat rle  ı a landı ında en ince ze lit mem ranlar ara ındadır  

Mem ran   ze  nde M I nan ta a aların  - önelimi gözlenmeme tir (Şe il5.36).  



 

56 

 

 

                    Şe il 5.36 S 9 mem ranının   ze   e  e it S M gör nt leri 

S 5 mem ranında   llanılan T AOH mi tarının azaltılma ı ile a nı     llarda 

hazırlanan S67 mem randa  ri tallenmenin tamamlanmadı ı Şe il 5.37’de gör lme te 

 l p, mem ran   ze inde am rf  apının  aldı ı d   n lm  t r  
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Şe il 5.37 S67 mem ranının   ze  S M gör nt    

S67 mem ranı la a nı     llarda hazırlanan S7  mem ranın   ze  gör nt    Şe il 

5.38’de  erilmi tir  Am rf  apının azaldı ı  e nan ta a aların  öneliminin daha az 

  z lara      menin ger e le ti i   ze  S M f t  raflarından gör lm  t r  Mem ran 

 ri tallenme far ının t h m M I  atmanından  a na lana ilece i d   n lm  t r   

 

Şe il 5.38 S7  mem ranının   ze  S M gör nt leri 

Standart     me     llarının   g landı ı S7  mem ran ile a nı     llarda  retilen 

S75 mem ranının   ze  gör nt    Şe il 5.39’de  erilmi tir  Nan ta a a t h m 

 atmanının tamamen  - önelimli  lma ına ra men i incil     tmenin   g lanma ı la 

mem ran   ze inde i izlenme ile  irli te  önelimin de i ti i  e mem ranların 
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te rarlana ilir  e ilde  retildi i gözlemlenmi tir. S77 mem ranına ait   ze  S M 

gör nt    Şe il 5.40’ erilmi tir  

 

Şe il 5.39 S75 mem ranının   ze  S M gör nt    

 

Şe il 5.40 S77 mem ranının   ze  S M gör nt    

α-al mina de te   zerine γ-al mina  aplandı tan   nra, M I nan ta a a  aplanan 

S 77, S   , S  7  e S  5 mem ranları  ıra ı ile 5, 7, 9  e  6  aat i incil     tme e 

ta ii t t lm  t r  S 77, S   , S  7  e S  5 mem ranlarına ait S M gör nt leri Şe il 

5.41de  erilmi tir  5  aat(    C)     tme  apılan S 77 mem ranında   ze de 

nan ta a aların daha  ı ı pa etlendi i  e de te   zerinde b- önelimini   r d    

gör lme tedir  α-al mina de te   zerinde  önelimli M I mem ranların  retilme i 
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 entez     nca al min  m i  nlarının  öz nme i nedeni le  ı ıtlıdır     7  aat (    C) 

    tme  apılan S    mem ranının   ze i b- önelimli  e hata ız gör nme tedir  9 

saat ve 16 saat (100 C)     tme  apılan S  7  e S  5 mem ranlarında   ze de 

nanotabakaların  anal  önde     d   ,  eni  ri tallerin  l  t    anca   ri tallerin 

 öneliminin de i medi i gözlemlenmi tir    

 

Şe il 5.41 S 77 (a), S    ( ), S  7 (c)  e S  5 (d) mem ranlarına ait   ze  S M 

gör nt leri 

5.5 Organosilika Kaplamaların Karakterizasyonu 

M I  aplanan de te lerde  alan    l  ları  apata ilme  i in hidr f  i   rgan  ili a 

  llar ile  aplanmı tır   aplama  apılan  rgan  ili a   llardan MT  e DT   l na ait 

a b 

c d 
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tema  a ı ı   n  ları Şek l 5.42’de  erilmi tir  S   mem randa S    de te  

  llanılmı tır  e nan ta a a  atmanı  ,  M MT-    l     at  aplanmı tır  S   

mem ranının S M gör nt leri Şe il 5.43’de  erilmi tir  Nan ta a a  aplamada i 

mi r  d ze inde i hatalar  , M MT solu ile kaplanarak membran  önelimi de i meden 

      öl  de azaltılmı tır  Y ze  p r z  zl    nan ta a a  aplama a göre artmı tır  

S   mem ranının   ze  S M gör nt leri Şe il 5.44’de  erilmi tir  S   mem ranında 

    ince mem ran  alınlı ından d la ı ı ıl i lem  ıra ında    dan    a  ir  atla  

 l   m  gözlemlenmi tir  

  

 

Şe il 5.42 Tema  a ı ı gör nt leri  ıra ı la, DT-1 (105,2), MT-1 (87) 

 

Şe il 5.43 S   mem ranının   ze  S M gör nt leri 
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Şe il 5.44 S   mem ranına ait   ze  S M gör nt leri 

S 5 mem ranının  e it S M gör nt leri Şe il 5.45’de  erilmi tir  Mem ranın  5  nm 

 alınlı a  ahip  ld    gör lm  t r  Çizelge    ’te     lları  erilen S  , S    e S 5 

mem ranları ara ında te ni  anlamda     far lılı     t r, anca  aralarında  aplama 

  llarının deri im far ı  ardır  S   mem ranı S    e S 5 mem ranına göre daha deri i  

  l ile  aplanmı tır  

 

Şe il 5.45 S 5 mem ranının  e it S M gör nt leri 

S 9 mem ranının S M gör nt leri Şe il 5.46’da gö terilmi tir  S 9 mem ranı  ,  M 

MT   l n n M I nan ta a a  atmanı  zerine    ani e  aplanma ı ile hazırlanmı tır  

Organ  ili a  aplama deri imi azaltılara ,  ili a ta a a ının  alınlı ı azaltılmı tır, 

  n nla  irli te mem ran   ze lerinde  l  an  ırılmalar engellenmi tir  A nı 
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  n antra   nda  T S    l n n  aplandı ı mem ranın   ze  gör nt    Şe il 5.47’da 

verilmi tir  Y ze in h m  en  lara   aplandı ı gör lm  t r   T S    l n n 

  n antra   n n     5 M  ld     aplamanın   ze  gör nt    Şe il 5.48’ de 

 erilmi tir  A nı   n antra   nda DT   l n n  aplanma ı ile hazırlanan S6  

mem ranın gör nt    Şe il 5.49’de  erilmi tir  Y ze in tamamen ham  en  e daha 

p r z  z  ld   ,  a ılan     tmede mi r  hata i ermedi i gör lme tedir  A rılmamı  

 lara  gör nen nanata a a hata ının tamamen  aplanmı   ld    gör lme tedir  S91 

mem ranının   ze  S M gör nt leri Şe il 5.50’da  erilmi tir  

 

 

Şe il 5.46 S 9 mem ranına ait   ze  S M gör nt leri 
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Şe il 5.47 S   mem ranına ait   ze  S M gör nt leri 

 

Şe il 5.48 S 6 mem ranına ait   ze  S M gör nt leri 

 

Şe il 5.49 S6  mem ranına ait   ze  S M gör nt leri 
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Şe il 5.50 S9  mem ranına ait   ze  S M gör nt leri 

5.6 BTESE – MFI Membranlarının Karakterizasyonu 

M I nan ta a alarının  rgan  ili a   lları ile  arı tırılara   l  t r lan  arı ı  matri  

ile de te   aplama ı  apılara  mem ran elde edilme e  alı ılmı tır, elde edilen 

 arı ıma ait T M   n  ları Şe il 5 5 ’de  erilmi tir  Nan ta a aların  rgan   l 

i eri inde da ıtılma ı la hazırlanan  arı ı  matri  mem ranın (T  7)    at  aplamadan 

  nra  e ilmi   I  gör nt leri Şe il 5.52’de  erilmi tir  S    de te i  zerine  aplanan 

gama Al2O3  atmanından   nra    at  aplanmı   lan  T S -M I ta a a ı  a la ı  

 5  nm  alınlı a  ahiptir  Y ze  gör nt lerinde mem ran   ze inin hata ız  ld    

göz  me tedir  Nan ta a aların  rgan   l i eri inde da ıtılma ı la hazırlanan  arı ı  

matri  mem ranın (T  7)  ,    e    at  aplama   n c nda   ºC  e  5 ºC öl  m 

 ıca lı larında i H2 ve C3H8 ge irgenli  de erleri Şe il 5.53 ve Şe il 5.54’de 

 erilmi tir   
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Şe il 5.52 BTESE-M I mem ranına ait  I  gör nt    (T  7) 

γ-Al2O3 

BTESE- MFI 

Şe il 5.51 M I nan ta a aların  rgan  ili a   llar i eri inde da ıtılma ı ile  l  an 

 arı ı  matri in T M   n  ları 
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  ºC öl  m  ıca lı ında  aplama  a ı ı arttı  a  alınlı ın artma ı la H2 ve C3H8 

ge irgenli  de erleri azalmı tır     at  aplama   n nda  5 ºC’de i e H2 ge irgenli i 

1,16x10
-6

 mol/m
2
 Pa’dan  ,6 x  

-7
 mol/m

2
 Pa de erine d  er en, C3H8 ge irgenli  

de eri i e     x  
-8

 mol/m
2
 Pa’dan 9, 5x  

-10
 mol/m

2
 Pa’a azalmı tır    ºC  e  5 ºC 

de  apılan ge irgenli  te tleri   n c nda  ıca lı  artı ı ile H2/C3H8  e icili i de 

artmı tır  

 

Şe il 5.53 T  7 mem ranının  aplama  a ılarına ait  ıca lı a  ar ı H2 ge irgenli  

de erleri 

30 150

1.kat 9,59E-07 1,16E-06
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Şe il 5.54 T  7 mem ranının  aplama  a ılarına ait  ıca lı a  ar ı C3H8 ge irgenli  

de erleri 

 

T  7 mem ranın,  aplama  a ı ı ile  far lı öl  m  ıca lı larında H2/C3H8  e icili  

de erleri de i imi Şe il 5.55’de  erilmi tir     at  aplama   n nda H2/C3H8  e icili  

de eri  5  
o
C’de   aplama  a ı ı la hataların giderilme i le 58 ‘den  95 de erine 

 la mı tır  

30 150

1.kat 2,05E-08 1,14E-08
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3.kat 8,54E-10 9,35E-10
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Şe il 5.55 T  7 mem ranının  aplama  a ılarına ait  ıca lı a  ar ı  e icili  de erleri 

T  7, T  8  e T  9 mem ranlarının    at  aplama   n nda   ºC  e  5 ºC 

 ıca lı larda öl  lm   H2 ge irgenli leri Şe il 5.56’de  erilmi tir  A nı     lda 

hazırlanmı       mem ran i in de  ıca lı  arttı  a H2 ge irgenli inin arttı ı 

gör lme tedir    5 ºC öl  m  ıca lı ında   mem ranın da H2 ge irgenli lerinin 

 a la ı   lara   ir irine      a ın  ld      n c na  arılmı   e mem ranların 

te rarlana ilir  lara  hazırlandı ını gö termi tir  

Şe il 5.57 ve Şe il 5.58’de T  7, T  8  e T  9 mem ranlarının   ºC  e  5 ºC 

 ıca lı larında i C3H8 ge irgenli   e H2/C3H8  e icili  de erleri  erilmi tir  T  7 

mem ranın    at  aplama   n c nda  e icili  de eri 58’den  95’e artar en T  9 

mem ranın i e   9’dan  9 ’ e artmı tır   

30 150

1.kat 46,78 101,75

2.kat 144,36 313,92

3.kat 58,55 495,19
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Şe il 5.56 T  7, T  8  e T  9 mem ranlarının  ıca lı a  ar ı C3H8 ge irgenli  

de erleri 

 
Şe il 5.57 T  7, T  8  e T  9 mem ranlarının  ıca lı a  ar ı H2/C3H8  e icili  

de erleri 

T  7  e T  9 mem ranlarının    at  aplama   n c nda  5 ºC öl  m  ıca lı ında i 6 

far lı gazın  ineti   aplarına  ar ı ge irgenli  de erleri Şe il 5.58’de  erilmi tir  

Çizelge 5  ’de i e ge irgenli leri öl  len gazların  ineti   ap de erleri  erilmi tir     
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i i paralel mem ranın hel  m ge irgenli leri  a la ı   lara  a nı  alır en, pr pilen 

ge irgenli leri  ı a landı ında T  9 mem ranının daha     e   ld      n c na 

 arılmı tır. 

 
Şe il 5.58 T  7  e T  9 mem ranlarının  ineti   apa  ar ı gaz ge irgenli  de erleri 

Çizelge 5.1 Ge irgenli  de erleri öl  len gazların  ineti   ap de erleri (nm)  

Gaz 
Molek ler 

çap(nm) 

He 0,26 

H2 0,289 

CO2 0,33 

N2 0,364 

C3H6 0,46 

C3H8 0,50 

 

0,26 0,289 0,33 0,364 0,43 0,45

t107 3,74E-07 4,63E-07 1,32E-07 1,98E-08 9,36E-10 7,38E-09

t109 3,48E-07 4,43E-07 1,26E-07 2,00E-08 1,13E-09 8,25E-09

1,00E-10

1,00E-09

1,00E-08

1,00E-07

1,00E-06
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5.7 Buhar Geçirgenlik Sonuçları 

  har ge irgenli   i teminde etil al  l –    ge irgenli leri  elirlenen mem ranların 

  n  ları Çizelge 5  ’de  erilmi tir  Çalı ma  ap amında hazırlanan mem ranların 

  g lanan  arı ım i in etan l  e ici  lmadı ı  e mem ran hidr f  i  özelli inin 

geli tirilme inin gere ti i d   n lm  t r   tan l  e ici  lma an nan ta a a  azlı 

mem ranların da ranı ı, (i) mem ran  alınlı ının     ince  lara  ad  rp i  n  azlı 

a rım   recinde et in  lma ı, (ii) la ı mem ran hataları (iii)   llanılan de te  

malzeme inin hidr fili  özelli leri ile ili  ilendirile ilir  H2  e ici M I  at ılı  arı ı  

matri   rgan  ili a mem ranın    ge irgen  e al  l m le  llerine  ar ı diren  gö teren 

da ranı ı mem ran     nca ta ınımın  ineti  fa törlerle  a landı ının gö terge i 

 la ilir  T  7 mem ranı %5 etan l-isopropanol/%95 su karı ımı   llanılara  65ºC 

 ıca lı ta te t edilmi   e mem randa al  l ge irgenli i elde edilmemi tir  A nı 

membran %5 su-%95 etan l     llarında te t edildi inde de   z nt   ı mında etan l 

ge i i  lmamı tır  

Çizelge 5.2 Mem ranların   har ge irgenli    n  ları 

Membran kodu H2O geçirgenliği 
Etil alkol 

geçirgenliği 
Ayrım faktör  

T17 7,03E-07 4,50E-07 0,7125 

T107 1,05E-06 -  

S19 1,24E-06 3,23E-07 0,3735 

S36 1,43E-06 1,03E-06 0,8235 

S54 1,80E-06 5,99E-07 0,5007 

S64 1,59E-06 7,82E-07 0,6468 

S66 1,52E-06 8,79E-07 0,7184 

S67 1,42E-06 6,95E-07 0,6333 

S68 1,64E-06 7,48E-07 0,6169 

S69 1,54E-06 7,25E-07 0,6233 

S74 1,38E-06 5,78E-07 0,5617 

S79 1,62E-06 8,66E-07 0,6859 
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6. DEĞERLENDİRME 

Gözene li de te ler  zerinde  alı ma  ap amında, hazırlanma ı hedeflenen     ince 

(<5  nm) az hatalı hata ız M I film  retimi i in,   g n  atmanlı M I  entez     lları 

ara tırılmı tır   Ç    atmanlı nan ta a aların  entezlene ilme i i in far lı  entez 

  l    n   mp zi   nları   llanılmı   e nan ta a aların  anal d zlemde  z nl   n n 

arttırılma ı hedeflenmi tir  Ç    atmanlı M I  apılarını hazırlama  amacı la C   al il 

p limer zincirine  ahip  rgani   a l n m le  l   entezlenmi tir  Ortalama  z nl    

    nm  lan M I nan ta a aları      atmanlı M I  apılarına pirana i lemi 

  g lanara  hazırlanmı tır  e   g lanan pirana i lem  a ı ı arttırılara  nan ta a aların 

tamamen  ir irinden a rılma ı  a lanmı tır   Pirana i lemi a rıca nan ta a aların    

i eri inde  ararlılı ını arttırara  nan ta a aların    i eri inde   la  da ılımını 

 a lamı tır  Ç   ta a alı M I  apılarının ö e      t     mi r n  e   mikron 

aralı ında   ntr l edilme ine ra men   g lanan pirana i lemi   nra ında 

nan ta a aların     tlarının     far lı  lmadı ı gözlemlenmi tir  Pirana i lemi  e 

  g lanan g  l    ni a   n i leminin nan ta a aların  ırılma ına neden  lm   

 la ilece i d   n lm  t r  M I nan ta a alar   re li  lara  gözene li al mina de te  

 zerinde tez  alı ma ının hedefi  lan     ince  lara  pa etlene ilmi  (~50 nm) ve film 

 alınlı ı nan ta a a mi tarı ile   ntr l edilmi tir  Y ze  p r zl       -400 nm olan 

de te   zerinde nan ta a a film  alınlı ı   5 nm  lara    l nm  t r  5 -150 nm 

 alınlı ında M I filmlerin gözene li de te ler  zerinde hazırlana ilme i, M I 

nan ta a alarının ince ze lit mem ran  retimi i in       g n malzemeler  ld   n  

gö termi tir   

Membran sentezi iki far lı  e ilde denenmi tir   irinci i, nan ta a a M I  aplama  e 

i incil     tme ile mem ran  entezi, i inci i i e nan ta a a M I  aplama  e 

 rgan  ili a   llar ile i incil  aplama  apılara     l  ların giderilme idir  M I 

nan ta a a  aplanmı   e  aplama    lı ları  rgan  ili a   l ile  apatılmı  

mem ranların   ºC de H2 ge irgenli  de erleri   
-7 

mol/m2sPa, %5 etanol-

i  pr pan l %95     arı ımı   llanılara  te t edilmi   e mem randa al  l ge irgenli i 

elde edilememi tir  %5   -%95 etan l     llarında te t edildi inde de   z nt   ı mında 
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etan l ge i i  lmamı tır   arı ı  matri  mem ran ile gaz ge irdenli   i teminde  apılan 

H2/C3H8 ge irgenli  te tinde mem ran  e icili i  5 ºC de  95  lara    l nm  t r  

Çalı mamızda  ar ıla ılan  atla   l   m   e  aplamanın de te   zerinden  al ma ı 

gi i z rl  ların a ılma ında literat rde  apılan  eni i incil     tme te ni leri 

 zerine  alı ılma ının fa dalı  laca ı d   n lm  t r  A rıca  rgan  li alar ile 

 apılan  arı ı  matri  mem ranların  zerine  apılaca   alı maların perf rman  

geli tirme i in fa dalı  laca ı öngör lm  t r  
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EK 1 GC Kalibrasyon Grafikleri 
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