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Bu calismada, insan ve c¢evre sagligi acisindan c¢ok tehlikeli bir radyoaktif ve agir metal olan uranyum ile
kirlenmis sularin farkli biyoteknolojik yontemlerle giderimi arastirilmistir. Iki béliim olarak siirdiiriilen
calismalarin ilk kismi bakteriler (karisik anaerobik/ siilfat indirgeyen) ile uranyum giderimi arastirilirken,

ikinci kisimda mikroalglerle biyosorpsiyonu incelenmistir.

U.D.K.M. (uranyum indirgeyen karisik mikroorganizmalar) ile sudaki uranyumun anaerobik ortamda giderimi
icin oncelikle uranyuma dayanikli mikroorganizmalar, 1 yila yakin siirede farkli uranyum konsantrasyonu
iceren besi ortamlarinda yetistirilerek mikroorganizmalarin ortam kosullarina adaptasyonu saglanmistir.
Sonrasinda, elde edilen U.D.K.M. ile 3 farkli uranyum giderim deneyleri yapilmstir. Birinci set deneylerde
sudaki uranyumun giderimi pH 7°de ve ii¢ farkli uranyum konsantrasyonlariyla (Smg/L, 25mg/L ve 50mg/L)
canli ve oldiriilmis U.D.K.M. ile gergeklestirilmistir. Isiyla 6ldiiriilmiis U.D.K.M. olan érneklerde % 24 — 78
ve canli U.D.K.M.’da ise % 40 — 79 uranyum giderimi elde edilmistir. Ikinci set deneylerde ise degisik ORP
(100mV, 50mV, -50mV, -100mV) ve pH araliklarinda (4-10) anaerobik kesikli reaktor deneylerinde sudaki
uranyumun (100mgU/L) giderimi gergeklestirilmistir. 3. gliniin sonrasinda %78.1 ile % 96.3 arasinda uranyum
giderimi saglanmustir ve en yilksek giderim ORP -50mV ve pH 7’de gerceklesmistir. Uglincii set deneylerde
ise farkli uranyum konsantrasyonlarinda ve ultra safsu ortaminda uranyumun giderimi yapilmistir. Bu deneyin

sonucunda ise uranyumun giderimi %0.33 — 53 arasinda olmustur. Tm deneyler dortlii olarak tekrarlanmigtir.

Sudaki uranyumun S.1.B. (siilfat indirgeyen bakteriler) ile farkl1 redoks potansiyel (50mV, 100mV, -50mV and
-100mV) ve pH (4; 7;10) sartlarinda giderim deneyleri anaerobik kesikli reaktorlerde yapilmistir. TUm
reaktdrlerde uranyumun giderimi 3-10 giin icerisinde gergeklesmistir. Sonugta ylksek uranyum giderim
yuzdeleri (%95.36 - %99.9) elde edilmistir. En yiksek giderim negatif (-50mV ve -100mV) redoks
potansiyellerinde olup uranyumun 100mg/L baslangi¢c konsantrasyonundan 0,777mg/L (-50mV igin) ve
0,115mg/L (-100mV igin) kadar diistiigii belirlenmistir. Deneyler dértlii olarak tekrarlanmugtir. U(VI)’un S.1.B.
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ile indirgenmesinin kinetik, termodinamik hesaplamalari ve VisuaMINTEQ programinin yardimiyla analizi

yapilmistir.

Ikinci boliimde mikroalgler kullanarak uranyum giderimi arastirilmistir. Bu ¢aligmalarda Scenedesmus sp. ve

Chlorella sp. mikroalg tlrleri kullanilmustir.

Sudaki uranyumun, Scenedesmus sp. mikroalglerle giderimi arastirilmigtir. Bu ¢aligmalarda 5mg/L, 10mg/L
ve 15mg/L uranyum konsantrasyonlari, farkli Scenedesmus sp. konsantrasyonlarinda (41.54mg/L ve
115.94mg/L) ve canli/ 1siyla oldiirilmils mikroalglerle yapilmustir. Farkli fiziksel-kimyasal sartlar (pH,
sicaklik) altinda ve 2 saatlik siirede gerceklestirilmistir. Elde edilen sonuglarla farkli parametrelerin
biyosorpsiyona etkileri arastirilmistir. Box-Behnken programinin yardimiyla {i¢c boyutlu yiizeysel grafikler
yardimiyla optimal sartlar bulunmustur. Box-Behnken yontemine gére giderimin 90-100% araliginda oldugu
optimum kosullar pH 6-8 arasi, sicaklik 45°C, canli mikroalgler, slire 55-62,4 dakika olarak belirlenmistir.
Buna ek olarak, ANOVA istatistiksel hesaplama yardimiyla uranyumun giderimini etkileyen Onemli
parametreler olarak pH, uranyumun baslangic konsantrasyonu ve mikroalg konsantrasyonu oldugu

belirlenmistir.

Chlorella sp. ile yapilan ¢aligmalarda iki farkli mikroalg konsantrasyonunda (71.61mg/L ve 282.42mg/L)
uranyumun giderimi aragtirilmistir. Uranyumun giderimini etkileyen en énemli parametreler pH, uranyumun
baslangic konsantrasyonu ve zaman olarak belirlenmistir. Optimal sartlarda (pH 6-8 arasi, sicaklik 45°C, canli
mikroalgler, sure 55-62,4 dakika) %95 tizeri giderim elde edilmistir.

Anaerobik bakterilerle uranyumun indirgenmesinin bazi ¢alismalarda belirtildigi gibi ‘Cytochrome C’ proteini
ile gerceklesip gerceklesmedigini belirlemek amaciyla kesikli reaktérlerde sudaki uranyumun bu protein ile
giderimi igin oncelikle laboratuvar sartlarinda ekmek mayasindan bu proteinin sentezi yapilmigtir. Deney
sirasinda indirgenmis ve oksitlenmis ‘Cytochrome C’’min konsantrasyon degisimi her giin Sl¢tilmiistiir.
Sonugta ‘Cytochrome C’ proteininin oksitlenme derecesinin artmasinin, indirgenme derecesinin azalmasiyla
hemen hemen ayni oldugu gézlenmistir. Sonuglar incelendiginde, uranyumun indirgenmesi ‘Cytochrom C’nin

oksitlenmesiyle gerceklestigini, yani elektronlarin proteinden uranyuma aktarildigt sonucuna varilmistir.

Anahtar kelimeler: Uranyumunbiyoremediyasyonu, uranyuma dayanikli karisitk mikroorganizmalar
(U.D.K.M.), Siilfat Indirgeyen Bakteriler (S.1.B.), anaerobik ve aerobik kesikli reaktorler, Scenedesmus sp. ve
Chlorella sp. mikroalgleri
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In the current work, the remediation of uranium contaminated water, which is a very dangerous radioactive
and heavy metal in terms of human and environmental health, was investigated by different biotechnological
methods. The first part of the studies carried out as two sections investigated the uranium removal with bacteria

(mixed anaerobic / sulphate reducing), while biosorption with microalgae was investigated in the second part.

Prior to making the uranium removal in water with URMM (uranium resistant mixed microorganisms) in
anaerobic conditions, uranium-resistant microorganisms was obtained by growing in the medium containing
different uranium concentrations and making several transfers to the new medium containing uranium, in
aproximately 1 year period. The 3 different uranium removal experiments were performed by URMM. In the
first experiment the removal of uranium in water was conducted at pH 7 and with low uranium concentrations
(5mg/L, 25mg/L, 50mg/L) with live and heat killed URMM. In the samples with the heat killed URMM
uranium removal of 24-78% and with the living URMM 40-79% have been optained. In a second experiment
uranium (100 mg/L) removal anaerobic Batch experiments in water in different ORP (100mV, 50mV, -50mv,
-100mv) and pH values (4-10) were held. As a result, 78.1% to 96.3% uranium removal were obtained in 3
days. Most removal was obtained at -50 ORP and pH 7. In the third experiment was tried the removal of
different uranium concentrations and in ultrapure water. As a result of this experiments, the uranium removal

were between 0.33 - 53%. All the experiments were repeated 4 times.

The uranium removal experiments by SRB (sulfate reducing bacteria) at different redox potential (50mV,
100mV, -50mv and -100mv) and pH (4; 7; 10) conditions were performed in anaerobic Batch reactors. It took
3-10 days for uranium removal in all reactors. The high uranium removal percentages of 95.36% to 99.9%
have been achieved. The highest removal was in the negative redox potentials (-50mv and -100mv). Here the
uranium concentration decreased from initial 100 mg/L to 0,777mg/L (for -50mv) and 0,115mg L (for -100mv).
The experiments were repeated 4 times. The U (V1) reducing the rate with SRB determination, thermodynamic

and visualMINTEQ program calculations were made and the results were analyzed.

Vi



In the second part, uranium removal was investigated by using microalgae. In these studies, Scenedesmus sp.
and Chlorella sp. microalgae species were used.

Uranium removal from water with Scenedesmus sp. microalgae has been investigated. The uranium
concentrations of 5mg/L, 10mg/L, 15mg/L and different microalgae concentrations (41.54 mg / L and 115.94
mg / L) were used in the experiments. The uranium removal in the water was carried out under different
physical-chemical conditions (pH, temperature) and for 2 hours. The obtained results were analyzed by plotting
the adsorption effects of different parameters. Also the three-dimensional graphs were analyzed with the help
of Box-Behnken program and the optimal conditions of the variable parameters were found. Optimal conditions
were as follows: pH 6-8, temperature 45°C, algae alive, high algae concentration, duration 55-62,4 minutes.
When such optimal conditions are met, the yield is as high as 90-100%. With the help of statistical calculation
ANOVA it also revealed that pH, the first concentration of uranium and the concentration of algae, are

important parameters affecting the removal of uranium.

Studies with Chlorella have investigated uranium removal in two different microalgae concentrations (71.61
mg / L and 282.42 mg / L). Here too, the experiments with Chlorella sp. microalgaes have been caried out in
the same way as with Scenedesmus sp. microalgaes. Here, pH, the initial concentration of uranium and the
duration were determined as the most important parameters affecting the removal of uranium. Optimal
conditions were the same as those in the experiments with Scenedesmus sp. microalgaes. When optimal

conditions were met, it was gotten over 95% of uranium removal.

In order to determine whether or not the reduction of uranium with anaerobic bacteria has been accomplished
with 'Cytochrome C' protein as mentioned in some studies, this protein was firstly synthesized from bread yeast
in laboratory conditions for the removal of uranium in the Batch reactors by this protein. The concentration
changes of the reduced and oxidized 'Cytochrome C' during the experiments were measured daily. As a result,
it was observed that the increase of the degree of oxidation of 'Cytochrome C' protein was almost the same
with the decrease of the degree of its reduction. Thus, the reduction of uranium is accomplished by the oxidation

of Cytochrome C, which is the result of electrons transferring from the protein to uranium.

Key words: Uranium bioremediation, uranium-resistant mixed microorganisms (URMM), Sulfate Reducing
Bacteria (SRB), anaerobic and aerobic Batch reactors, Scenedesmus sp. and Chlorella sp. microalgaes.
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rahmetli anneannem Burulcha DJUNUSALIYEVA’ya adamak ve kendisine sonsuz

stikranlarim1 sunmak istiyorum.

Bu calismanin gergeklestirilmesinde, degerli bilgilerini benimle paylasan, kendisine ne
zaman danigsam bana kiymetli zamaninm1 ayirip sabirla ve biiyiik bir ilgiyle bana faydali
olabilmek i¢in elinden gelenden fazlasini sunan, laboratuvar ¢aligmalarimim maddi ve her
tirli desteklerini de saglayan, her sorun yasadigimda yanina ¢ekinmeden gidebildigim, giiler
yiiziinii ve samimiyetini benden esirgemeyen ve gelecekteki mesleki hayatimda da bana
verdigi degerli bilgilerden faydalanacagimi diisiindiigiim kiymetli ve damisman hoca
statiisiinii hakkiyla yerine getiren saygideger hocam Prof. Dr. Aysenur UGURLU’ya

tesekkiirii bir borg biliyor ve siikranlarimi sunuyorum.

Yine ¢alismamda eksiklerim ve hatalarimi goriip diizeltmemde degerli katkilarini saglayan,
bilgi ve deneyimlerini benden esirgemeyen ve degerli zamanlarini bana ayiran tezimin jiiri
uyeleri olan saygideger hocalarim Prof Dr. Zimriye AKSU ve Prof. Dr. Mehmet Yakup

ARICA’ya sonsuz tesekkiirlerimi sunarim.

Tesekkiirlerin az kalacagi diger tiniversite hocalarimin da bana Hacettepe Universitesinde
doktora yapma siirem boyunca kazandirdiklari her sey igin ve beni gelecekte s6z sahibi
yapacak bilgilerle donattiklar1 i¢in hepsine teker teker tesekkiirlerimi sunuyorum. Ve son
olarak calismamda destegini ve bana olan guivenini benden esirgemeyen ve beni bu glinlere
sevgi ve saygi kelimelerinin anlamlarini bilecek sekilde yetistirerek getiren ve benden higbir
zaman destegini esirgemeyen bu hayattaki en biiyiik sansim olan aileme ve de arkadaglarima

sonsuz tesekkiirler.
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1. GIRIS
Radyoaktif ve agir metal olan uranyum bir taraftan biiyiik bir ekonomik degere sahip iken,
ayni zamanda da canlilar igin blyuk bir risk olusturmaktadir. Bu degerli metalin ¢evreye ve

sagliga olan yiksek toksik etkilerinin azaltilmasi i¢in ¢evrenin ve 6zellikle hizla yayilmasina

sebep olan sularin bu radyoaktif metalden aritilmasi biiyiikk 6nem arz etmektedir.

Niikleer yakit olan uranyum ve toryumun enerji payi tiim fosil yakitlarmin (kdmiir, petrol,
gaz) toplam enerjisinden bir hayli buylktur ve ¢ok yogunlastirilmig halinde oldugu i¢in de
elde edilmesi fosil yakitlara goére daha ekonomiktir [1]. Uranyumun 1 tane atomunun
parcalanmasi sonucu 200 milyon elektron-volt enerji agiga ¢ikmaktadir, bu ise birkag milyon
karbon atomunun oksitlenmesi enerjisine denktir [2]. Yani 1 ton uranyumun enerjisi 2.5-3

milyon ton komiiriin enerjisine esdegerdir [3]. 19 uranyumun radyoaktif pargalanmasi

sonucunda 20-10°%al enerji agiga ¢ikmaktadir. Bu enerji 8000 ton agirhig 1000 metre

yiikseklige kaldirmaya, yada 200 ton suyu 100°C 1sitmaya veya 60W giiciindeki 15000 adet
lambanin birkag¢ giin yanmasini saglamaya yeterlidir [4]. Yerylziindeki Uranyumun
konsantrasyonu ortalama olarak 2.7mg/kg’dir [5] ve yerkiirenin kabugunda bulunup toplam
olarak yaklasik 1,3-10** ton bulunmaktadir [6]. Bu kadar degerli metalin bu kadar bol olmasi
cok miktarda kullanilmasina neden olmustur. Bu da diinya ¢apinda sularin bu radyoaktif ve
toksik agir metalle kirlenmesine yol agmistir. Dolayisiyla bu sularin aritilmasi giincel kiiresel

bir probleme doniismiistiir.

Bu ¢alismanin amaci; ekonomik agidan ¢ok degerli ama ayn1 zamanda da insan ve gevre
saglig1 icin tehdit olusturan uranyum ile kontamine olmus sularin aritilmasi i¢in uygun
biyoteknolojik yontemlerin arastirilmasi, optimum kosullariin belirlenmesi, yontemlerin

ortaya konulmasini icermektedir.
Bu amaca ulagsmak icin asagidaki ¢alismalar yapilmistir:

Bu tezin ikinci bélimunde sudaki uranyumun aritilmasinin 6nemini ortaya koymak igin,
sularin uranyumla kirlenme dereceleri ve bu metalin sagliga ve ekosisteme olan tehlikesi
tizerinde durulmustur. Uranyumun olumsuz etkilerinin belirlenmesi igin fiziksel, kimyasal
Ozelliklerinin bilinmesi de 6nemlidir. Bu yiizden burada uranyumun Ozelliklerinden de
kisaca bahsedilmektedir. Bu bdliimde uranyumu niikleer enerji ve atom bombasi igin
kullanan cesitli iilkelerde, senelerce ortaya g¢ikan saglik problemlerinden ve bu saglik
problemlerinin uranyumla iliskisi oldugunu agiklayan literattr bilgilerine de yer verilmistir.

Insanlarda, hayvanlarda ve bitkilerde, nikleer enerji kullanimi sonucu ortaya cikan
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mutasyon ve kanser vakalari ile ilgili birgok arastirmalardan bu béliimde faydalanilmistir.
Disiik dozdaki uranyumun saglik iizerinde etkileri hakkindaki literatiir bilgileri ara
Ozetlenmistir. Uranyumun tehlikesinin belirlenmesinin yanisira, bu b6limde sudaki
uranyumun biyoteknolojik yontemlerle aritilmasinda bugiine kadar yapilan arastirmalar ve
elde edilen sonuglar, uygulanan biyoteknolojik yontemlerin avantajli ve dezavantajli yanlari

ile ilgili bilgiler de verilmistir.

Uclincii bolimde, bu ¢alismanim amaci ve bu amaca ulasmak icin izlenen yollar hakkinda

bilgi verilmistir.

Dordinct boélum olan ‘Materyal ve Metodlar’da, sudaki uranyumun laboratuvarda
uranyuma dayanikli karisik mikroorganizmalar1 (U.D.K.M.) ve sulfat indirgeyen bakterileri
(S.I.B.), Scenedesmus sp. ve Chlorella sp. mikroalgleri ve ‘Cytochrome Cs’ proteini ile

giderilmesi i¢in kullanilan yontemler ile ilgili detayl bilgiler verilmistir.

Besinci boliim olan ‘Kesikli Reaktor Deneylerin Yapilmasi’nda anaerobik bakterilerle,
mikroalglerle ve protein ile sudaki uranyumun giderilmesi i¢in yapilan deneyler ayr1 ayri
olarak anlatilmistir. Bu béliim 5 alt boliimlerden olusup sirasiyla U.D.K.M. ve S.I.B.
anaerobik bakterileri, Scenedesmus sp. ve Chlorella sp. mikroalgleri ve ‘Cytochrome Cz’

proteini ile yapilan deneylerden olusmaktadir:

Altinci boliim olan ‘Sonug ve Tartismalar’ boliminde anaerobik bakterilerle, mikroalglerle
ve proteinle yapilan kesikli reaktor deneylerden elde edilen sonuglar, degerlendirmeler,

hesaplamalar ve tartigmalar detayli olarak verilmistir.

Son bolim olan yedinci bélimde genel sonuglar ve oneriler iizerinde durulmustur. Bu
bolimde bakteri, mikroalg ve maya ile yapilan deneylerinden elde edilen sonuglar

degerlendirilerek kiyaslanmig ve oneriler ortaya konulmustur.



2. LITERATUR OZETI

2.1.  Sularin Uranyumla Kirlenme Derecesi

Uranyum dogada genellikle yeraltinda bulunan radyoaktif bir kimyasal elementtir ve daha
kiicik atomlara parcalanabilen enerji ve atom bombasi elde etmek igin cevherinden
cikartilmas1 ve kullanilmasi ekosisteme ve insan sagligina olan tehlikesini daha da
arttirmaktadir. Bunu gorebilmek icin atom enerjisi/ atom bombasi endiistrilerinin isletilmesi
sonucu olusan radyoaktif atiklarin 6zelliklerinin bilinmesi gerekmektedir.

Dogada uranyumun 3 izotopu vardir: U-238 — %99.284, U-235-%0.711, U-234 — %0.005
[7]. Bunlardan U-235’in radyoaktif pargalanmasi Sonucu ortaya ¢ikan enerji, diger uranyum
atomunu parcalamaya yetecek kadar yuksektir. Dolayisiyla 1 tane U-235 atomunun
parcalanmasi sonucu olusan enerji, dogal yolla kendi kendine parcalanacak olan uranyum
atomlarin1 saniyenin milyonda bir zaman diliminde pargalayip zincirli parcalanma etkisi
yaratma potansiyeline sahiptir. Bu tur zincirleme parcalanmalar dogada U-235
konsantrasyonu ¢ok diisiik oldugu i¢in (%0.711) genelde gorinmemektedir. U-235
parcalanmasi sonucu ortaya ¢ikan yliksek enerjili nétronu, dogada hayli yuksek oranda
bulunan (%99.284) U-238 izotopu tarafindan hapsedilerek U-239 izotopuna doniismektedir.
Sonugta uranyum par¢alanmamaktadir, yani sogutulmaktadir. Uranyumun farkli
kullanimlarinda ise (atom enerjisi/ bombasi) zincirli pargalanma etkisine ihtiyag
duyulmaktadir. Atom elektrik santrallerinin isletilmesi i¢in uranyum karigimindaki U-235
izotopunun konsantrasyonunun %?2 ile %10 arasinda, sualt1 atom gemileri i¢in %40 ve atom
bombasi i¢in %80 olmasi gerekmektedir [7]. Bunun i¢in dogadan elde edilen uranyumun U-
235 izotopunun konsantrasyonunun arttirilmasi islemi olarak zenginlestirme yapilmaktadir.
Uranyumun zenginlestirilmesi sonucu geride kalan U-238 izotopu atik niteligi tagimaktadir.
1kg %5 U-235 izotopu iceren uranyumu elde etmek igin 7-12 kg saf uranyum izotop karigimi
gerekmektedir, 1kg saf uranyum izotop karisimi i¢in ise 5 ton uranyum cevheri isletilmesi

gerekmektedir. Boylece zenginlestirme sonucu, elde edilen uranyumun %90 radyoaktif atik

olarak atilmaktadir. Dolayisiyla cevherinden ¢ikartilarak kullanildigi icin kalan atikta

uranyum konsantrasyonu ¢ok diisiiktiir gibi diisiinceler yanlistir. 1 ton uranyum cevherinin
isletilmesi sonucu da 4 ton sivi radyoaktif atik olusmaktadir [7]. Tim diinyada 1906-1960
yillar1 arasinda toplam olarak 1.26-10° ton uranyum cikartilip isletilmistir [2]. Enerji tiretimi
sirasinda da ¢ok yliksek sicakliktaki reaktorlerin sogutulmasi igin reaktordeki uranyum
Uzerinden bulylk hacimlerde su gecirilmektedir [4]. Bunun yani sira atom elektrik

santrallerin (A.E.S.) isletilmesiyle olusan kati radyoaktif atiklar ¢esitli nedenlerden dolay1



(su taskinlari, nehirlerle yikanmasi, asir1 yagis, ¢iglar v.s. dogal felaketler) dogal sulara
karistiklar i¢in yiizeysel ve yeralt1 sularin uranyumla kirlenmesi s6z konusudur.

Diinyada uranyum madenciligi sonucu her sene 20 milyon ton radyoaktif kati atik
olusmaktadir [8]. Dolayisiyla uranyumun cevherinden ¢ikartilmasi, zenginlestirilmesi ve
isletilmesi sonucu yiiksek konsantrasyonlarda uranyum iceren radyoaktif sivi atik
olusmaktadir. Reaktorlerde kullanildigi i¢in atiklarda uranyum konsantrasyonu yok denecek
kadar azdir diisiincesi tamamen yanhstir. Ornegin, Rusya’da 2006 yilinda 500 milyon m*’ten
fazla sivi ve yaklasik 180 milyon ton kati R.A. (radyoaktif atik) toplanmistir. Bunlarin
toplam aktivitesi 2008 yilinda 8.5 milyar Cu (Kiri) olusturmustur. Bu saymin ne kadar
biiyiikk oldugunu anlamak igin Cernobil kazasi sonucu olusan radyoaktif atiklari ile
kiyaslanabilir. Cernobil’de AES (Atom Elektrik Santrali) patlamasi sonucu olusan
radyasyonun toplam aktivitesi 50 milyon Kiri olusturmustu. Bu durum Rusya’da 2006 yilina
kadar toplanan R.A.’larin aktivitesi YUZ YETMIS ¢Cernobil’e” esit oldugunu

gostermektedir. Cernobil’deki facia sonucu olusan radyoaktif kirlenme ise Hirosima ve

Nagasaki’deki atom bombalarinin patlamasindan 600 kat daha tehlike meydana getirmistir

[7].

New Meksiko’da 1979 yilinda radyoaktif atiklarin sularla yitkanmasi sonucu 1100 ton kati

ve 93 milyon galon sivi R.A. Puerko nehrine karigmistir. Sonucta nehirdeki uranyum
konsantrasyonu izin verilenin 7000 katina ulagsmistir ve bugiine kadar binlerce insan ve
hayvanin kansere yakalanarak hayatini kaybetmesine neden olmustur. Radyoaktif atiklarin
yikanmasi sonucu 6nemli su kaynaklarinin kirletilmesi bugiine kadar diinyanin ¢ogu yerinde
gozlenmistir. Nikleer Santrallerin bulundugu tilkelerde ise i¢me sularindaki uranyum
konsantrasyonu ¢ok yiiksek degerlere ulastigi belirlenmistir. Ornegin Kanada’da igme
suyundaki uranyum konsantrasyonun 700pg/I’den fazla oldugunu arastirma sonuglari
gostermigtir [9]. US EPA standartlarina gére igme suyundaki uranyumun konsantrasyonu
30pg/I’yi asmamasi gerekmektedir [10].

Almanya’da ise uranyum atiklarinda konsantrasyon275mgU/kg ve yeraltt sularinda da
707ugU/L oldugu tespit edilmistir [11].

Rusya’nin Sibirya bolgesinde 30 yildir isletilmekte olan uranyum yataginda topragin st
kismindaki uranyumun konsantrasyonu 1000mg/L asmistir. Bolgedeki béceklerde mutasyon
orani uranyum konsantrasyonu kontrol bélgelerine nazaran 2-41 kere daha yiiksek ¢ikmistir
[12].



Tiim diinyada biigiinlerde radyoaktif atik miktar1 her sene 10 000 tona artmaktadir. Bu atiklar
ne kadar radyoaktif olmayan topraklarla ortilse de bunlardan havaya verilen gamma-
isinlarinin - biytikligii 250uR/saati ve alfa i1sinlart yayan radyoniiklidlerin aktivitesi
13000Bg/kg olusturmaktadir. Bu degerler, dogal radyasyondan oldukg¢a fazla oldugunu
gostermektedir. Boyle radyoaktif atik depolarindan atmosfere surekli olarak Radon-222 ve
uranyum atilmaktadir. Bu atiklarin aktivitesi, radyoaktif atik depolarinin ¢ok uzagindaki su,

toprak ve havayi radyoaktif olarak kirletmektedir.

2.2. Uranyumun Saghga ve Ekosisteme Olan Tehlikeli Etkileri
Uranyum hem agir metal hem de radyoaktif metal oldugu i¢in onun sagliga olan etkisi iki

cesittir: toksik ve radyoaktif.

2.2.1. Saghga Olan Toksik Etkileri

Uranyumun agir metal olarak toksik etkileri iyi bilinmektedir. Dogada, suda hi¢ ¢dziinmeyen
U(IV) halindeki uranyum, gesitli amaglar i¢in yeraltindan ¢ikartilinca maden cevherinden
onu ayirabilmek i¢in giiclii asit ve bazlarin yardimiyla suda ¢ok iyi ¢éziinen ve dolayisiyla
hizli dagilan ve biyolojik birikmeye elverisli U(V1) haline, yani daha ¢ok tehlikeli uranyuma
doniistiiriilmektedir. Son zamanlarda yapilan arastirmalara gore biyoakimilasyon sonucu
suda yetisen planktondaki radyoaktif maddelerin konsantrasyonu sudakine nazaran 2000
kat; bu planktonlarla beslenen baliklarda ise 15000 kat; baliklarla beslenen kuslarda 40000
kat; su lizerinde ugan boceklerle besletilen kirlangi¢ yavrularinda 500000 kat ve suda yiizen
kuslarin yumurtalarinda 1000000 kat daha fazla oldugu saptanmistir [7]. BOylece insan
tarafindan c¢ozilinlir hale getirilerek sularda hizli dagilan ve su canlilar1 tarafindan
biyoakimilasyona (biyolojik birikim) ugrayan uranyum, canlilar ve ekosistem igin asiri
tehlikeli konsantrasyonlara ulasmaktadir. Uranyum yuksek diizeyde zehirlidir ve bobrek gibi
i¢ organlara saldirir. Arastirmalar uranyumun fetiislerde ve bebeklerde kalitsal bozukluklara

sebep olurken I6semi riskinin de arttigin1 gostermektedir.

2.2.2. Saghga Kars1 Radyoaktif Etkileri

2.2.2.1. Uranyumun Radyoaktif Tehlike Derecesi
Uranyumun ekosisteme ve canlilarin saghigma olan korkung radyoaktif etkileri insanlar

tarafindan kullanim1 sonucu ortaya ¢ikmaktadir.

Dogadaki uranyumun pargalanma yariémrii oldukga uzun oldugu icin (4.5-10%nl) [4] ve
genelde yeraltinda suda ¢oziinmez halde (U(IV)) bulundugu ic¢in ¢ok biyuk radyoaktif
tehlike yaratmamaktadir. Ancak enerji elde etmek amaciyla yapay olarak ndtronlarla
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bombardiman edilerek saniyeler i¢inde par¢alanan uranyum, Sekil 2.1.’deki zincire gore yari
omrii ¢ok kisa olan bagka tehlikeli radyoaktif elementlere yapay olarak parcalanmaktadir
(Sekil2.1). Bunun yani sira pargalanma sirasinda ¢evreye ¢ok yuksek enerjili gesitli atom
pargaciklar1 (proton, nétron, a, B, y) salgiladigi i¢in, bu pargaciklar radyoaktif olmayan
cevredeki baska elementlere bombardiman olarak bu eclementleri de radyoaktif hale
doniistiirmektedir. Ornegin, radyoaktif olmayan Iyodiir-127 nétronla bombardiman olunca
radyoaktif Tyodiir-128’e doniismektedir [4]. Dolayisiyla uranyumun kullanimi sonucu hayat
icin tehlikesi ¢ok yiiksek olan yapay radyoaktif elementler de ortaya ¢ikmaktadir (Cizelge
2.1) [7].
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Sekil 2.1. Uranyumun nétronla bombardiman edilmesi sonucu radyoaktif par¢alanma zinciri

Cizelge 2.1. Biyosferdeki Radyoaktif Elementler ve Onlarin Kaynagi [7]

Uranyum (U-238 ve U-235), Potasyum (K-40), Karbon (C-14), Berilyum | Dogal  radyoaktivite  (yer
(Be-7), Toryum (Th-232), Radon (Rn-222), Rubidyum (Rb-87) kabugundaki radyoaktif
maddeler ve uzay radyasyonu)

Uranyum (U-238 VE U-235), Kursun (Pb-210), Radyum (Ra-226), | Uranyum madenciligi
Toryum (Th-232), Radon (Rn-222), Polonyum (Po-210)

Trityum (H-3), Karbon (C-14), Mangan (Mn-54), Demir (Fe-55), Cinko | Uranyumdan elde edilen atom
(Zn-65), Kripton (Kr-85), Stronsiyum (Sr-90 ve Sr-89), Rutenyum (Ru- | bombasinin  denemesi  ve
106), Iyodiir (I-131), Sezyum (Cs-137), Baryum (Ba-140), Seryum (Ce- | kullanimi

144), Plutonyum (Pu-239, Pu-240 ve Pu-241), Amerikyum (Am-241)
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Mangan (Mn-54), Giimiis (Ag-110), Kobalt (Co-58 ve Co-60), Antimon
(Sb-124 ve Sb-125), iyodiir (I-129 ve 1-131), Sezyum (Cs-134 ve Cs-
137), Trityum (H-3), Karbon (C-14), Kripton (Kr-85)

Uranyumdan enerji elde etmek
icin isletilen Nukleer Elektrik
Santrallerinin (N.E.S.) atiklar

Praseodim (Pr-144), Mangan (Mn-54), Kobalt (Co-58 ve Co0-60),
Stronsiyum (Sr-90), Rutenyum (Ru-106), Rodyum (Rh-106), Giimiis (Ag-
110), Antimon (Sb-125), Sezyum (Cs-137), Seryum (Ce-144), Plitonyum
(Pu-238, Pu-239 ve Pu-240), Amerikyum (Am-241), Kripton (Kr-85)

Uranyumdan enerji elde etmek
icin isletilen N.E.S.niikleer
yakitlarinin geri dontigim{

Rutenyum (Ru-103 ve Ru-106), Rodyum (Rh-106), Sezyum (Cs-134 ve
Cs-137), Iyodiir (I-131), Stronsiyum (Sr-90),

Uranyumdan enerji elde etmek
icin  igletilen N.E.S.’lerde

Nukleer Teknogen kazalar

2007 yilinda, Strahlentelex bilgi servisi uranyum, radon ve diger uranyumun radyoaktif
bozulma elementlerine maruz kalmanin sebep oldugu, bilimsel olarak kanitlanmig
hastaliklar1 siralamistir (Sekil 2.2):

» Brons ve akciger kanserleri,

» Losemi ve diger kan hastaliklari,

> Ilik, mide, karaciger, bagirsak, safra keseri, bobrek ve deri kanserleri,

» Fizyolojik ve kalitsal bozukluklar (mutasyon).

A

Kansere
yakalanma

olasihg:

Diger kanser
tirleri

Losemiler

Radyasyona maruz kaunwktan sonraki yillar

\|

0 10 30

Sekil 2.2. Radyasyona Maruziyet Siiresine Gore Kanser Tiirlerinin Siklig

Nikleer Elektrik Santrallerin (N.E.S.) insan saglig1 {lizerine etkileri ABD’de N.E.S.’lere
halkin Cizelge 2.2°de

gosterilmektedir. Cizelgede net olarak goriildiigii gibi insanlarda kanser, 16semi, gelisimdeki

yakin  cevresindeki sagligiin  incelenmesinin  sonuglari

bozukluklar, mutasyon, diisiik kilolu dogum ve bunun gibi hastaliklarin artist Niikleer

tesislerin ¢alistirilmasi ile dogrudan alakalidir (Cizelge 2.2) [13].



Cizelge 2.2. ABD'nin Niikleer Elektrik Santrallerinin Saglik Uzerindeki Etkileri [13]

"Oyster Creek" N.E.S.

Nukleer elektrik Santrali (N.E.S.) calistirildiktan birkag yil sonra
cocuklarda kanser vakalarinin sayist %035-50 oraninda artti

"Big Rock" N.E.S.

(Niikleer Santran calistirildiktan 9
yil sonra)

Bebeklerde oliim sayisindaki, diisiik kilolu dogum, gelisimdeki
bozukluk, kanserler ve [6seminin artisi

"Pil grim" N.E.S.

1978-1983yy. arasinda N.E.S.’in 16 km ¢apinda l6semi ile hastalanma
riski ¢ok yiiksek oldugu belirtilmistir. 1983-1986yy. N.E.S.’in
emisyonlart 0,2 mSv/yil’ya indirildikten sonra yeni 16semi olaylari
rastlamamustir.

"Duana Arnold» N.E.S.

Niikleer Santral ¢aligmaya basladigindan beri ¢cocuklarda losemi sayisi
artti

Wisconsin’deki 3 N.E.S. ve
Minesota’daki 3 adet N.E.S.’lerin
yakininda bulunan ilge

Ebeveynleri N.E.S. yakiminda yasayan bebeklerin diisiik Kkiloyla
dogumu (2500 gramdan az) ve 6lUm siklig1 arasindaki baglanti

Bes niikleer santraller Bakanliginin
ve 46 ABD nukleer santralinin 80
km uzaginda bulunan bulunan 268
ilgenin nufusu,

N.E.S.’lerin ¢evresinde meme kanserindendlim sayisinin 2.5 kere
artis1 ve askeri nilkleer tesislerinin gevresinde 10 kere artisi

ABD Enerji Bakanliginin dokuz
nukleer santralleri

8 santralin yakiminda kemik kanserinden 6lUm sayisimin artisi ve
cevresinde 3-5 kere artisi

"Three Mile Island” Nukleer santrali
(1979 yil1 kazadan 6nceki emisyon),
rliizgarin yoniindeki niifus

Cocuklarda kanser hastaliklarmin artis1, non-Hodgkin lenfoma
insidansi, ¢ocuk ve eriskinlerde kan ve akciger kanseri sikliginda on
kat artis; kamuda bulanti, hazimsizlik, erken kellik sikayetlerin
sayisinda artig

"Salem” N.E.S.’i

Bebek oliimlerinin ve diisiiklerinin artisi. N.E.S. durduruldugunda veya
minimum kapasitede calistig1 yillarda, bu rakamlar hizla azaliyordu

"Fort San Vreyn", "La Croce",
"Millstone”, "Heddem Boyun",
"Truva" N.E.S.’leri

Niikleer santrallerin riizgar yoninde 64 km uzakligina kadar bebeklerin
Oliim sayist N.E.S.’ler durduruldugundan sonra 15 ila 20% oraninda

diistii

"Rancho Seco" N.E.S.’i

Niikleer santral ¢aligmaya baslatildiktan sonra bebek 6liimlerinde artis,
durdurduktan sonra ise yedi y1l i¢inde konjenital anomali, l16semi, kanser
ve 0lim vakalarmin azalmasi gozlenmistir.

Niikleer  yakit iiretim  tesisi

(Pensilvania)

N.E.S. yakinindaki Apollo kasabasinda diisiik radyasyon dozlarina
maruz kalma sonucu her bes kisinin biri kansere yakalanmigtir (ABD
ortalamasinin 17 kat1 daha ytiksek).

Gould’un

“The Enemy Within. The Hight cost of living near nuclear reactors’’ da,

(“’Igerdeki Diisman. Niikleer Reaktorlerin Yakininda Yasamanin Cok Yiiksek Bedeli’’)

ABD’de tiim Niikleer Santrallerin yakinindaki ilgelerde, N.E.S.’lerin ¢alistirilmasindan




onceki ve sonraki meme kanseri 6liimlerinin istatistiksel verileri verilmistir. Ornek olarak
Cizelge-3 gosterileri Kaliforniya’daki "Rancho Seco™ N.E.S.’lerin verileri verilmistir
(Cizelge 2.3) [14].

Cizelge 2.3."Rancho Seco” N.E.S.’in galistirilmasindan 6nce ve sonraki kadinlarin meme
kanserinden 5 yillik mortalite sayis1 (100 bin kisi basina), Yerel kolejlere kayit, 2005 [14].

ABD’deki Bolgeler 1950-1954 1985-1989 Artis (%)
Rizgar yoniinde yer alan 6 il 20,8 26,5 +27
100 mil ¢apindaki 26 il 24,2 25,8 +7
Kaliforniya Eyaleti 25,5 25,9 +0,4

Cok iyi tibbi istatistiksel verilere sahip olan Almanya’da ise Niikleer Santrallerin saglik
Uzerine olan etkileri bu veriler incelendiginde net olarak ortaya ¢ikmistir. Cizelge 2.4°te bu
etkiler yansitilmaktadir (Cizelge 2.4) [13].

Cizelge 2.4. Almanya'da Niikleer Enerji Endiistrisinin Halk Sagligina Olan Etkisi

"Garching", "Nauherberg" 1 yasindan kiigiik erkek cocuklar arasinda 16semi morbidite ve
N.E.S.’leri mortalite oranlarindaki artis

"Julie” N.E.S.’i Cocuklarda akut 16semi vakalarinin sayisindaki artig

"Vyurgassen” N.E.S. 20 yasa kadar 16semi insidansinda artig. Yetigkinlerde kromozomal

anomaliler sayisinda dort kat artis

"Krummel" N.E.S. Losemi insidansinda artis. Kromozomal anomaliler sayisinda artig
"Rosendorf", "Rheinsberg" Cocuk kanseri sayisindaki artig

N.E.S.’leri

“’Gunzburg”’, “’Dillingen’’ Cocuk kanseri vakalarinin %40 oraninda artmasi

“’Augsburg’’N.E.S.’lere yakin
Bavyera’nin g ilgesi

"Lingen" N.E.S. «Inert» radyoaktif gazlarin emisyonu ile kanserden &len gocuk
sayisi, 6li dogma ve bebek oliimii arasindaki ilgilesim

Ingiltere’de Seascale, Berkshire, Hampshire, Sellafield, Dounreay, Harwell, Oldbari,
Somerset, Essex niikleer merkezleri ve niikleer santraller etrafindaki kanser hastaliklarinin
ulusal ortalamadan onemli Olglide daha yiiksek oldugu bagimsiz arastirma sonucu

belirlenmistir. 50 yasindan geng¢ kadinlarda goriilen tiim kanserlerin goriilme siklig1 ulusala



gore 15 kat daha fazla ve 51-60 yaslarindaki kadinlarda meme kanseri riskinin Glkedeki ilgili

yas grubu i¢in ortalamasindan bes kat daha yiiksek oldugu tespit edilmistir [7].

Fransa’daki ‘Cape La Lahey'de niikleer yakitin geri isletme tesisi etrafinda ¢ocuk l6semi
sayisinda biiyiik artis kaydedilmistir. Japonya'nin niikleer santrallerinin etrafinda 16semi ve

lenfomadan dolay1 mortalite sayisindaki artis kaydedilmistir [7].

Rusya’da ise uranyum madenlerinde ¢alisan is¢ilerin radyoaktif toz solunmasi sonucunda
akciger kanseri hastaliklar1 insidansi onemli olglide artmustir [7]. Cevrenin uranyumla
kirlenmesi Rusya’nin Zabaykal Bolgesinde de etkisiz kalmamig, Daun sendromu ve kanser
vakalarinda, perinatal mortalite ve 6lii dogumda artis gozlenmistir. 1999 yilinin acemi
askerlerin %70’de zeka geriliginden muzdariptiler, ¢ocuklarin %67 ise ortopedik patolojiler
bulunmustur. Bunun disinda bu bélgenin sakinlerinde konjenital katarakt ve asfiksi sayisi

cok yiiksek rakamlara ulagmistir.

Ukrayna’nin Cernobil sehrinde ise reaktoriin patlamasi sonucu bolge temizleme islerinde
katilan 4000 is¢i kansere yakalanarak hayatini kaybetmistir. Sovyetler déneminde yuzlerce
niikleer silah denemeleri yapilan Kazakistan’in bati-kuzeyinde kan kanserine yakalananlarin

ve dogustan norolojik ve fiziksel 6ziirliilerin sayisi ¢ok fazladir [15].

Uranyum ve diger radyoaktif elementlerin saglik iizerine karsinojenik etkilerinin yani sira
radyasyona maruz kalanlarin kendilerine ve 6zellikle nesillerine mutasyon yapma etkisi
oldugu da iyi bilinmektedir. Mutasyon, radyoaktif par¢calanma sonucu ortaya ¢ikan yiiksek
enerjili pargaciklarin (o, B, v) canlilarda genetik bilgi kaynagi olan DNA’y1 bozmasi sonucu,
yani iyonlastirmasi sonucu ortaya ¢ikmaktadir. Bu pargaciklarin DNA iizerinde dogrudan ve
dolayli etkileri belirlenmistir. Dogrudan etki ¢ok hizlidir ve hiicre ¢ekirde§inde DNA
hasarinin baslica nedenidir. Dolayli etkide ise bu pargaciklar, hicrenin fosfolipid zar
oksidasyonu ve hiicre zari etkilerinin ortaya ¢ikmasina yol agan bir kimyasal reaksiyon
baslatabilen ¢ok zehirli Ozliyonu veya peroksit radikalinin olugsmasina neden olmaktadir
(Sekil 2.3) [16].
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Sekil 2. 3. Iyonlastiric1 parcaciklarin biyolojik etkilerinin baslica tiirleri. 1) Canli hiicreler
tizerinde dogrudan fiziksel etkisi. 2) Serbest radikallerin olusumuna O2- ile canli hiicreler
tizerinde dolayli etkileri (kimyasal) [17].

Iyonize edici radyasyon etkisi altinda DNA molekilinde asagidaki gibi degisiklikler
olugsmaktadir [18], [19]:

e Tek ayirmalar,

e (Cift ayirmalar,

¢ n-hidrojen baglarinin kopmasi sonucu kismi denatiirasyonu,
e Bazlarin radyasyonla degisimi,

e Bazlarin bozulmasi,

e Capraz baglarin olusumu

e Deoksiriboziin parcalanmasi

DNA’daki mutasyonlar genetik olarak ¢ocuklara da gegmektedir. Atomcular, her sene trafik
kazasindan 6lenlerin sayisinin radyasyondan 6lene gore daha ¢ok oldugunu séyleyerek bu
durumu dikkate almamaktadir. Yani bir mutasyondan daha ne kadar mutant nesil dogacagini
hesaba katmamaktadirlar. Tek radyoaktif atom bile mutasyona neden olabilir [20]. Bu
yuzden uranyuma radyoaktif metal olarak herhangi bir standart koyulmamistir. Ancak toksik
etkileri iy1 bilindigi i¢in toksik etkilerini dnlemek i¢in igme suyundaki en fazla izin verilebilir

uranyum konsantrasyonu 30ug/L olarak belirlenmistir.

2.2.2.2. Diisiik Dozdaki Radyasyonun Tehlikeliligi

Her ne kadar atomcular az dozdaki radyasyonun sagliga zarari olmadigin1 vurgulamaya
caligsalar da, hayattan alinan tecriibeler tersini gostermektedir. Klglk doz olarak genelde:
0.1 Gy ya da 10 rad emilen doz ve 0.1 Sv ya da 10 rem esdeger tek doz sayilmaktadir.

Cizelge 5°te kiiciik dozdaki yapay radyasyonun saglik {izerine olan etkileri gosterilmistir
(Cizelge 5) [13].
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Burada Rusya’daki ‘Semipalatinsk’ atom deneme sitesinin tibbi-biyolojik arastirma

merkezinin miidiirii Prof.Dr. 1.Y.Vasilenko’nun, yani bir atomcunun soziinii hatirlatmak

gerekir: "Uzun siireli klinik gézlemler gostermektedir: 0.25 Gy dozda isinlama viicutta

kayda deger degisikliklere yol acmaz ..."" [21]. Ama Cizelge 2.5’te hayattan alinmis

tecribeden, 0,25Gy altindaki dozlarin sagliga ne gibi tehlikelerinin oldugu ve bir atomcunun

sOziiyle ne kadar uyusmadigi net olarak goriilmektedir.

Cizelge 2.5. Az Dozdaki Radyasyonun Sagliga Olan Etkileri [13].

Absorbe edilen Radyasyona Maaruziyetin Sonuglar:
radyasyon dozu,
Grey (Gy)
0,25 Dis 1sinlamaya maruz kalan kadinlarda gegici (2 - 6 ay) kisirlik. 70 yillik toplam

maruz kalma sonucu 100 kisiden birinin kanserden 6lmesi [22].

0,15 8-15 haftalik hamile kadinlarin tek seferlik maruziyeti sonucu bebekte mental
retardasyon (beyin gelismemesi) [23]. Tek bir 1smlama sonucu kemik iligindeki
hematopoezin (kan yapimi) 6nemli derecede azalmasi [24].

0,1 Yeni doganlarda deformitelerin olusumu, tek 1sinlamada 1 yil siireye kadar sperm
sayisinin azalmasi [25].Ellerin kapiler gecirgenliginin artmasi ve cilt direncinin faz
degisimi [26].Lipidlerin oksidatif hasari, hiicre membranmmin 6zelliklerindeki
bozukluklar [27].

0,09 Tiroid kanseri vakalarindaki artis [28].

0,05 Insan timusunun tahrisi [29]. Insan gelisimindeki dogustan molformasyonlarin
(bozukluklar) ortaya ¢ikisi [30].

0,04 Radyasyona maruz kalmamis personele kiyasla, 30 yillik toplam dis 1s1nlama sonucu
¢esitli kanserden 6liim sayisinin artmasi [31].

0,016 Insanlarda leykomi vakalarindaki artis [32].

0,001 Olii dogan bebek sayisindaki artis [33]. Birinci kusak yeni dogan bebeklerde
milyonda 50-350 tane kalitsal bozukluklar [34]. Tek 1sinlama sonucu rahimdeki
bebeklerin beyin lezyonlar1 hasar [35].

0,0002 Anne karninin 1ginlamaya maruz kalan bebekte bozukluklarin fayda olma esik dozu
[36]

Cok kiigiik dozdaki radyasyonun ekosistem iizerindeki mutasyon yapma 6zelligini Isvicreli
ressam Karneliye Hosse-Honneger kendi bagimsiz arastirmasi sonuglariyla ispatlamistir.
Karneliye Cernobil’e yakin Isvigre bolgesindeki ve Cernobil’in kendisindeki bdceklerin ve
bitkilerin 30 yil siire boyunca resimlerini ¢gekmistir. Sonugta Cernobil’e yakin bolgelerde
mutasyona ugrayan bdceklerin/bitkilerin sayisinin fazla oldugunu ve ayrica Cernobil’in

kendisindeki boceklerin/bitkilerin hemen hemen hepsinin mutasyona ugradiklarini tespit
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etmistir. Bu sonuclar ¢ogu bilim adamlarinin, kiiclik dozdaki radyasyonun ekosistem
tizerinde herhangi bir etkisi yoktur iddiasinin yanlis oldugunu ortaya koymustur. Dolayisiyla
bliyiik tepkilerle karsilanmistir. Sonuglarinin dogrululugunu bir daha ispat etmek amaciyla
Karneliye diger iilkelerin A.E.S. etraflarindaki; Isvigre’deki ‘Gésgen’ ve ‘Laybstadt’
A.E.S.’lerin, Almanya’daki ‘Gundremingen’ A.E.S.nin, Biiyiikk Britanya’daki ‘Sellafild’
atom kompleksinin, Fransa’daki A.E.S. atiklarinin geri doniisiim fabrikasinin ve ABD’deki
‘Three Mile Island’, ‘Pich Bottom’ A.E.S.lerinin béceklerini de toplamistir. Sonuglara gore
tim bu A.E.S.lerin etrafindaki boceklerde mutasyon derecesinin yiiksek oldugu
gozlenmistir (Sekil 2.4) [37], [38]

Létd

Sekil 2.4. A[E.S.’lerin Canli Hayata Olan Etkisi: 1) ‘Isvicre’deki ‘Rétental’ A.E.S.’in
etrafindaki mutasyona ugrayan bocek, 2) ‘Laybstadt’ A.E.S.’nin etrafindaki biiylimiis
mesenin mutasyona ugramis yapraklari.

Diisiik dozdaki radyasyonun insan ve diger canlilar tizerindeki etkileri hakkinda resmi olarak
kabul edilen bilgilerin, hayattan alinan tecriibelerle gosterdigi uyusmazliklar asagidaki
nedenlerden dolayr ortaya c¢ikmustir: bilindigi iizere az dozdaki radyasyonun insan
tizerindeki etkileri hakkindaki resmi _bilgiler, atom bombasina maruz kalan Hirogima ve
Nagasaki sakinlerinin saglik durumlarinin aragtirilmasi sonucu elde edilmislerdir. Bu bilgiler
ise asagidaki nedenlerden dolay1 giivenilir degillerdir [13]:

a) Az dozdaki radyasyonun insan tzerine etkisi belirlenirken dozlardaki belirsizliklerden

dolayi. Radyasyona maruz kalan insanlarin maruziyet dozaji, bu insanlarin o anda nerede
bulunduklarin1  kendileri anlatmalarindan ortaya c¢ikarak hesaplama yOntemiyle
belirlenmistir. Ancak bu insanlar yillar gectik¢ce anlatmalarinda radyasyon merkezine daha
yakin olduklarini belirtmeye baslamiglardir [39]. Clinki radyasyonun merkezine bulundugu
yakinliga gore yardim miktari artiyordu. Ayrica, dozlar yeniden belirlenirken ¢alisma ABD
Enerji Departmanin, Oak Ridge Laboratuvari’nda kalitesiz yapilmistir ve ilk ¢alismalarin

kayitlar1 onlar tarafindan imha edilmistir [40], [41]. Dolayisiyla radyasyon merkezinden
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patlama sirasinda ¢ok uzakta olanlar da yakinda olduklarini sdyledikleri igin yiksek dozlara
maruz kalip da az hasar gérmiis olarak kayda gegtikleri i¢in az dozun etkisi belirlenirken
gercek bilgilere dayanilmamustir.

b) Eksik veriler. Ekim 1945 yilinda Isgal kuvvetleri Japonya’ya girdiklerinde Japon bilim
adamlar1 ve saglik gorevlilerine, atom bombasi sonucu hayatta kalanlar hakkinda arastirma
yapmalarini tamamen yasaklamistlardir. Buna ragmen Japon hemotologu, l6semi
hastalarindaki artiglar hakkinda gizli bilgileri toplamaya devam etmistir ve ‘Radiation Effect
Research Foundation’ Uluslararasi Konferansinda bunlar1 sundugunda komisyon tarafindan
ciddi suclamayla karsilagsmistir. Ama 5 yil sonra bu bilgileri dergilerde yayiladiginda bu
gercegi ABD kabul etmek zorunda kalmis ve aragtirmalarin yenilenmesine karar vermistir.
Ancak bu aragtirmada, 1950 yilinda Japonya’da niifiis sayimindan sonraki bilgiler dikkate
alinmus, ve 1945 yilindan 1950 yilina kadar l6semiden Glenler hesaba katilmamislardir [42].
) Uluslararasi Radyasyondan Korunma Komitesi (ICRP) tarafindan yapilan, ¢ocuklarin
16semi vakalarmin tahminlerinin resmi risk modellerinde (yukarida belirtildigi gibi,
Hirosima ve Nagazaki'deki verilere dayanilarak hesaplanan), Cumbria’daki (Biiyiik
Britanya’da) plitonyum {iretim tesisi etrafindaki ger¢ek kanser vakalar1 ile
karsilastirildiginda riskin yiiz misli azaltildigi goriilmektedir. Bu tlr risk hesaplamalarinda
gercek hayatla 100 misli kadar uyusmazliklar Almanya, Yunanistan ve Amerika Birlesik
Devlet’lerinde de belirlenmistir [43].

Goriildiigii gibi resmi olarak ‘kii¢lik doz’ olarak nitellendirilen radyasyon konsantrasyonlari
o kadar da tehlikesiz degildir ve yukarida belirtilen nedenlerden dolay1 sagliga olan tehlike
derecesi de resmi olarak yanlis belirlenmistir. Atom bombasi denemeleri sonucu atmosferin
radyoaktif olarak kirlenmesi kiiresel oldugu i¢in, denemelerden birkag yil sonra yeryiiziiniin
istisnasiz tim bdlgelerinde uzun 6mdarli ("sonsuz™) radyonuklidler diigmiistir. Sonugta
1960'larin ortalarindan bu yana birgok iilkede gidalarda radyoaktif stronsiyum-90
konasntrasyonu radyasyon giivenlik standartlarinin (125 Bg/L st ve igmesuyu igin) izin
verilen maksimum konsantrasyonunu asmustir ve tim insanlar ‘kiglk doz’ seviyelerindeki
radyasyona maruz kalmistir. Bundan dolayi, son yillarda diinyada kanser, Down sendromu
ve 0lii bebek dogum vakalarindaki artis da tesadif degildir [44], [45], [46], [47].

2.3. Sudaki Uranyumun Biyoteknolojik Aritma Yoéntemleri
Son yillarda uranyumun ¢6zeltiden uzaklastirilmasi i¢in mikroorganizmalari kullanan birkag
biyoteknolojik yontem gelistirilmistir. Bunlar genel olarak 3 grup altinda toplanmaktadirlar:

1) iyi ¢ozlinen U(VI)’nin ¢oziinmeyen U(IV) sekline mikroorganizmalar tarafindan
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enzimatik olarak indirgenmesi ve sonugta suda c¢oziinmeyen U(IV)’un ¢oktiiriilerek

uzaklastirilmasi (enzimatik indirgeme), 2) canli mikroorganizmalarin biinyesine uranyumun

hiicre = membranindaki  organik  bilesiklerle  kompleksler  seklinde  alinmasi

(biyoakiimilasyon) ve 3) 6l ve canli mikroorganizmalarin hiicrelerinin dis membrani

tarafindan uranyumun adsorplanmasi (biyoadsorpsiyon ) (Sekil 2.5) [48]. Uranyumun

bioteknolojik aritim igin mikroorganizmalarin ¢esitli tiirleri: bakteriler, yosunlar [49], [50],
[51], [52], mayalar [53], [54] ve algler [55] kullanilmistir. Aritim i¢in kullanilan
mikroorganizmalarin blylk c¢ogunlugu uranyum atiklarinin bulundugu bolgelerdeki
mikroorganizma  kiiltlirlerinin  laboratuvara getirilerek yetistirilmesiyle —alinmistir,
bazilariin ise 6nce uranyumun toksisitesine karsi olan toleransi belirlenmis daha sonra da
uranyumu aritabilirligi denenmistir. Ornegin, Deinococcus Radiodurans bakterisinin gok
yiksek radyasyon dozunda (5000-30000 Gray) bile yasayabilecegi saptanmistir [56]. Bu
bakteri uranyumun aritimi i¢in kullanildiginda olumlu sonuglar elde edilmistir. Deinococcus
R.'a genetik olarak fosfat Ureten periplazmik asit fosfotaz PhoN geni verilmekte ve olusan

fosfat uranyumla birleserek ¢okelti olusturmaktadir [57].

Bectron ranspot  Bioreduction Flavn or chelator Biomineralisation
chain (cytochromes) ackelo ¥ i Tethered ates within
e.g.Geobacter Phos e.g.Serratia Tohe m:u:s A
activity fouling of cell surface

Nucleation on
cell surface in

_ Biosorption
Electrostatic sorption to
anionic groups in cell wall Chemical sorption to

in cell wall
® O

Sekil 2.5. Uranyumun Biyoteknolojik Aritma Yo6ntemleri [48].
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Enzimatik Indirgeme

Uranyum gibi agir metallerin bakterilere olan toksisitesi, hucrede hayati énemi olan
iyonlarin yerine geg¢mesi veya enzim, besin maddeleri gibi 6nemli biyokimyasal
molekiillerin fonksiyonel gruplarini bloke etmesinden kaynaklandigi varsayilmaktadir.
Ancak, uranyumun derisik halde oldugu yerlerde de mikroorganizmalarin bol miktarlarda
bulundugu tespit edilmistir [58]. Boyle mikroorganizmalarin uranyuma olan
dayanikliligimin nedeni laboratuvar sartlarinda incelendiginde, bunlarin disariya enzim
salgilayarak suda iyi ¢6ziinen U(VI)’nin ¢oziinmeyen U(IV)’e indirgeyerek biyolojik
akiimiilasyona elverissiz hale donistiirdiikleri belirlenmistir [59]. Bu mikroorganizmalarin
uranyumun ¢dzeltisinden ayristirilmasi yani uranyumla kirlenmis sularin aritilmasi igin
kullanilabilecegi sonucuna varilmistir. Boyle mikroorganizmalara hipertermofilik archeon,
termofilik bakteriler, mezofilik demir ve siilfati indirgeyen bakteriler ve fermentatif
bakteriler girmektedir [60]. Bunlarin arasinda o6zellikle demir ve siilfati indirgeyen
bakteriler olan Geobacter [61], [62], Shewanella [63] ve Desulfovibrio [63] v.s. tlrlerinin
uranyumu indirgemesi yogun bir bigimde arastirilmistir. Bu bakterilerin hepsi anaerobik
olduklar1 i¢in havasiz sartlarda kullanilmaktadir ve genellikle oksijenin kisitli oldugu yeralti
suyundaki uranyumun giderilmesi igin iyi alternatif olarak disiiniilmektedir. Siilfat
indirgeyen bakteriler elektron verici olarak laktat ve Hz [64], elektron alic1 olarak da siilfat,
thiosulfat, sdlfar, nitrat, nitrit, Cr(\VI), Mn(lV), Fe(lll), Tc(VIl) ve U(VI)
kullanabilmektedir [65].

Siilfat, nitrat gibi daha giliglii elektron alicilarin varligr, 5000mg/l gibi yuksek
konsantrasyonlarda bile U(VI)’nin siilfat indirgeyen bakteriler tarafindan indirgenmesine
engel olmadigi, siilfat ve uranyumun boyle bakterilerle ayn1 zamanda indirgendigi; ancak
bakirin, demirin (III) ve organik ligantlarin uranyumun indirgenmesinde inhibe etkisi
meydana getirdigi gozlenmistir [64], [66]. Daha derin arastirmalar sonucu siilfat indirgeyen
bakterilerin uranyumu elektron alic1 olarak kullanmasina nazaran bu siireci enerji kaynagi
olarak kullanmadigi, ancak kendini toksik metalden savunmak i¢in uranyumu indirgedigi
ortaya ¢ikmistir. Bu durum neden siilfat ve nitratin varliginin uranyumun indirgenmesine
engel olmadigimi agiklamaktadir. Bu bakterilerin diger bir avantaji; blylmesi icin ekstra
besin maddeleri ve vitaminlere ihtiya¢ duymamasi ve stlfat indirgeyen bakterilerin siilfati
indirgediginde ortaya ¢ikan siilfiir Mn?*, Zn?*, Pb?* ve Fe?* gibi agir metallerle birlesince
¢okelti olusturdugu i¢in bunlarin toksik etkilerini ortadan kaldirmasidir [67]. Ancak dogal
sartlarda siilfat indirgeyen Desulfovibrio tirleri deniz suyunda, demir indirgeyen Geobacter
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ve Shewanella tiirleri de igme suyu i¢eren yeralt1 sularinda daha sik rastlanmistir [62]. Bu
yiizden yeralti suyu aritiminda demir indirgeyen bakteriler olarak bilinen Shewanella ve
Geobacter tiirleri daha ¢ok arastirilmistir. Bu tiirler elektron alicisi olarak Fe(III) disinda
Mn(IV), nitrat, nitrit, thiostlfat, sulfite trimethilamine, N-oxide, dimetil sulfoksid, fumarate,
U(VI), Tc(VID), Cr(V]), siilfiir, karbon tetrakloriir gibi element ve bilesikleri ve elektron
verici olarak genellikle etilen, asetat (Geobakter) ve hidrojen (Shewanella)
kullanabilmektedirler [68]. Yani siilfat ve demir indirgeyen bakteriler organik atiklari
elektron verici olarak kullanabilirler, ¢linkii organik bilesikler hidroliz ve fermantasyon
sonucu, Ho, asetat veya etilene ayrismaktadirlar [69], dolayisiyla organik atik sorunu da
¢Ozillmiis olmaktadir. Geobakter’in ise daha basit besin ihtiyaci vardir, azot kaynagi olarak
atmosferdeki azotu yakalama kabiliyetine sahiptir [58]. Ancak sulfat indirgeyen bakterilere
nazaran bu bakteriler uranyumu enerji kaynagi olarak kullandiklar i¢in yukarida siralanan
elektron alicilardan uranyumdan daha once gelenleri elektron alici olarak U(VI)’dan daha
cok tercih etmektedirler. Dolayisiyla bunlarin hepsi uranyumun indirgenmesinde engel
yaratan kosullar1 olusturmaktadirlar. Siilfat ve demir indirgeyen bakteriler baz1 ¢evresel
etkenlere kars1 ¢ok hassas olmasina ragmen uranyuma karsi segici olarak davrandiklari igin
ve ayni bakteriler enzim Ureterek strekli uranyumu indirgedikleri igin bakterilerin strekli
yenilenmesi gerekmektedir ve bakteriler bertaraf islemigerektiren sorunlar meydana
getirmemektedir. Ayrica yukarida belirtildigi gibi 6zel besin ihtiyaci olmadigi igin
uranyumun aritilmasinda ¢ok avantajli secenek hale gelmektedir. BOyle bakterilerin
uranyuma kars1 seg¢ici davranmasina neden olan Cytochrome c¢3 proteini genetik deneyler
sonucu belirlenmistir [65]. Ancak, ¢evreye olan etkilerini azaltmak ve sudaki uranyumun
indirgenmesini inhibe eden (Cu, agir metaller v.s.) ve uranyumun geri U(VI) haline
donmesine neden olan (O2, NOs, NO>) bilesiklerin giderimi i¢in, uranyumla kirlenmis
sularin pump-and-treat denilen, kaynagindan alinarak aritima engel olan bu bilesenlerin
disarida aritimi saglanabilmektedir. Uranyum bdylece sudan tamamen uzaklastirilmis olur
ve geri oksitlenme gibi sorunlar yasanmaz. Yani uranyumun bu tiir bakteriler ile
aritilabilmesi i¢in uygun reaktor tipi se¢ilmeli aritima engel olan bilesiklerin biyoteknolojik
giderimi i¢in de uygun mikroorganizma turleri belirlenmeli ve karigik bakteri tirleri

kullanilarak suyun aritimi aragtirilmalidir.

Bu bakterilere nazaran aerobik sartlarda da uranyumu indirgeyen, yani geri oksitlenme
sorunu olmayan 65-80°C gibi yiiksek sicakliklari tercih eden Thermus scotoductus bakterisi

bulunmustur [70]. Bu bakteriler uranyumu indirgedikten sonra kendi bunyesine
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absorpladiklar1 i¢in uranyumu geri oksitlenmesi sorunu yasanmamaktadir. Ama bunlarin
zamanla uranyum absorblama kapasitesinin tamamlanmasi gibi olumsuz yani oldugu igin,
bakterilerin surekli yenilenmesi gerekmektedir. Ama yine de bu bakteriler oksijenin bol
oldugu yiizeysel sularda, 6zellikle havanin sicak oldugu bolgelerde uranyumla kirlenmis
sularin yerinde (in-situ) aritimi i¢in ¢ok verimli biyoteknolojik bir yontemdir. Burada ise
engelleyici bilesenlerin olup olmayacagi konusunun arastirilmasi gerekmektedir. Bu
bilesiklerin bulunmasi halinde, bunlarin giderimi i¢in uygun biyoteknolojik yontemler

gelistirilmelidir.

Bu bakterilerin disinda Cellulomonas [71], Pseodomonas fluorescens, Clostridium sp. [60],
Pseudomonas sp., Pantoea, Enterobacter sp. [72] gibi bakteri tiirlerinin de U(VI)’y1 U(IV)’e
indirgedikleri laboratuvar sartlarinda arastirilmistir. Yiiksek radyasyon dozuna (10-15kGy)
dayanikli Deinococcus radiodurans aerobik gram pozitif bakterileri fosfotaz asitleri
olusturarak uranyumu fosfat halinde ¢oktiirdiikleri de tespit edilmistir [57]. Yapilan bu
aragtirmalarin hepsi laboratuvar sartlarinda ve tek tiir kullanilararak yapilmistir. Dogal
sularda bol miktarda bulunan gesitli indirgeyici etkilerin nasil Onlenecegi ve ¢evresel
sartlarin nasil optimize edilmesi gerektigi goz Oniine alinmamaistir, dolayisiyla biiyiik basari
gostermelerine ragmen dogal sudaki uranyumun aritilmasi i¢in daha gelistirilmis yontemlere
ihtiyag duyulmaktadir. ‘In-situ’ denilen yéntemde, uranyumun arittminin direkt uranyumlu
atik sularda yapildig1 birka¢ ¢alisma da vardir. Uranyumun in-situ gideriminde basarili
caligmalar Old Rifle’de (Colorado), Oak Ridge National Laboratory (TenN.E.S.see), San
Juan River in Shiprock’da (Mexico), the Midnight Mine in Stevens Country’de
(Washington) yapilmistir [62], [61], [60]. Ancak, bu calismalarda, yeralt1 suyundaki
uranyumun indirgenmesi igin etilen, asetat yada laktat gibi elektron vericilerin enjekte
edilmesinin yeterli oldugu, bu sekilde uranyumu indirgeyecek demir, sulfat indirgeyen
bakterilerin kendi kendine ¢ogalarak, metalin indirgemesini sagladiklar1 iddia edilmektedir.
Ayrica, burada da yine dogada bulunan indirgeyici bilesenler (agir metaller, diger elektron
alicilar) ve indirgenen uranyumu tekrar ytikseltgeyebilecek faktorler (oksitleyiciler, nitratlar,
nitritler v.s.) géz ard1 edilmistir. Bu yiizden bu ¢alismalardan elde edilen basarilar uzun siireli
olmamustir. iren O. ve arkadaslar1 bu yontemle aritilmis yeralti suyunun, kesin olarak Old
Rifle’da (Colorado) uranyum bilesenlerini arastirdiginda, uranyumun tekrar U(VI) sekline
dondiiglinii  belirlemislerdir. Dolayisiyla dogal sudaki uranyumun aritilmasi  bu
arastirmalarda bahsedildigi gibi kolay olmamakla birlikte, bir tek elektron vericinin (etonol,

laktat, H2 v.s.) dogal suya enjekte edilmesi yeterli degildir.
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Biyoakimulasyon

Radyoaktif bir metalin, bazi mikroorganizmalarin biyolojik fonksiyonlar1 i¢in gerekli
olmamasina ragmen kendi biinyesinde akiimiile ettigi gozlenmistir [73]. Uranyumun
mikroorganizmanin biinyesine alinmasi pH ve K* konsantrasyonuna baghdir. CUnki
uranyumun hiicrede absorblanmasi biinyedeki potasyumun (K") tasima sistemi tarafindan
gerceklestirilmektedir. Bazi mikroorganizmalar ise radiyoniiklide baglanmak i¢in 6zel
biyomolekilleri (peptidler) tretmektedirler [74]. Uranyumun biyoakiimilasyonu igin
Pseudomonas aeruginosa gram negatif bakterisi [75], [76], Bacillus sphaericus JG-
Al2bakterisi [77], Arthrobacter G975 gram pozitif aerobik bakterisi [78], Rhodocyclaceae,
Clostridium genus anaerobik bakterileri, leguminous bitkisiyle genetik olarak metallothionin
enzimi yerlestirilmis Escherechia coli bakterisinin simbiyozu [79] gibi mikroorganizmalar
laboratuvar sartlarinda denenmis ve sudaki uranyumun %43-99 civarinda aritildig1 sonuglar
elde edilmistir. Bu yontemde kalsiyum, karbonat gibi element ve bilesikler uranyumla
kompleksler yaratti§i i¢in metalin akiimiilasyonu i¢in engel olusturmaktadir.
Biyoakiimiilasyon yonteminin dezavantajlari: uranyuma karsi secici olmamasi dolayisiyla
uranyum disinda baska metal ve bilesikleri de akiimiile ettigi i¢in mikroorganizmanin hizli
tikanmasi ve siirekli yenilenmesinin gerekliligi; stirekli mikroorganizma yenilendigi i¢in
bertaraf edilmesi gereken biiyiik miktarlardaki mikroorganizma atiklarinin olugmasi; dogal
sularda bol miktarlarda bulunan CaCOs, karmasik organik bilesikler uranyumla kompleksler
olusturarak uranyumun biyoakiimulasyonunu engellemesi, dolayisiyla bu bilesiklerin daha

once giderimi gerektirmesi sebebiyle bu yontemin in-situ olarak kullanilmas1 uygun degildir.
Biyosorpsyon

Biyosorpsyon yonteminde mikroorganizmalarin 6lii hiicreleri kullanilmaktadir. Boyle
hicreler gevresinde mevcut olan element (onlarin iginde uranyumu da) ve bilesikleri
difuzyonla kendi biinyelerine almaktadirlar. Bu yontem i¢in mikroorganizmalarin herhangi
tirii kullanilabilmektedir. Burada mikroorganizmalarin i¢inden kiitle basina absorplanan
metal kiitlesi en yiiksek olan1 aritim i¢in tercih edilir. Bu yontemle aritmak i¢in en ¢ok fungus
denilen mantar tirleri denenmistir. Ornegin, Lentinus sajor-caju [50], Tramets versicolor,
Phanerochaete chrysosporium [51], Aspergillus fumigatus [52], Rhizopus arrihizus [52]
fungus tiirleri uranyumun biyosorpsyonu i¢in denenmisler ve %95 varan uranyum giderim
sonuglari elde edilmistir. Bunlarin disinda uranyumun biyosorbenti olarak Sporotalea genus,
Rhodocyclaceae anaerobik bakteri tirleri [80], Citrobacter freudii bakterisi [81],
Rhodotorula glutinis mayasi [53], Sargassum fluitans algleri [55] de denenmis ve basarili
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sonuclar elde edilmistir. Bu yontemde O6lii hiicreler kullanildiklar1 i¢in bunlarin g¢evre
etkilerine ve inhibitorlere karsi hassas olmamasi ve ek besine ihtiyaci olmamasi gibi
avantajli noktalarinin yani sira, 6lii hiicreler ¢ogalmadigi i¢in kullanilmis hiicrelerin yerini
stirekli Ozel sartlarda ¢ogaltilmis ve oldiiriilmiis bu tiirlerin yenileriyle yenilenmesi gibi
dezavantajlart mevcuttur. Bu nedenle, istenilen hiicrelerin ¢ogaltip, islemlere tabi tutulmasi
amaciyla ayri calismalara ihtiyag duyulmaktadir. Olii mikroorganizmalarin hazirlanmas igin
cesitli fiziksel islemler gerekmektedir. Ornegin yukarida siralanmis mikroorganizmalari
Oldiirmek i¢in  70°C’nin iizeri yiiksek sicakliklar kullanilmistir.  Yani o6ld
mikroorganizmalarin elde etmek i¢in ek ekipman, ek enerji ve dolayisi ile ek masraflar
gerekmektedir. Diger bir dezavantaji ise daha onceki yontemde oldugu gibi burada da
tikanma, olusan mikroorganizma atiklar1 ve metale kars1 segici olmadigi i¢in besi da

minerallerini de absorplayarak gidermesi gibi sorunlart meydana getirmesidir.

Burada goruldigi gibi uranyumun farkli biyoteknolojik aritim yontemlerinin dezavantajl
noktalart da vardir. Bu yontemlerin dezavantajli yanlarin1 en aza indirecek kolay ve

masrafsiz yontemler kullanilarak gelistirilmelidir.
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3. AMAC VE KAPSAM

Uranyum c¢ok diisiik konsantrasyonlarda bile olsa saglik i¢in ¢ok tehlikelidir. Cesitli
kullanim amagl asitlerle/bazlarla oksitlenerek suda iyi ¢ozlinen hale getirilen uranyum

sulara karisinca daha ¢abuk dagilarak tehlikesi daha ¢ok artmaktadir.

Sudaki uranyumun aritimi i¢in mevcut olan fiziksel, kimyasal yontemler (¢oktlrme,
koagulasyon, membran perosesleri ve iyon degistirme [77] dogal ve igme sularin aritiminda
pahali teknoloji ve kimyasallara gereksinim duyulmasi ve 6zellikle az konsantrasyondaki
metalin aritimi i¢in hi¢ etkin degildir [76]. Bu yéntemlerle 1 ton radyoaktif atigin arittminin
maliyeti 1000$°dir [73]. Ornegin, Amerikadaki sivi ve kat1 toplam radyoaktif atiklarin
toplaminin mevcut yontemlerle aritilmast trilyon dolar, ingilterede ise 50 milyar sterline mal
olacagi hesaplanmistir [48]. Bu yilizden mikroorganizmalar1 kullanan, diisiik maliyeti,
herhangi bir kompleks ekipman gerektirmeyen, etkili ve tehlikesiz biyoteknolojik

yontemlere olan ilgi son 10 y1l icinde ¢cok artmustir.

Bundan dolayr bu ¢alismanin amaci; biyoteknolojik yontemler kullanarak laboratuvar
sartlarinda sudaki uranyumun mikroorganizmalar ile aritilmasmin anaerobik ve aerobik
kesikli reaktor deneylerinin gergeklestirilmesi ve sonuglarinin hesap ve analizlerinin
yapilmasi olarak belirlenmistir. Bu amaca ulagsmak i¢in asagidaki hedeflere ulasilmasi

planlanmaktadir:

v' Uranyuma dayanikli karistk anaerobik  mikroorganizmalarin  (U.D.K.M.)
gelistirilmesi,

v Geligtirilen U.D.K.M.’in ¢ogaltilmast ve sudaki uranyumun giderilmesinin
anaerobik kesikli reaktor deneylerinde kullanilmasi,

v" U.D.K.M. ile sudaki uranyumun giderilmesinde farkli uranyum konsantrasyonlart,
fakli pH ve fakli ORP, canli ve 6lii mikroorganizma tiirlerinin kullanilmas1 ve
optimal sartlarin belirlenmesi,

v" Kinetik ve termodinamik hesaplamalarinin ve VisualMINTEQ programi analizinin
yapilmasi,

v’ Siilfat indirgeyen Bakterilerin (S.1.B.) izolasyonu ve ¢ogaltilmasi,

v" S.1.B.ile farkli pH ve ORP degerlerinde sudaki uranyumun giderim anaerobik kesikli

reaktor deneylerinin yapilmasi,
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v

v

Farkl fiziksel-kimyasal parametrelerin (pH, sicaklik, alg konsantrasyonu, uranyum
konsantrasyonu, alglerin canli yada O6lii olmasi) sudaki uranyumun kullanilan
anaerobik bakterilerle giderimindeki etkilerinin belirlenmesi,

Sonugalrin analizi, optimal sartlarin belirlenmesi, kinetik ve termodinamik

hesaplamalarinin ve VisualMINTEQ programi analizinin yapilmasi.

Sudaki uranyumun adsorpsiyonla gideriminde mikroalglerin etkinliginin belirlenmesi

amaciyla asagidaki ¢alismalar yapilmistir:

v
v

AN N NN

Scenedesmus sp. ve Chlorella sp. mikroalglerinin ¢ogaltilmasi,

Algler ile aerobik kesikli reaktorlerde sudaki uranyumun giderim deneylerinin fakli
uranyum ve alg konsantrasyonlarinda, canli ve 6lii alg tiirleriyle yapilmasi,
Box-Behnken programinin yardimiyla farkli fiziksel-kimyasal parametrelerin (pH,
sicaklik, alg konsantrasyonu, uranyum konsantrasyonu, alglerin canli yada olii
olmast) sudaki uranyumun alglerle giderimindeki etkilerinin belirlenmesi,

Izoterm, Kinetik calismalarin yapilmasi ve optimal kosullarin belirlenmesi.
Sonuglarin analizi ve hesaplamalarin yapilmasi,

‘Cytochrome C3’ proteinin ekmek mayasindan elde edilmesi,

‘Cytochrome Cz’ ile anaerobik kesikli reaktor deneylerin yapilmasi,

Sonuglarin analizi.
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4. MATERYAL VE METODLAR
4.1. U.D.K.M. ile Yapilan Anaerobik Deneylerin Materyal ve Metodlari
4.1.1. Kullamlan Kimyasallar ve Mikroorganizma Kaynag

Uranyuma dayanikli karigik kiiltiirlerin gelistirilmesi i¢in mikroorganizma kaynagi olarak

Ankara Tatlar Atiksu Aritma tesisinden alinan anaerobik ¢amur kullanilmstir.

Bunun yaninda Beef extract, Yeast extract, Peptone, Glucose, Sodyum hidroksit ve laktik
asit (pH dizenleyici) (‘VWR Chemicals) kullanilmastir.

4.1.2. Uranyuma Dayanikhh Mikroorganizmalarin Elde Edilmesi ve Cogaltilmasi

Uranyuma dayanikli karisik kiiltiirii elde etmek icin laboratuvar sartlarinda anaerobik
camurdaki mikroorganizmalar, tiim mikroorganizma tiirlerinin gelismesi i¢in elverisli olan
‘Complex Media’ (Cizelge 4.1) besin ortaminda [82] gesitli uranyum konsantrasyonlart ve
farkli pH degerlerinde ¢ogaltildi.

Cizelge 4.1. ‘Complex Media’ Besin Ortami1

Bilesenler Miktari Bilesenlerin Fonksiyonlari
Beef extract 159 Vitamin ve diger ireme faktorlerinin kaynag:
Yeast extract 309 Vitamin ve diger ireme faktorlerinin kaynag:
Peptone 6.09 Aminoasitler, N, S ve P kaynagi
Glucose 10¢g Karbon (C) ve enerji kaynagi
Su 1000 ml

50mg/L, 100mg/L, 500mg/L ve 1000mg/L konsantrasyonlardaki uranyum c¢ozeltileri ve
besin ortami igeren c¢ozeltiler, 20 dakika 121°C’de otoklavlandiktan sonra her bir
konsantrasyondaki ¢ozeltilerden 4’er tekrar olmak zere 16 adet havasiz vakum tlipiine

10ml’lik steril siringanin yardimiyla 10mL ¢ozelti koyulmustur (Sekil 4.1. a).

Her bir konsatrasyon i¢in (50mg/L, 100mg/L, 500mg/L ve 1000mg/L ) 1.’si standart
(kontrol) olup, digerlerinin pH’14, 7, ve 10’a ayarlanmistir. Standart ¢ozeltilerin bulundugu
tiiplerin digindaki tiplere 1mL anaerobik ¢amur eklendi ve inkiibatérde 31°C’de 7 giin
inklibasyona birakildi. Bakterilerin ¢ogalmasi spektrofotometre yardimiyla 600nm 1s1k

boyutunda absorbanslar1 6lgmek suretiyle gunlik olarak izlenmistir.

7. guniin sonunda yukarida belirlendigi sekilde hazirlanan 16 yeni tiipe inkiibe edilen
tiplerden 1’er mL aktarma yapilmistir. Bu aktarma islemi birkag kez tekrarlanmis.
Spektrofotometreyle her giin biyoksitledlgiimleri yapilmistir.
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Sekil 4.1. Uranyuma Dayanikli Karigik Kiiltiirlerin izolasyonu: a) cesitli uranyum
konsantrasyonlarinda (50mg/L, 100mg/L, 500mg/L, 1000mg/L) ve farkli pH degerlerinde
(4, 7 ve 10) mikroorganizmalarin yetistirilmesi, b) U.D.K.M.’lerin reaktorlerde kullanilmak
amagli uranyum igermeyen besin ortamina aktarilmasi ve anaerobik sartlarin saglanmasi igin
azot gazi verilmesi, ¢) U.D.K.M.’larin inkiibatérde 31°C’de ¢ogaltilmasi, d) U.D.K.M.’larin
izolasyonu ve g¢ogaltilmasi esnalarinda 600nm dalga boyunda surekli spektrofotometrik
Ol¢timlerin yapilmasi.

Bu sekilde elde edilen uranyuma dayanikli karigik kiltiirler (U.D.K.M.), daha once

hazirlanip otoklavlanmig agar iceren petri kaplarina aktarildi.

Sudaki uranyumun giderimi igin yapilan kesikli reaktor deneylerde kullanilmak {izere elde
edilen U.D.K.M.’lardan uranyuma en dayanikli kiiltiirler se¢ildi. Bunun i¢in daha 6nce farkli
uranyum konsantrasyonlarinda yetistirilmis U.D.K.M.’lar, ‘Complex Media’, agar ve
500mg/L uranyum igeren petri kaplarina ekilerek inklbatorlerde buyuttldi. Sonugta daha
once 50mg/L uranyum konsantrasyonunda yetistirilen U.D.K.M.’lar 500mg/L. uranyum
iceren besin ortaminda hi¢ biliylime gostermemistir. Daha once 100mg/L, 500mg/L ve
1000mg/L uranyum konsantrasyonlarinda yetistirilen U.D.K.M.’larda ise biiyiik ve kii¢iik
kolonilerin biiylidiigii gozlemlenmistir. Bunlarin arasindan uranyum giderimi kesikli reaktor
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deneylerinde kullanilmak iizere bir biiyiik koloni ve bir de kiiciik koloni se¢ilmistir. Biiyiik
koloni daha 6nce 100mg/L uranyum konsantrasyonlarinda yetistirilip sonra 500mg/L

uranyum iceren petrilerde yetistirilmistir. Kiiclik koloni ise uranyumun en biiyiik

konsantrasyonu olarak secilen 1000mg/L uranyum ortaminda yetistirilmis olan petriden

alinmistir (Sekil 4.2).

Sekil 4.2. Farkli uranyum konsantrasyonlarinda biiyiiyen U.D.K.M.’larin 500mg/L uranyum
iceren besin ortaminda biiyiimesi: a) daha 6nce 50mg/L uranyum igeren ortamda biiyliyen
U.D.K.M.’lar, b) daha 6nce 50mg/L uranyum igeren ortamda biiyliyen U.D.K.M.’lar, ¢) daha
once 50mg/L uranyum igeren ortamda biiyliyen U.D.K.M.’lar, d) daha 6nce 50mg/L
uranyum igeren ortamda biiyliyen U.D.K.M.’lar

Kesikli reaktor deneylerinde kullanilmak icin petrilerde biiyliyen mikroorganizmalar daha
once hazirlanip 120°C’de otoklavlanmis ve azot gaziyla ‘Hungate Yontemi® [83]
kullanilarak anaerobik hale getirilmis olan ‘Complex Media’ besin ortamina aktarilmistir ve
31°C’de  inkiibatérde ¢ogalmasi  saglanmistir.  Mikroorganizmalarin  biiylimesi

spektrofotometre yardimiyla 600nm dalga boyunda 6l¢iilmiistir (Sekil 4.1. a, b, c, d).

4.1.3. Stok Cozeltilerinin Hazirlanmasi

v/ 1000mg/L uranyum stok cozeltisi: 1L ultra safsuda 1,647g Uranil asetat
(UO2(CH3C0O0)2-2H20) eklenerek ¢oziilerek hazirlanmistir.
v' 50mL %50 NaOH ¢ozeltisi hazirlanmasi: 25g NaOH 50mL saf su ile hazirlanmustir.

v' ‘Complex Media’ hazirlanmasi: 1L ultra safsuya asagidaki kimyasallar eklenerek
manyetik karistiricida siirekli karigtirilarak ¢6ziindii: 1,5g beef extract, 3g yeast extract, 6g
peptone, 1g gliikoz [82].

v' Farkli uranyum konsantrasyonlari igceren Complex Media ¢dzeltisi: Uranyum

konsantrasyonlar1 50mg/L, 100mg/L, 500mg/L ve 1000mg/L olacak sekilde ayarlanmis ultra

safsu ¢ozeltilerine ‘Complex Media’ kimyasallari gerekli miktarlarda eklenmistir.
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v ‘Basal Mineral Media’nin hazirlanmasi: 1L distile suya asagida belirtilen kimyasallar
eklenmistir: 10mM NHiCl, 30mM NaHPOs, 20mM KH2POs, 0,8mM NaSOg,
0,2mMMgSOs, 50uM CaCl,, 25uM FeSOs, 0,1uM ZnClz, 0,2uM CuCly, 0,1uM NazBr,
0,05uM NazMo0Qg4, 0,1uM MnClz, 0,1uM K, 0,2uM H3BOs3, 0,1uM CoCl; ve 0,1uM NiCly.

Manyetik karistiricida kimyasallar tamamen ¢oziinene kadar stirekli karistirildi [72].

v' Arsenazo-IIl ¢ozeltisi hazirlanmasi: 0.25g Arsenazo-IlIl  0.5N NaOH c¢ozeltisinde

cozlldikten sonra hacmi 100mL olacak sekilde ultra safsu eklenmistir [84].

v %10 Tartarik Asid hazirlanmasi: 10g Tartarik asit 100mL ultra safsuda ¢oziinerek

hazilanmistir.

v 2.50/L Sodyum Hidrocarbon anoksik tampon cozetisinin hazirlanmistir.

4.1.4. Analitik Yontemler

4.1.4.1. Cozeltideki Bakterilerin Kitlesinin Olgiilmesi

Cozeltilerdeki bakterilerin miktar1 600nm dalga boyunda spectrofotometrede Olgllerek
belirlenmistir. Daha sonra nm boyunda 6l¢iilen miktarlar1 mg/L cinsine doniistiirmek i¢in
kalibeasyon egrisi hazirlanarak 600nm’de 6l¢iilmiis olan belli hacimdeki ¢ozeltinin kiitleleri
olcilmiis ve ‘Interpolasyon’ yontemiyle hesaplanarak nm cinsinden mg/L’ye
donistiirilmiistiir.

Inkiibatorde ‘Complex Media’ besin ortaminda biiyiitiilmiis U.D.K.M., Niive NF200
santrifijinde 5000rpm hizinda 20 dakika santrifiijlendikten ve 0.1um’lik fiber glass filtre
ile, havadan baska bakterilen bulasmasini engellemek i¢in UV altinda, filtrelendikten sonra
hassas terazide tartildi. Sonugta 100 mL ¢6zeltide yaklasik 10 mg mikroorganizma oldugu
tespit edildi (Sekil 4.3).

Sekil 4.3. ‘Kompleks Media’da Cogaltilmis U.D.K.M.’larin Kdtlesinin Belirlenmesi
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4.1.4.2. Arsenazo Yontemiyle Uranyum Konsantrasyonunun Olgiilmesi

Kesikli reaktorlerinden her giin 2mL o6rnek, steril ImL’lik siringa yardimiyla alinip
10mL’lik vakum tiiplerde 5000rpm hizinda 10 dakika santrifiijlendikten sonra uranyum (VI)
konsantrasyonu UV/Vis spektrofotometre (BECKMAN DU530Life Science) yardimiyla
‘Arsenazo’ yontemi kullanilarak belirlendi. Bu yonteme gore ¢ozeltideki U(VI) Arsenazo
Il (1,8-dihydroxynaphthalene-3,6-disulfonic acid-2,7-bis[(azo-2) -phenylarsonic acid) ile
kompleks olusturmaktadir ve bu kompleks UV/Vis spektrofotometrede 651nm boyutundaki
15181 absorbe etmektedir. Kesikli reaktorlerdeki U(VI)’y1 analiz etmek i¢in santrifiijlenen 10
mL’lik vakum tuplerden 1 mL’lik siringanin yardimiyla 0,5 mL 6rnek iist kismindan
cekilerek 50ml’lik behere koyuldu. Uzerine 4,5 mL ultrasaf su eklendi (1:10 seyreltme).
Daha sonra ImL Arsena III ve ImL %10 tartarik asit da koyuldu. Seyreltilmis Siilfiirik asit
ile pH 2’ye ayarlandiktan sonra rengi pembemsi-mora doniistii. Cozelti iyice karistirildiktan
sonra 2 mL’lik kiivete koyularak 651nm dalga boyunda spectrofotometrede 6l¢tim yapildi
[84].

4.1.4.3. Sulfat Konsantrasyonunun Olgiilmesi

Elde edilen uranyuma dayanikl karisik kiiltiirlerin i¢inde Siilfat indirgeyen bakterilerin olup
olmadigini belirlemek igin kesikli reaktor deneylerinden her giin alinan 6rneklerde siilfat
konsatrsyonunun degisimi de Turbidimetrik yontemle 6lgiildii [85].

Sulfate indirgeyen bakterilerle sudaki uranyum giderimi anaerobik kesikli reaktor
deneylerinde analitik Olglimler i¢cin deney sirasinda her giin alinan Ornekler
santrifijlendikten sonra 1mL siringa ile cekilerek siilfat analizleri yapildi. Sonra 1mL
sartlandirma reagenti ile tiipte iyice karistirildi. Elde edilen karisima 60mg baryum kloriir
eklenerek iyice karistirildi. Bu ¢6zeltinin absorbansi spektrofotometrede 420nm dalga
boyunda o6l¢llerek silfat konsantrasyonu belirlendi [85]

4.1.5. Hesaplama Yontemleri ve Denklemleri

4.1.5.1. Termodinamik Hesaplamalar Icin
Uranyum U(VI)’nin U.D.K.M.ile indirgenmesi, elektron donoru olan glikozun oksitlenmesi
esliginde gerceklesmektedir. Anaerobik sartlarda bu reaksiyonun genel formull asagidaki

kimyasal denklem ile verilmektedir:

UO2%" + CgH1206(s)+ 2H20 — CH3(CH2).CO0™ + 2HCO3 + UOys) +2Hz(q + 5H", [4.1]
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Uranyum U(VI)’nin S.1.B. ile indirgenmesi, elektron donor olan laktatin oksitlenmesi ile
gerceklesmektedir. Anaerobik sartlarda bu reaksiyonun genel formilu [4.2] denklem ile

verilmektedir?
UO22*+CH3CH(OH)COO ™+ 2H20 — CH3sCOO" + HCOs + UOy + 5H* [4.2]

Bu reaksiyonlarin gergeklesmesi enerji agisindan elverisli olup olmadigi, Gibbs sabit
enerjisine baglidir. Eger Gibbs sabit enerjisi eksi ise reaksiyon enerji agisinda elverislidir ve
kendi kendinde dis enerji kaynagi olmadan da gerceklesebilir. Gibbs enerjisi [4.3] esitlik ile

hesaplanabilir:

AGr=AG +RTINQ [4.3]

Burada AGr kimyasal reaksiyonun Gibbs sabit enerjisidir, AGr° standard Gibbs sabit enerjisi,

R —sabit, T - sicaklik (K) ve Q - kimyasal reaksiyon sabiti ve [3] esitligine gore hesaplanir:

{CH32(CH2)COO" {2HCOs ¥{5H*Y _7-(2:7)*(5-n)° —12500-7"

Q2= o2} " [4.4]
Efektif redok potasiyel Nernst esitligine gore hesaplanir [86]):
UO2*" +2e~ <UOxs) [4.5]
En = En® -2 fog(— ) 6]
n {UO-*"}

Burada En - efektif redoks potansiyel, n- iletilen elektron sayisi, Ex° - standart haldeki

yart hiicre potansiyeli.

4.1.5.2. Uranyum (VI)’nin indirgenme Hizinin Hesaplanmasi

Uranyum (VI) nin indirgenme hizi1 birinci-dereceden kinetik siireg esitligi ile hesaplanmistir:

In(i[u(vl)]
[(V)] =—kt=>k=- [U(VI)]O

(d[U (\/I)]
dt [UVD)]o t ’

)=—k[UVI)] = InGE—725= [4.7]
Uranyum (VI)’nin indirgenme hizi mikroorganizma hiicrelerinin yogunluguna da baghdir.
Ancak burada kesikli reaktor deneylerinde g¢ogalma durgunluk fazina ulasan (hicrelerin
biiyiime hiz1 azalma hizina esit oldugu zaman) mikroorganizmalar kullanilmistir. Bu yiizden
burada hiicre yogunlugu deney siiresi boyunca degismez olarak kabul edilmistir. Bundan

dolay1 birinci-dereceden kinetik modeli uranyumun indirgenme hizin1 hesaplamak igin,
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karmasik olan Monod veya Michaelis-Menten kinetik modellerinin yerine kullanilmistir
[86].

4.2. S.I.B.ile Yapilan Anaerobik Deneylerin Materyal ve Metodlar

4.2.1. Kullanilan Kimyasallar ve Mikroorganizma Kaynagi

Siilfat Indirgeyen Bakterilerin (S.1.B.) izolasyonu i¢in Ankara Tatlar Atiksu Aritma
Tesisinden alinan anaerobik ¢amur kullanilmistir. Bakterilerin izolasyonu icin kullanilan
kimyasallar: potasyum dihidrojen fosfat, amonyum klorir, yeast extract, kalsiyum klorur
heksahidrat, magnezyum sulfat heptahidrat, sodyum sulfat, demir silfat heptahidrat, laktat,

ascorbic asit, sodyum hidroksit (‘VWR Chemicals®).

4.2.2. Siilfat Indirgeyen Bakterilerin izolasyonu

Siilfat indirgeyen bakterilerin (S.1.B.) ¢ogalma hizinin diisiik olmasindan dolay1 izole
edilmesi zordur. Dolayistyla bu bakterilerin izolasyonu igin 6zel ve segkin bir besin ortami
gerekmektedir. Siilfiir indirgeyen bakterilerinin besin ortami olarak en sik kullanilan: 1)
Postgate, 2) B. Starkey, 3) Baar's, 4) API besin ortamlarinin (Cizelge 4.2) bu bakterilerin
¢cogalmasina olan etkileri arastirildiginda Postgate B besin ortaminin en iyi oldugu
goriilmistiir [87]. Bu ylizden bu ¢alismada sulfat indirgeyen bakterilerin izolasyonu igin
Postgate B besin ortami kullamlmistir. Ayrica ascorbic asit S.I1.B.’in indirgeme kapasitesini

arttirmak i¢in eklenmistir.
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Cizelge 4.2. Siilfat Indirgeyen Bakteri Kiiltiirleri igin Besin Ortamlar1, g/L

Chemical ingret_lient Postgate B API Star;tey Baar's
KH;PO, 0.5 0.01 0.5 0.5
NH,CI 1.0 - 10 10
Na;SOy 1.0 - 1.0 -
CaCl:.6H;O 0.1 - 0.1 -
MgS0,.7H;0 20 02 20 2.0
Sodium Lactate (60 -70%) S5ml 4ml 5ml Sml
Yeast extract 1.0 1.0 - -
Ascorbic acid 0.1 0.1 0.1 0.1
Thioglycollic acid 0.1 0.1 0.1 0.1
FeSO,7H,0 0.5 - - -
NaCl 26 26 26 26
Fe(S04):(NH,):.6H20 - 0.2 0.5 0.5
CaSO, - - - 1.0
Sea water 500 ml 500 ml 500 ml 500 ml
Distilled water 500 ml 500 ml 500 ml 500 ml
pH 7-1.5 7-72 713 7-1.5

Besin maddeleri 500ml’lik serum siselerine steril siringa ile beslenmistir. Sonra 121°C’de
20 dakika otoklavda sterilize edildi. Sterilize edilen besin ortaminda, Hungate yontemiyle
anaerobik sartlar1 saglamak i¢in agz1 kauguk kapak ile kapatilan siringa araciligiyla N2 gazi,
besin ¢ozeltisi igeren serum sisesine enjekte edildi. Gazin serum sisesine verilmesi ¢ozeltide
kabarciklarin olusumu durulana kadar devam edildi. Sterilize edilmis ve anaerobik sartlar
saglanmig bu besin ortamina Sml anaerobik gamur steril siringa ile eklendi. Siilfiir indirgeyen
bakteriler mezofilik olup n6tr pH’da daha hizli ¢ogaldiklar i¢in 32+2°C sicaklikta ve pH
7’de 100rpm’de manyetik karigtiricida 7 giin siire ile inkiibe edildi. Serum sisesi 15181n
etkisini azaltmak icin aliminyum folyo ile kaplandi. 3 giin sonra ¢dzeltinin renginin
siyahlastig1 goriildi. Bu da siilfat indirgeyen bakterilerin ¢ogaldiginin isareti olarak
goriilmiistiir. 7 gilinlik inkiibasyondan sonra yukarida verilen besin ortami yeniden
hazirlanarak bu yeni ortama 5ml siringanin yardimiyla transfer edildi. Yeni ortamdaki
bakterilerin ¢ogalmasi i¢in yine 7 giinliik inkiibasyona maaruz tutuldu. Besin ortamda
cogaltilan bakterilerin yeni besin ortamina transfer edilmesi islemi birka¢ kez tekrarlandi

(Sekil 4.4).
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Sekil 4.4. Siilfat Indirgeyen Bakterilerin izolasyonu: a) ‘Hungate’ Yontemiyle Anaerobik
Sartin Saglanmas%, b)'S.i.B. Stirekli Karistirilarak Cogaltilmasi, ¢) Yeni Besin Ortamina
Aktarilmasi, d) S.I.B. Inkiibasyonu

S.1.B. i¢in 6zgii olan ‘Postgate’ besin ortamina birkag aktarma yapilmak sretiyle elde edilen
S.1.B.’leri saflastirmak i¢in petri kaplarina ‘Postgate’ besi ortam1 eklenerek biyuttldi (Sekil
4.53). Agar ortaminda biiyiiyen S.I.B.’lerden bir koloni segilerek yeni besi ortami igeren
petri sisesine aktarildi. Oradan koloni secilerek yine yeni besi ortamina aktarilmak siiretiyle
birka¢ aktarma isi kiiltiiriin saflastirilmasi i¢in yapilmistir (Sekil 4.5b). Ayrica ‘Postgate’
besi ortami igermeyen sade agar ortaminda S.I.B.’lerin hi¢ biyime gostermedigi

gozlenmistir (Sekil 4.5¢).
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Sekil 4.5 S.1.B.’lerin Petri Siselerinde Saflastirilmasi: 1) 1. Aktarma Sonucu Bakterilerin
Buyumesi, b) En Son Aktarma Sonucu, c¢) Sade Agar Igeren Ortamda Bakterilerin
Buyumemesi

Saflastirilmis S.I.B.’ler sudaki uranyumun giderimi icin kesikli reaktor deneylerinde

kullanilmak iizere anaerobik sartlarda 30 + 2°C sicaklikta inkiibatoérde gogaltildi (Sekil 4.4d).

4.2.3. Stok Cozeltilerin Hazirlanmasi
v' ‘Postgate’ Besin Ortaminin Hazirlanmasi: Cizelge 4.2°de gdsterilen kimyasallar, 1L

ultra safsuda gereken olgiilerde manyetik karistiricida iyice karistirtlmak suretiyle eklendi.

Daha sonra 121°C’de 20dakika otoklavda sterilizasyonu yapildi.

v’ Sartlandirma Reagentinin Hazirlanmasi: 1L ultrasafsuya 150g NaCl ve 200mL %95

etonol eklenerek hazirlandi.

4.2.4. Analitik Yontemler
Burada siilfat ve uranyum konsantantrasyonlar1 daha once belirtilen ‘Turbidimetrik’ ve

Arzsenazo-III” yontemleri kullanilarak 6l¢iilmiistiir.

4.2.4.1. Hidrojen Siilfiir Gazimin Olgiilmesi

Cozeltide sllfat indirgeyen bakterilerin 6nemli indikator( (gostergesi) indirgenen salfuran,
H2S hidrojen siilfiir gazina doniigsmesidir. Yani H2S gazinin konsantrasyonunu 6lgerek stilfat
indirgeyen  bakterilerin  ¢ogalma hizlar1 belirlenebilmektedir. Cozeltideki H2S
spektrofotometrik yontemle o6lculebilir. Bu teknik HS™ iyonunun 230nm boyunda 15181
absorblamasina dayanir. Olgmeden 6nce analiz edilecek rnegin pH’1 8 iizerine ¢ikartilmasi

gerekmektedir. pH 8’de siilfidin %95’ten fazlas1t HS™ iyonu halinde bulunmaktadir [88].

H>S’iin analizi i¢in Once agzi kaucuk ile kapatilmis tiipte anaerobik sartlar daha once

bahsedilmis Hungate yontemiyle saglanmistir. Azot gaziyla oksijenin siipiiriildigii 6rnek
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cozeltiden siringayla alinmig ve NaOH (%50) ¢ozeltisi pH degerini 8’e yiikseltmek igin
eklenmistir. 5 dakika bekletildikten sonra spektrofotometrede 230nm dalga boyunda

olcumleri yapilmastir.

4.3. Algler ile Yapilan Aerobik Deneylerde Uygulanan Materyal ve Metodlar

4.3.1. Kullanilan Kimyasallar ve Mikroalgler

Scenedesmus sp. ‘un kaynag1 olarak daha once Hacettepe Universitesi Cevre Miihendisligi
Bolimilnde yetistirilmis olan mikroalgler kullanildi. Alglerin biiyliimesi i¢in ‘VWR

Chemicals’in kimyasallar1 kullanildu.

4.3.2. Stok Cozeltilerinin Hazirlanmasi

Alglerin biiylimesi i¢in besi ortami bilesenlerinin stok c¢ozeltileri asagidaki gibi
hazirlanmstir:

1) 25 g/L NaNOs ¢ozeltisi: 25g NaNOs 1L ultra safsuda ¢oziilerek hazirlanir.

2) 2,5g/L CaClz-2H0 ¢ozeltisi: 2,59 CaCl,-2H,0 1L ultra saf suda ¢ozilir.

3) 7,5¢/L MgSQ4-7H20: 1L ultra safsuda ¢oziilerek hazirlanir

4) 7,59/L KoHPOg4: 1L ultra safsuda ¢oziilerek hazirlanir.

5) 17,5¢9/L KH2PO4: 1L ultra safsuda ¢o6ziilerek hazirlanir.

6) 2,50/L NaCl: 1L ultra safsuda ¢oziilerek hazirlanir.

7) 50g/L disodyum EDTA, 31g/L KOH: 1L ultra saf suda ¢oziilerek hazirlanir.

8) 4,98¢/L FeSO4-7H20 1L asitlenmis suda ¢oziiliir (asitlenmis su: 999mL ultra safsu + 1mL
konsantre H2SO4 asidi).

9) 11,42¢g/L H3BOz: 1L ultra safsuda ¢oziilerek hazirlanir.

10) 8,82g/L ZnS0O4-7H20, 1,44g/L MnCl2-4H20, 0,71g/L MoOs, 1,57g/L CuSO4-5H20 ve
0,499/L CoNO3-6H20 ¢ozeltileri: 1L ultra saf suda ¢6ziilerek hazirlanirlar.

Stok ¢ozeltiler hazirlandiktan sonra 120°C’de 20 dakika otoklavda sterilizasyonu yapildiktan

sonra {izeri iyice kapatilarak kullanilana dek buzdolabinda saklanmistir

4.3.3. Mikroalglerin Cogaltilmasi
Scenedesmus sp. tiirii i¢in besi ortami olan BBM (Bold’s Basal Medium) stok ¢ozeltileri

kullanilarak asagidaki gibi hazirlanmistir [89]:

950mL 120°C’de 20 dakika otoklavda sterilizasyonu yapilan ultra safsuya daha once

hazirlanan stok ¢ozeltiler asagidaki Olciilerde eklendi:

a) 10mL 1., 2, 3., 4., 5. ve 6. stok ¢Ozeltileri,
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b) ImL 7., 8. ve 9. stok ¢ozeltileri
c) 2mL 10. stok ¢ozeltisi.

Boylece hazirlanmis olan besi ortamina Scenedesmus sp. eklendi. Sonrasinda, giines 1s18imnin
altinda biiylime siiresi boyunca (2-3 hafta) bekletilmistir (Sekil 4.6). Siirekli karisimin ve

oksijenin saglanmasi amaciyla reaktorlere hava verilmistir. Alglerin biiyiimesi her giin

klorofil-a ve kuru alg agirliginin 6lgiilmesi ile belirlenmistir.

Sekil 4.6. Scenedesmus sp. ‘un Cogaltilmasi

Chlorella sp. besi ortami olarak Scenedesmus sp.’un BBM (Bold’s Basal Medium) besi

ortami kullanilmistir ve daha dnce anlatildig gibi stok ¢ozeltiler kullanilarak hazirlanmistir

Hazirlanmig olan besi ortamina Chlorella sp. eklendi. Sonra 32°C sicakliginda 1s1k altinda
iklim dolabinda biiyiime siiresi boyunca bekletilmistir ve her gin Kklorofil-a

konsantrasyonlari ve kuru agirsiklar1 6l¢tlerek Chlorella sp.’nin biiytimesi belirlenmistir.
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4.3.4. Analitik Yontemler

4.3.4.1. Klorofil-a Ol¢iimii

Sularda bulunan klorofil-a miktarinin belirlenmesi icin énce 20 mL hacmindeki numune
selliloz asetat filtre kagidindan (0.8 um) vakum ile siiziiliir. Sonra siiziintiiniin kaldig: filtre
kagidi icinde 14 ml metanol bulunan 20-25 ml'lik kapakli cam siseye konur. Siseler
70°C’de su banyosuna yerlestirilir ve metanoliin 10 dakikalik kaynama siiresi sonrasinda
siseler su banyosundan alinarak karanlik bir yerde 5 dakika bekletilir. Bu islemi takiben
metanol santrifiij tiipiine alinir ve 5000 devir/dakikada 10 dakika santirfiijlenir. Saf
metanol kullanilarak 665 nm'de 6l¢ilir. Santrifiijlenmis siiziintiiniin absorbans1 6l¢iiliir.
Okuma bittikten sonra 750 nm'de bir okuma daha yapilir. Bu deger 0.02'den kiiciik
olmalidir. Eger biiyilik bir deger bulunursa numune hala bulanik demektir, santrifiijleme
islemi tekrarlanir. Okumasi yapilan siiziintiiniin hacmi Olciiliir. Asagidaki formiil

kullanilarak klorofil-a konsantrasyonu hesaplanir [90]:

Klorofil —a_ Konsantrasyonu(ug /L) = % [4.8]

Bu esitlikte; A = 665 nm'de 6l¢llen absorbans,v = Stzinti hacmi (ml), V = Sizilen

numune miktari (It), d = Spektro kiivetinin genisligi olarak tarif edilmektedir.

4.3.4.2. Uranyum (V1) Konsantrasyonunun Olgtilmesi

Uranyum konsantrasyonunu 6lgcmek icin Aerobik Kesikli Reaktorlerden her gln steril
siringa  yadimiyla 4mL  Ornek c¢ekilerek alinip 5000rpm hizinda 10dakika
santrifiijlendikten sonra ‘Arsenazo’ yontemi daha once anlatildig gibi kullanmilarak U(VI)
konsantrasyonu spektrofotometrede Sl¢iilmiistiir. Burada ve daha onceki 6lgmelerde de

orneklerde sadece konsantrasyonu 6l¢iilmiistiir.

4.3.5. Hesaplama Ydntemleri ve Denklemler

4.3.5.1. Adsorpsiyon izoterminin Hesaplamalari
“Adsorpsiyon, adsorbent yiizeyinde biriken madde derisimi ve ¢ozeltide kalan madde
derisimi arasinda bir denge olusuncaya kadar devam eder. Adsorpsiyon dengesini
belirlemek icin, sabit sicaklikta dengede c¢ozeltide kalan ¢oziinen derisimine karsi
adsorbentin birim agirliginda adsorbe edilen c¢oziinen miktarinin degisimi izlenerek

adsorpsiyon izotermi ad1 verilen egriler elde edilir [91].”
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“Adsorpsiyon islemi sirasinda sistem dengeye geldigi anda, adsorban maddenin birim
kiitlesinin adsorpladigi madde miktari, sicaklik, derisim, basing veya denge basincinin bir
fonksiyonudur. Sicakligin sabit tutuldugu durumlarda bu fonksiyon asagidaki denkleme
esittir;

_(Co=CyV
= T

Qe

[4.9]

ge = Adsorbentin adsorpsiyon kapasitesi (mg/g, mol/g), Co = Adsorbatin (adsorplanan
maddenin) baslangi¢ derisimi (mg/L, mol/L), Ce = Adsorbatin (adsorplanan maddenin)
denge anindaki (adsorplanmadan kalan) derisimi (mg/L, mol/L), V = Cozelti hacmi (L), m
= adsorbentin agirlig1 (g). Adsorpsiyon izotermleri i¢in 6nerilen baz1 matematiksel modeller
vardir. Bunlardan bazilar1 Freundlich, Langmuir, Polonyi, Sylgin-Frumkin, Hill, Temkin,
Fowler ve BET (Brunauer, Emmett, Teller) izotermleridir [92]. ”Biyoteknolojik olarak

adsorbsyonla giderim ag¢isindan iig tiir izoterm; lineer, Freundlich ve Langmuir 6nemlidir.

Bu izotermler; 1) Alternatifler arasindan en uygun adsorbani1 segmek, 2) Bir filtre icindeki
adsorbanin 6mriini tespit etmek, 3) Adsorbanin geriye kalan adsorpsiyon kapasitesini test
etmekicin kullanilabilirler [91]"".

Langmuir Izotermi

”Langmuir izotermi, temel kabul iizerine oturtulmus basit ve fiziksel olarak mantikli bir
adsorpsiyondur. Bu kabuller: 1) Adsorpsiyonda adsorban yiizeyi tek tabakali kaplanmadan
oteye gidemez. 2) Adsorbanin tiim yiizey gozenekleri esittir ve en fazla bir adet adsorbat
molekiilii i¢in yerlesime elverislidir. Bdylece meydana gelen tabaka bir molekiil kalinliginda
olur. 3) Bunun yaninda, tiim adsorpsiyon alanlar1 adsorbat iyonlarina karsi esit miktarda
cekim uygular ve adsorbe olan bir molekiil bitisik alandaki bir baska molekiille herhangi bir
etkilesim icinde olamaz. Yani bir molekiiliin gozenege baglanmasi, komsu gézenegin bir
molekiil tarafindan doldurulup doldurulmadigindan bagimsizdir. Adsorbentler adsorbanin
homojen yiizeyini denge anina kadar doldururlar. Denge aninda ise maksimum adsorplama

miktarina ulasilmis olur [93].”

“Langmuir adsorpsiyon izotermi ampiriktir ve asagidaki sekilde ifade edilir:
a-b-C
Qe =
(1+bC)

[4.10]

36



Burada; ge = Birim adsorplayici agirligi bagina adsorplanan madde miktari (g/g), a = Birim

adsorplayict agirligt basina tek sirali filmde tutulan mol sayisi, b = Sabit, C =

Adsorpsiyondan sonra ¢ozeltide kalan maddenin derisimi (mg/L).

Langmuir izotermi lineerize edilmis sekli ile;
C 1 C
+_
a

e [4.11]

C’ye karst C/de degerleri grafige gecirilir ve bu grafik yardimi ile a ve b sabitleri
hesaplanabilir. Grafigin ekseni kesistigi nokta 1/a:b ve egimi ise 1/a olur. Langmuir

adsorbsiyon izoterminin diger bir ifade sekli de Sekil 4.7°te goriilmektedir” [94].

-310

1/2a

17ab

Cimg/l

Sekil 4.7. Langmuir Adsorbsiyon izoterminin Grafiksel Ifadesi

“Lgmuir Izoterm sabitleri:

a- Adsorbanin maksimum adsorplama kapasitesini verecektir. (Ozellikle tek tabakali
adsorpsiyonun meydana geldigi heterojen adsorpsiyon sistemlerinde Langmuir izotermi

denge durumunu net olarak agiklayamaz).

b - Adsorban yiizeyinde bulunan aktif yerlerin birbirlerine yakinliklar ile alakali, sicaklik
ve adsorpsiyon entalpisine bagli bir sabittir. L/mg veya L/mol cinsinden ifade edilir. Sicaklik
diistiikge ve adsorpsiyon kuvveti arttik¢a b sabiti de artar. Ayrica adsorban ile gaz fazindaki
molekdllerin birbirlerine gore dengelerinden ve basingtan da etkilenir. Basing artirildiginda
b sabiti de artacaktir” [93].

Adsorpsiyonun elverisliligini bulmak i¢in R sabiti hesaplanir ve bu sabitin 0 ile 1 arasinda

degerler almasi adsorpsiyona elverislilik durumunun saglandigina isaret eder.
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Ri—— T [4.12]
1+b-Co

RL - Degerleri izoterm Tipi:
R > 1 Elverisli Olmayan
RL =1 Lineer

0 < RL <1 Elverisli

R.= 0 Tersinmez

Freundlich Izotermi

“Freundlich’e gore bir adsorbanin yiizeyi iizerinde bulunan adsorpsiyon alanlar1 heterojendir
yani farkli tiirdeki adsorpsiyon alanlarindan teskil edilmistir. Freundlich izoterminin

matematiksel ifadesi;

1

Qe= Kr -CeH [4.13]

Ce - Adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltide adsorplanan madde konsantrasyonu (mg/L), Qe - Birim
adsorban iizerine adsorplanan madde miktar1 (mg/g), Kr- Adsorpsiyonun kesin bir isaretidir.
Adsorbat ile adsorban arasindaki iligskinin giictinii gosterir [(mg/g) (L/mg)1/n]. Kg’nin
yiiksek degerleri adsorban ile adsorplanan maddenin birbirlerine yakilhiginin oldukga
yiiksek oldugunun gostergesidir, n - Adsorpsiyon yogunlugunun bir ifadesidir. Genellikle n
degerlerinin 1-10 arasinda olmasi 1yi bir adsorpsiyon oldugunun bir gostergesidir. 1/n degeri,
heterojenite faktorudir ve 0-1 araliginda degerler alir. Yiizey ne kadar heterojense, 1/n
degeri o kadar sifira yakin olur. Bu izotermin dogrulugu, heterojen adsorpsiyon

sistemlerinde Langmuir izotermine gore daha iyidir.
Freundlich izoterm denkleminde esitligin her iki yaninin da logaritmasini alarak dogrusal
hale getirirsek:

log ge = log Kr + (l) log Ce [4.14]
n

log ge’nin log Ce’ye karsi degisiminin grafige dokiilmesiyle Kr ve n sabitleri
bulunur.Grafikten elde edilen dogrunun y eksenini kesim noktasi log Kr’yi ve egimi de 1/n’i
vermektedir. Bulunan bu degerler de Freundlich izoterm sabitleri olarak adsorpsiyonun

dogasini daha iyi anlayabilme konusunda bize yardimci olurlar (Sekil 4.8)” [93].
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Log% ;

togc

Sekil 4.8. Freundlich izoterminin lineerize sekli

4.3.5.2. Adsorpsiyon Termodinamiginin Hesaplanmasi
“Belirli bir sicaklikta yapilan adsorpsiyon isleminin Gibss serbest enerjisini bulmak igin:

Qe

Ke=—" 4.15

= [4.15]
K¢ - Adsorpsiyon denge sabiti
ge - Adsorbanin birim kiitlesinde tutulan madde miktar1 (mg/g)
Ce - Adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltide kalan adsorplanan madde konsantrasyonu (mg/L)
Yukaridaki denklem yardimi ile bulunan K¢ asagidaki denkleme yerlestirilerek

adsorpsiyonun standart Gibss serbest enerjisi bulunur:
AG°=-R-T-InKc [4.16]

Asagidaki son esitlik kullanilarak, InKc degerinin 1/T degerine kars1 grafige gecirilmesiyle
(Van’t Hoff) olusan dogrunun egimi AH®’1 ve kesisim noktas1 da AS®’i verecektir.

Inkc=[AS°—AH] 1 [4.17]

R T

AH®’ i pozitif degerleri adsorpsiyonun endotermik, AG®°’nin negatif degerleri
adsorpsiyonun kendiliginden oldugunu gostermektedir. Diger bir degisle adsorpsiyon
isleminin uygulanabilirligi entalpi ve Gibss serbest enerjisinin negatif olmasi ile
anlagilabilir. AS®’nin pozitif degerleri ise kati/cozelti ara ylizeyindeki rastlantisalligin

artisini gostermektedir [93].”

4.3.5.3. Adsorpsiyon Kinetigi Hesaplamalar:
Sonugta gorildiigii gibi uranyumun Scenedesmus sp. mikroalgi ile gideriminde giderim hizi

hem uranyumun hem de alglerin konsantrasyonlarinin degisimine bagli olarak
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degismektedir. Demek uranyumun adsorpsiyon kinetigi, ikinci dereceden kinetik modeli
kullanilarak hesaplanir:

Yalanci 2. dereceden reaksiyon hiz esitligi, Ho esitligi [95]:

[
g kz-Qe°

1
=)t 4.18
)+(qe) [4.18]

k2 - Ho yalanci 2. dereceden adsorpsiyon hiz sabiti (g/mg.min), ge - Birim adsorban tzerine
adsorplanan madde miktar1 (mg/g), q¢ - t zamanda adsorplanan madde miktar1 (mg/g),

t/gt’nin t degerine karsi konulmalariyla k. degerleri hesaplanir.

4.4. ‘Cytochrome c3’ ile Anaerobik Deneylerin Materyal ve Metotlan

4.4.1. Kullanilan Kimyasallar Kaynag

Ekmek mayasi marketten satin alinmistir. Diger kimyasallar: NaCl, NaH>SOs ‘VWR
Chemicals’in kimyasallar kullanilmistir. Buz, ultra safsuyun buzdolabinin dondurucusunda
1 glin bekletilerek elde edildi.

4.4.2. ‘Cytochrome C3’ Proteininin Sentezi

‘Cytochrome C’ yiiksek sicakliga ve gesitli kimyasallara kars1 dayaniklidir. Oziit i¢inde
bileseni canli hiicrelerdekiyle ayni ozelliklere sahiptir. Yani sentezlenen protein canli
hiizcredeki ozelliklerini kaybetmemektedir. Ayrica ekmek mayasindan saf ve konsantre
halde elde edilmektedir. Burada agagidaki yontem kullanilarak ‘Cytochrome C’ sentezlendi
[96]:

100g ekmek mayasi 5g saf NaCl ile karistirilarak plasmolize edildikten sonra mignatisl
1s1tict lizerindeki 300mL ultra safsuya yavas yavas karistirilarak eklendi. Sicaklik 90°C olana
dek S5dakika 1sitic1 iizerinde karistirilarak bekletildi. Sonra tizerine 600g buz eklenerek
aniden sogutuldu. Cokelti olana dek 4 saat bekletildi. Cozelti lizerinde olusan yesilimsi s1vi
stiziildiikten sonra kalan koyu kismu ise i¢inde iki kat filtre kagid1 ve kieselguhr bulunan
Buchner huni filtre sistemine koyularak filtrelendi. S1vi kismi pompa yardimiyla ¢ekildikten
sonra kalan koyu kismi behere alinarak iizerine 240g sodyum bisulfit iceren ultrasafsu
koyuldu. Elde edilen ¢6zelti iyici karistirildiktan sonra 24saat bekletildi. Sonra 5000rpm
hizinda 10 dakika santrifiijlenerek sivi ve koyu kismi ayrildi. Elde edilen pembemsi
rengindeki sivi ‘Cytochrome C’ igerdigi i¢in daha sonra sudaki uranyumun gideriminin

anaerobik kesikli reaktor deneylerinde kullanildi (Sekil 4.9) .
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Sekil 4.9. ‘Cytochrome C’ Proteininin Sentezi

4.4.3. Analitik Yontemler

4.4.3.1. U(VI) Konsantrasyonunun Olgiilmesi

Sudaki uranyumun ‘Cytochrome C’ proteini ile giderim anaerobik kesikli reaktor
deneylerinde spektrofotometrede 650nm dalga boyunda U(VI) konsantrasyonu dl¢iilmiistiir.
Standart uranyum ¢0zeltilerinin 650nm dalga boyunda olgiilen degerleri kullanilarak
deneydeki uranyum konsantrasyonlarinin degisimi mg/L cinsinde interpolasyon yontemiyle

hesaplandi.

4.4.3.2. indirgenmis ve Oksitlenmis ‘Cytochrome C’ Konsantrasyonlarmn Olciilmesi
Deney sirasinda indirgenmis ve oksitlenmis ‘Cytochrome C’ konsatrasyonlariin
belirlenmesi icin 6nce kesikli reaktorlerinden alinan 6rnekler spektrofotometre yardimiyla
400, 490 ve 550nm 151k boylarinda 6l¢ulda.

4.4.4. Hesaplama Yontemleri ve Denklemler
Asagidaki formiiller kullanilarak indirgenmis ve oksitlenmis ‘Cytochrome C’

konsatrasyonlar1 hesaplandi [97]:

C(cytochromeC _ oksitlenmis) = K * ( D400 — D490) *V, mg/ mL,

k—ekstinksyon_sabiti = 0,115 [4.19]
Cromochromee  mairanmie) — Dss0*12300*0,1 mg/ mL
(cytochromeC _ indirgenmis) 27700 y , [420]

12300 — CytochromeC_molekuler_kdtlesi,
27700 — Ekstinksyon_molar_sabiti
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5. KESIKLI REAKTOR DENEYLERININ YAPILMASI

5.1. Uranyuma Dayanikh Karisik Mikroorganizmalarla Anaerobik Deneyler

Sudaki uranyumun kesikli reaktorlerde giderimi 3 farkli deney seklinde yapilmistir. Birinci
set deneylerde, uranyumun giderimi pH 7’de ve diisik uranyum konsantrasyonlariyla
yapimistir (Smg/L, 25mg/L ve 50mg/L). ikinci set deneylerde ise yiiksek uranyum
konsantrasyonunda (100mg/L), farkli pH degerlerinde (pH 4, pH 7 ve pH 10) ve farkh
Redoks Potansiyel (ORP) degerlerinde (-50mV, -100mV, 50mV ve 100mV) giderim
gerceklestirilmistir. Uciincii set deneylerde farkli uranyum konsantrasyonlarinda ve ultra
safsu ortaminda giderimi denenmistir.

5.1.1. Birinci Set: 5-50mg/L Uranyum Iceren Sularin Standart Sartlarda Giderilmesi
Birinci setteki uranyum giderim ¢alismalarinda ‘Basal Mimeral Medium’ (BMM)
kullanilmistir. Hazirlanmis olan BMM 120°C’de 20 dakika otoklavlandiktan ve ‘Hungate
Yontemiyle’ azot gazi ile slipuruldikten sonra, oksijen indikatorii olarak ‘Metilen Blue’
eklendi (‘Metilen Blue’ oksijenli ortamda ¢0zeltiye mavi renk, oksijensiz ortamda ise beyaz
renk vermektedir). Geride kalan oksijeni gidermek igin ortama Sodyum sulfit eklenmistir
(Sekil 5.1, a ve b). Boylece anaerobik kosullar saglanan steril BMM ¢ozeltisi 250ml’lik
steril ve havasiz vakum siselere 200’er mL olacak sekilde steril siringanin yardimiyla 9 adet
kesikli reaktdre beslenmistir (Sekil 5.1, ¢ ve d).

Hazirlanan Kesikli reaktorlerin tigiine canli U.D.K.M., {igline 1s1yla 6ldiiriilmiis U.D.K.M.
koyulmus olup ve U¢ kontrol reaktife de U.D.K.M. koyulmadan ¢alistirilmistir. Daha 6nce
¢ogaltilmis olan U.D.K.M.’lerin konsantrasyonu 10mg/L olacak sekilde reaktorlere
eklenmistir (canl1). Bunun i¢in yetistirilmis olan ‘Complex Media’sindan 10mL’lik vakum
tiplerinde santrifiijde 5000rpm’de 15 dakika santrifiijlenerek ayrilmigtir. Daha sonra
Sodyum Hidrokarbonat tampon c¢ozeltisiyle 2 kere yikanip, santrifiijlendikten sonra
siringayla kesikli reaktoriindeki BBM ¢0zeltisi, vakum tiiplere koyulup karistirilarak
verilmigtir.  Istyla  Oldirilmiis U.D.K.M.’larla yapilan ¢aligmalarda da 10mg
U.D.K.M./100mL konsantrasyonu saglanmistir. Ol U.D.K.M.I’lar 120°C sicaklikta 20
dakika otoklavlanarak hazirlanmistir. Daha sonra ayni sekilde santrifijlenip 2 kere
yikandiktan sonra siringa ile reaktorlere aktarilmistir. Mikroorganizmalar verildikten sonra
canli ve 610 U.D.K.M. ve kontrol reaktdlerin tiger reaktorlerinin her birine 5mg/L, 25mg/L
ve 50mg/L konsantrasyonu eklenmistir. Daha sonra tim reaktorlere elektron verici olarak

5ml glikoz ¢ozeltisi eklenmistir (Sekil 5.2, a, b, c).
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BMM cézeltisine Azot gazi ve
Sudyum silfit verildikten sonra
gizeltlye eklenen Metilen Blue'nun
renginin maviden beyaza donligmesi
(oksijensiz ortamda Metilen Blue

| cvzeltiye beyaz renk verir.

Sekil 5.1. Deney ¢ozeltilerinin hazirlanmasi: a) ve b) oksijen indikatorii olarak Metilen Blue
eklenen BMM cozeltisine Azot gazi ve Sodyum siilfit verilerek oksijensiz anaerobik ¢ozelti
elde edilmesi (a) oksijenli, b) oksijensiz), ¢) ve d) hazirlanan anaerobik ¢ozeltileri serum
siselerinden Kesikli Reaktor olarak kullanilacak olan 250mL steril ve havasiz vakum
siselerine siringa ile aktarilmasi (c) serum siselerindeki anaerobik BMM ¢ozeltisi, d) Vakum
sisesine BMM c¢ozeltisinin aktarilmasi).

‘ labcon @ 'I] @

: _c)-’ R - SO i AR A s e

Sekil 5.2. Uranyuma Dayanikli Karigik Kiiltiir ile Sudaki Uranyumun Giderilmesinin
Kesikli Reaktor Deneyi: a) BMM, elektron verici (E.V.) ve farkli konsantrasyonlarda
(5mg/L, 25mg/L, 50mg/L) uranyum iceren ¢ozeltiler, b) BMM+E.V.+U(5, 25,50) + 1s1yla
Olduriilmiis U.D.K.M. ¢ozeltileri, c) BMM+E.V.+U(5, 25, 50) + canli U.D.K.M. igeren
cozeltiler, d) 120rpm hizinda Labcon karistiricisinda siirekli karigtirilarak deneyin
yapilmasi, e) ‘Arsenazo’ yontemiyle uranyum konsantrasyonunun spektrofotometrede
olctlmesi.
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Kesikli reaktorler ¢alkalamali karistiricida (Labcon) deney siresi boyunca 120rpm hizinda
stirekli olarak karistirilarak uranyumun giderimi arastirilmistir. Her glin reaktorlerden steril
Iml’lik siringanin yardimiyla ornek alinarak uranyum (VI) konsantrasyonu ‘Analitik
Yontemler’ boliimiinde agiklandigr gibi  ‘Arsenazo’ yontemiyle Backman DUS530
spektrofotometresi ile 651nm dalga boyundaoslgiilmiistiir (Sekil 5.2 d ve e).

5.1.2. ikinci Set: 100mg/L Uranyum Iceren Sularin Farkh pH ve ORP Sartlarinda
Giderilmesi

100mg/L uranyum igeren sularin U.D.K.M. ile giderimi kesikli reaktor deneyleri ile farkli
redoks potansiyel ve farkli pH degerlerinde gergeklestirilmistir. Bunun i¢in 6nce 16 adet
250ml’lik siseleri 100er ml 100mg/L konsantrasyonundaki uranyum igeren Basal Mineral
Medium ¢ozeltileri hazirlandi. pH/ORP metre yardimiyla 4 ¢6zeltinin redoks potansiyeli
100mV (pH 3-4 aras1), 50mV (pH 5-5.5 arasi), digerleri de -50mV (pH 7-7.5 arasi) ve -
100mV (pH 9-11 arasi) (4 tekrar) olacak sekilde %50 NaOH ve Laktik asit yardimiyla
ayarlandi (Sekil 5.3, a). Ardindan da oksijen indikatoru olan Metilen Blue ¢dzeltide oksijenin
olup olmadigin1 belirlemek igin eklendi. Cozeltilerin rengi resimdeki gibi maviye dontismiis
olup Oz varligina isabet etmektedir (Sekil 5.3, b). Hazirlanan ¢ozeltileri anaerobik kosula
getirmek i¢in ¢ozelti siseleri 70°C su banyosuna koyulup iizeri kapatildiktan sonra siringa

yardimiyla azot gazi verilerek 20 dakika streyle suptraldi (Sekil 5.3, c).

Sekil 5.3. Farkli ORP (100mV, 50mV, -50mV, -100mV) ve pH (4, 7, 10) Degerinde
Anaerobik Kesikli reaktor Deney Cozeltisi Hazirlamasi: a) ORP ve pH ayarlamasi, b)
‘Metilen Blue’ eklenmesi, ¢) Su banyosu i¢cindeyken Azot gazi verilmesi

Hazirlanan anaerobik ¢ozeltilere daha once inkiibatdrde ‘Complex Media’da yetistirilmis
olan U.D.K.M.’lar, santrifiijde 5000rpm hizinda 20 dakika santrGjlenip iki kere anaerobik

Sodyum Hidrokarbonat tampon ¢o6zeltisiyle yikandiktan sonra daha once belirtilmis
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yontemle siringanin yardimiyla verilmistir. 120 rpm hizinda deney siiresi boyunca surekli
karistirtlmak siiretiyle uranyumun sudan U.D.K.M.’lar ile giderilmesi incelenmistir (Sekil
5.4). Her giin reaktorlerden 6rnek alinarak uranyum konsantrasyonunun degisimi ‘Arsenazo’

yontemiyle 6l¢iilmiistiir.

Sekil 5.4. 100mg/L Uranyum Igeren Sularm Farkli ORP (100mV, 50mV, -50mV, -100mV)
ve pH (4, 7, 10) Degerilerinde Giderilmesinin Anarobik Kesikli reaktér Deneyinin
Yapilmast

5.1.3. Uglincti Set: Uranyumun Ultrasafsu Ortamindan U.D.K.M. ile Giderimi

Ultra safsu ortaminda uranyumun U.D.K.M. ile giderilmesi i¢in ayr1 ayri olarak, bakterilerin
ol ve canli sekilleri icin anaerobik kesikli reaktor deneyleri yapilmistir. Farkli uranyum
konsantrasyonlarinda biiyliyen U.D.K.M.’larin her biri i¢in uranyum igeren ultra safsu
anaerobik kesikli reaktorlerinden 3’er tane hazirlanmistir. Birinde 1siyla oldiiriilmiis
U.D.K.M., ikincisinde canli U.D.K.M. ve tg¢iinciisiinde canli U.D.K.M. ve elektron verici
olmak Uere her bir konsantrasyonda buyuyen U.D.K.M. igin Uger reaktor hazirlanmistir.
Bunun i¢in daha 6nce farkli uranyum konsantrasyonlart (50mg/L, 100mg/L, 500mg/L,
1000mg/L) iceren ‘Complex Media’da inkiibatorde yetistirilmis U.D.K.M.’lar bir kismi
santrifiijlenip 2 kere tampon ¢ozeltisiyle yikandiktan sonra kesikli reaktorlere siringa ile
verildi. Bir kism1 da 120°C’de 20dakika otoklavlanarak oldiiriildiikten sonra santrifiijlenip,
yikandiktan sonra reaktorlere verildi. Burada elektron verici olarak glitkoz kullanilmustir.
Deneyler pH 7’de, oda sicakliginda birka¢ giin 120rpm hizinda siirekli karistirma seklinde
gergeklestirilmistir.

Bu deneylerde daha 6nceden ¢ogaltilmig olan U.D.K.M. santrifijlendikten (5000rpm,
20dakika) sonra steril anoxic NaHCO3 tampon ¢ozeltisiyle (2.5g/L) 2 kere yikandi ve 4 grup

anaerobik kesikli reaktorlerine her birine 5mg U.D.K.M. koyulmustur. Sonra anaerobik
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sartlar saglanmugtir. Birinci grup 4 tane reaktore hic bakteri eklenmedi sadece U-238 eklendi;
ikinci grup 4 reaktdre121°C’de 20 dakika otoklavlamak suretiyle oldirilen U.D.K.M.
koyuldu; Ggunci grup 4 reaktére U-238 ve canli U.D.K.M. koyuldu, dordiincti grup 4
reaktore ise U-238, canli U.D.K.M. ve elektron verici (glikoz) eklendi. Bdylece anaerobik

kesikli reaktOr deneyi steril ultra safsu ortaminda tekrarlanmuistir.

5.2. Siilfat indirgeyen Bakteriler ile Anaerobik Deneyler

Sudaki uranyumun S.I.B. ile giderim anaerobik kesikli reaktor deneyleri dort farkli redoks
potansiyel/pH degerlerinde (100mV, 50mV, -50mV, -100mV/pH 3; 5, 7; 9)
gerceklestirilmistir. Oncelikle her bir ORP degeri i¢in (100mV, 50mV, -50mV, -100Mv)
4’er tekrar hazirlanmistir. Bunun igin ‘Postgate’ besin ortamu farklt ORP ve pH degerlerine
ayarlandiktan sonra azot gaziyla anaerobik sartlar saglanmistir. Oksijenin indikatori olarak
Metilen Mavisi kullanildi. Sonra her birine 1’er mL ¢ogaltilmis olan S.I.B. érnegi verilmis
ve 120rpm hizinda karistiricida siirekli karistirilarak bakterilerin biiylimesi saglanmustir.
Bakterilerin blyumesi spektrofotometre yardimiyla 600nm dalga boyundadlculdi.
Bakteriler cogaldik¢a cozeltilerde S.I.B.’ne 0zgl ¢dzelti renginin siyahlasmasi gorildi
(Sekil 5.5). Sulfat indirgeyen bakteriler siilfattaki stlfurti S*® silfir S*ye indirgeyince,
indirgenen sulfur demir ile birleserek FeS siyah ¢okelti olusturmaktadir. COzeltideki bakteri
konsantrasyonu spektrofotometrede 600nm dalga boyundayogunlugunun degeri 2 olana
kadar ¢ogaltildi. Daha sonra reaktorlerin her birine 2000mL uranyum stok ¢dzeltisinden,
uranyum konsatrasyonu 100mg/L olacak sekilde steril siringanin yadimiyla verildi.
Spektrofotometrede 600nm dalga boyunda 2.0 + 0.05 gdéstermesi ise hiicre yogunlugunun
21+2-10"hiicre/mL esit oldugunu ve protein konsatrasyonun da 120.8+3.3mg/L oldugunu
gostermektedir [86]. Siirekli karistirilarak bekletilen kesikli reaktorlerinden her gin
siringanin yardimiyla 6rnekler alinarak 5000rpm hizinda 10dakika santrifiijlendikten sonra,

stilfat ve uranyum konsantrasyonlari spektrofotometrenin yardimiyla 6l¢tlda.
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Sekil 5.5. Sudaki Uranyumun S.I.B. ile Giderim Anaerobik Kesikli reaktor Reaktérlerinde
S.1.B. Cogaldik¢a Cozeltinin Kararmasi

5.3. Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Aerobik Deneyler

Farkli fiziksel ve kimyasal sartlar altinda gergeklestirilen deneylerde alglerin 41.54mg/L ve
115.94mg/L konsantrasyonlart kullanilmigtir. Deneyin yapilmast igin canlt Scenedesmus sp.
mikroalgleri iceren safsu ¢ozeltisi farkli kesikli reaktorlere 100°er mL koyularak farkli pH
(3, 5,7 ve 9) degerlerine ayarlanmistir. Her pH degeri i¢in 3’er reaktor hazirlanip her birine
farkli konsantrasyonlarda (5mg/L, 10mg/L ve 15mg/L) uranyum eklenmistir. BOylece,
hazirlanan kesikli reaktorler 5°C sicakligina daha onceden ayarlanmis iklim dolabinda
120rpm hizinda kanistirilarak uranyum giderim deneyi 2 saatlik slire boyunca
gerceklestirilmistir. Deney sirasinda her 30 dakikada bir reaktorlerden 1’er mL Ornek

alinarak uranyum konsantrasyonu Arsenazo yontemiyle 6l¢iilmiistiir (Sekil 5.6).
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Sekil 5.6. Scenedesmus sp. sp. ile Farkli Kosullarda Sudaki Uranyumun Gideriminin
Aerobik Kesikli Reaktor Deneyleri

Yukaridaki deney 25°C ve 45°C sicakliklar i¢in de yapilmistir. Sonrasinda, ayni deneyler
120°C sicaklikliginda otoklavda 6ldiiriilmiis Scenedesmus sp. mikroalgi ile 5°C, 25°C ve
45°C sicakliginda yapilmistir. Deneyler sonucu elde edilen uranyum konsantrasyonlarindaki
degisimler Design Expert 10 programi yardimiyla grafikleri ¢ikartilarak karsilastirilmistir.
Scenedesmus sp. mikroalglerinin 6lii yada canli olmasi, sicaklikliklarin, pH degerlerinin ve
uranyum konsantrasyonlarinin farkli olmasi durumlarinda uranyumun giderimine etkileri

analiz edilmistir.

5.4. Chlorella sp. Mikroalgleriyle ile Aerobik Deneyler

Deneylerde Chlorella sp. mikroalginin 71.61mg/L ve 282.42mg/L. konsantrasyonlari
kullanilmistir. Deneyin yapilmasi i¢in canli Chlorella sp. mikroalgi iceren safsu ¢ozeltisi
farkli kesikli reaktorlere 100’er mL koyularak farkli pH (3, 5, 7 ve 9) degerlerine
ayarlanmigtir. Her 4 pH degerleri icin 3’er reaktdr hazirlanmis ve her birine farkli
konsantrasyonlarda (5mg/L, 10mg/L ve 15mg/L) uranyum eklenmistir. Boylece hazirlanan
kesikli reaktorler 5°C sicakligina daha 6nceden ayarlanmis iklim dolabinda 120rpm hizinda

karigtirilarak uranyum giderim deneyi 2 saatlik siire boyunca gerceklestirilmistir. Deney
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sirasinda her 30dakikada bir reaktorlerden 1’er mL 6rnek alinarak uranyum konsantrasyonu
Arsenazo yontemiyle 6l¢iilmiistiir. Bu deney 25°C ve 45°C sicakliklari igin de yapilmistir.
Deneyler sonucu elde edilen uranyum konsantrasyonlarindaki degisimler Design Expert 10.
programi kullanilarak grafikleri ¢ikartilarak karsilastirilmistir ve Chlorella sp. alglerinin 6l
yada diri olmasi, sicaklikliklarin, pH degerlerinin ve uranyum konsantrasyonlarmin farkl
olmasi1 durumlarinda bu faktorlerin uranyumun giderimine etkileri analiz edilmistir.

5.5. Sudaki Uranyumun ‘Cytochrome C’ Proteini ile Gideriminin Anaerobik
Deneylerinin Yapilmasi

‘Cytochrome C’ proteini ile sudaki uranyumun giderim deneyi iki kere yapildi. Birinci
deneyde elde edilen ‘Cytochrome C’ igeren ¢6zelti otoklavlanmamisken, ikincisinde ise
120°C’de 20dakika otoklavlanmistir. Otoklavlanmamis ve otoklavlanmis ‘Cytochrome C’
cozeltileri 250ml’lik steril havasiz vakum siselerine 100’er mL steril siringanin yardimiyla
verilmistir. Daha sonra ‘Hungate’ yontemiyle azot gazi verilerek anaerobik sart saglandiktan
sonra siringanin yardimiyla uranyum c¢ozeltisi verilmistir. Hazirlanan Kesikli reaktorler
120rpm hizinda siirekli karistirilarak 10 giin bekletilmistir. Deney sirasinda her giin steril
siringanin yardimiyla reaktorlerden 6rnek alinarak vakum tiiplerde santrifujlendikten sonra
spektrofotometrede U(VI), ‘Cytochrome C’ indirgenmis ve oksitlenmis konsantrasyonlari

gerekli dalga boylarinda dlgiilerek hesaplanmustir (Sekil 5.8).

Sekil 5.7. Sudaki Uranyumun ‘Cytochrome C’ Proteini ile Gideriminin Anaerobik Kesikli
Reaktor Deneyi
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6. SONUC VE TARTISMALAR

6.1. U.D.K.M. ile Deneylerin Sonug¢ ve Tartismalari

Laboratuvarda gelistilen U.D.K.M. ile yapilan bu ¢alisma, anaerobik grantil camurun sudaki
uranyumun biyoremidasyonu icin inokulant kaynagi olarak degerlendirilmesi Uzerinde
durulmustur. Bunun icin anaerobik kesikli reaktér deneyleri 1 sene sureyle uranyumun
yiiksek konsantrasyonlarina (1000mg/L) adaptasyonu saglanmis olan anarobik ¢amurun
karisik mikroorganizmalariyla gergeklestirilmistir. Elektron don0ri olarak glikoz
kullanilmistir. Ayrica sudaki uranyumun U.D.K.M. ile arittiminda mikroorganizmalarla
giderimin indirgenme yoluyla gerceklesip gerceklesmedigini kontol etmek i¢in farklit ORP
(pozitif ve negatif) degerlerinde deneyler yapilmistir. Burada uranyumun aritim deneyleri
icin farkli pH (4, 7 ve 10) ve ORP (50mV, 100mV, -50mV, -100mV) kullanilmistir. Is1 ile
oldaralen inokulant ve inokulant icermeyen abiyotik kontrol deneyler de giderimin
mikroorganizmalarla biyolojik oldugunu doglumak maksadiyla yapilmistir.

Alt1 valansli uranyum (U (V1)) ve dort valansli uranyum (U (IV)), uranyumun dogadaki en
yaygim degerlik durumlaridir [98]. Dogal sularda U (VI) agirlikl olarak uranil iyon (UO2%")
seklinde bulunmaktadir [99], suda yuksek ¢oziiniirliigii nedeniyle de reaktif ve hareketlidir
ve sularda dogal olarak mevcut ligandlar ile karbonatlar gibi kompleksler olusturma egilimi
vardir [100]. Farkli pH’larda uranyum +6 oksitlenmis halde Sekil 6.1’de goriildiigi gibi
kompleks bilesikler halindedir. Burada goriildiigi gibi, uranyum disiik pH’da (1.5-5) U(VI)-
sulfat komleksleri olustururken, nétr ve yiikksek pH’da (6-14) genellikle U(VI1)-karbonat ve
Ca-U(VI)-karbonat kompleksleri halindedir [101]. U(IV) olan uranyum hayli istikrarli ve
¢cozlinmez sekli olup genellikle uraninite (UO2(s)) minerali olusurturmaktadir [102]. U (V1)
karbonat komleksleri olusturduklari i¢in farkli mikroorganizmalar (bakeri, fungus,
mikroalgler v.s.) ve abiyotik faktorler tarafindan adsorpsyonu engellenmektedir [103].
Sularda ¢oziinmiis inorganik karbonun (DIC) varligi negatif yiiklii ve sterik olarak
engellenmis buytk uranil karbonat komplekslerinin olusumuna yol agararak U (VI) 'nin
minerallerin yizeylerine adsorpsiyonunu azaltar [104], mikroorganizmalar tarafindan
biyolojik olarak alinmasina engel olur [105], [106], [107] ve abiyotik olarak U (VI)’nin
indirgemesini durdurur [108], [109]. Dolayisiyla sudaki uranyumun aritilmasinin alternatif
yontemleri olarak arastirila gelinen biosorpsiyon, bioakumiilasyon ve biyomineralizasyon
[110] dogal sularin aritiminda pek elverisli olmuyor. Bundan dolayi, sulu ortamdan

uranyumun kalic1 olarak giderilmesinde en c¢ok kabul edilen biyolojik mekanizma:
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uranyumun indirgenerek ¢okeltilmesidir, bu da biyolojik katalize yoluyla ¢oziiniir UO2%**nin

¢oztinmez UOzs)’ye doniistiirilmesiyle mimkuindur.

pH

Sekil 6.1. Dogal Sularda Farkli ORP ve pH’da U(VI)’nin Farkli Kompleks Bilesenleri [101].

Yillarca, abiyotik proseslerin (pH, Fe(II) gibi abiyotik indirgeyiciler) dogal sartlarda sudaki
uranyumun redoksunu (U(IV) indirgenmis veya U(VI) yiikseltgenmis halde olusunu)
kontrol eden faktér oldugu diisliniilegelmistir. Ama son yillarin caligmalar1 aksini
kanitlamaktadir. Yani dogada redoks reaksyonlarinin olmasi i¢in mikroorganizmalarin
mevcuduyeti  6nemlidir. Dogada bulunan abiotik indirgeyici bilesenlerin ¢ogu

mikroorganizmalarin metabolizmalart sonucu ortaya ¢ikmaktadirlar [101].

Anaerobik mikroorganizmalarin bir elektron donéru varliginda U (VI) 'y1 indirgeyebildigi
[111] ilk kesfedilmesinden beri degisik mikroorganizmalarin U (V1) indirgeyici ¢okeltisini
gerceklestirdigi  belirlenmistir [110], [112], [113]. Ancak bu mikroorganizmalarin
¢ogunlugu U (VI)’nin indirgenmesi enerji kazanimhi degildir [113], [114], [115], [63],
[116], [71], [117]. Bu ¢alismada ise U.D.K.M.’larn U (VI)’nin indirgenmesinin enerji
kazanimli olup olmadigini belirlemek i¢in termodinamik hesaplamalar1 yapilarak Serbest

Gibbs enerjisi, entalpi ve entropileri belirlenmistir.
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Bugiine kadar sudaki uranyumun biyoteknolojik yontemlerle aritilmasi ile ilgili yapilan
arastirmalarda mikroorganizmalarin saf tiirleri kullanilmistir. Gergek hayatta ise
mikroorganizmalarla aritirken saf tiir ¢esidini tutmak imkansizdir. Bu ylizden gercek
sonuglar ile laboratuvarda elde edilen sonuglar arasinda uyusmazliklar ortaya ¢ikabilir.

Bundan dolay1 burada anaerobik mikroorganizmalarin karisik tiirleri kullanilmistir.

6.1.1. Uranyuma Dayanikh Kansik Kiiltiirlerin (U.D.K.M.) Elde Edilmesi

Uranyuma dayanikli karigik kiiltiirleri (U.D.K.M.) elde etmek icin farkli uranyum
konsantrasyonlarini (50mg/L, 100mg/L, 500mg/L and 1000mg/L) igeren farkli pH
degerlerindeki (pH 4, 7 ve 10) besin ortaminda vakum tiiplerinde yetistirilen anaerobik
mikroorganizmalarin birinci, ikinci ve sonraki aktarmalarindaki bliylime hizlar1 Sekil 6.1 ve

6.2°de gosterilmistir (Sekil 6.1 ve 6.2).
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Sekil 6.2. Birinci Inkiibasyon Sirasinda Farkli Uranyum Konsantrasyonlar: (50mg/L,
100mg/L, 500mg/L, 1000mg/L) ve Farkli pH Degerlerinde Biiyliyen Mikroorganizmalarin
Kiitlesinin Degisimi, mg: a) 50mgU/L, b) 100mgU/L, ¢) 500mgU/L ve 1000mgU/L i¢in.
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Sekil 6.3. Ikinci Inkiibasyon Sirasinda Farkli Uranyum Konsantrasyonlari (50mg/L,
100mg/L, 500mg/L ve 1000mg/L) ve farkli pH Degerlerinde Cogalan Mikroorganizmalarin
Kiitlesinin Degisimi, mg: a) 50mgU/L, b) 100mgU/L, ¢) 500mgU/L ve 1000mgU/L igin.

Sekil 6.1 ve 6.2’den goriildiigii gibi diisiik uranyum konsantrasyonlarinda (50mg/L,
100mg/L) mikroorganizmalar pH 7°de daha aktif biiyimektedir. Daha yliksek uranyum
konsantrasyonlart oldugu orneklerde ise (500mg/L, 1000mg/L) mikroorganizmalar
pH10’da daha yogun bigcimde c¢ogalmaktadir. Herhangi bir metalin mikroorganizmalara
kars1 toksik etkisi, metalin ¢oziiniirliigline, konsantrasyonuna, kimyasal ozelliklerine ve
cevrenin geokimyasal faktorlerine baghdir. Buradan yiliksek toksik etkiye sahip olan
uranyumun pH 10’da mikroorganizmalara olan toksik etkisinin daha diisiik oldugu tespit
edilmistir. Bilindigi gibi pH 10°da ¢ozeltinin redoks potansiyeli negatif olmaktadir [118].
Mikroorganizmalarda yukseltgenme ve indirgenme reaksiyonlar1 enzimler araciligiyla
gerceklestigi i¢in uranyumun indirgenmesi i¢in mikroorganizmalar gerekli enzimleri
salgiladigr sonucuna varilabilir. Boylece pH 10°da mikroorganizmalar, toksik metalin
salgiladiklar1 enzim ile indirgeyip ¢okelmesine yol agarak kendilerini savunmus olmaktadir.
Yiksek uranyum konsantrasyonlarinda mikroorganizmalar sadece indirgeme sartlarinda
(pH 10, redoks potansiyel eksi) blylyebilmesi, bu mikroorganizmalarin indirgeyen enzimler

salgiladigini gostermektedir.
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Inkiibasyonlarin hepsinde mikroorganizmalarin maksimum biiyiimesi 3-7 giin icerisinde

gerceklestigi gortilmiistiir.

9 ay icerisinse surekli aktarma islemlerinden sonra mikroorganizmalar yiksek uranyum
konsantrasyonlarinda daha yogun ¢ogalmaya ve uranyum bulunmayan besin ortaminda ise
daha yavas oranda ¢ogalmaya baslamistir. Uranyum konsantrasyonlarinin daha yuksek
oldugu ortamda (500mg/L ve 1000mg/L uranyum iceren) daha diisiik konsantrasyonlarina
(50mg/L ve 100mg/L uranyum iceren) nazaran daha fazla ¢ogaldig1 gozlemlenmistir. Ayrica
uranyum icermeyen ‘Kompleks Media’ ve agar, yada sadece agar igeren petrilerde ise hemen

hemen hig¢ biiyliime olmadig1 da goriilmiistiir (Sekil 6.3).

Daha 6nce 50mg/L uranyum konsantrasyonlarinda ¢ogaltilmig U.D.K.M.’larin 500mg/L
uranyum iceren ortamda blyume gostermedikleri gézlenmistir (Sekil 6.3, m). Bunun
yanisira pH 4 ve pH 10°da mikroorganizmalar pH 7’deki gibi ¢ogalma gostermemistir (Sekil
6.3, e, f). Orneklerin redoks potansiyeli pH’e bagl olarak degismektedir. Buradan da
asagidaki sonuca varilabilir: eger mikroorganizmalarin biiyimesi pH bagl ise redoks
potansiyelin degisimine de baghidir. Biiylimenin redoks potansiyele bagli olmasi ise
mikroorganizmalarin ¢ogalmasinda elektron vericilerin oksitlenmesi ve elekron alicilarin
indirgenmesi  slreglerinin ~ 6nemli  yeri vardir. Kesikli  reaktér deneylerde
mikroorganizmalarin gogalmasi uranyum konsantrasyonunun yiikseltgenmesi ile arttig1 i¢in
uranyumun elektron alicis1 olmasindan kaynaklandigi sdyleylenebilir. Bunun yanisira
mikroorganizmalarmn biiyiimesinin pH 7’de diger pH olan pH 4 ve pH 10’a nazaran daha
yuksek oldugunu belirtilmisti. pH 7’de redoks potansiyeli -50mV olarak 6l¢lilmiistii. Bu da
mikroorganizmalarin elektron vericiden elektronu -50mV potansiyelinde daha aktif
olabildigini gostermektedir. Literatiir taramasindan bilindigi gibi bakterilerde farkli ORP
(redoks potansiyel) degerlerinde farkli Cytochrome enzim tirleri elektron transferinde
katilmaktadir. Cytochrome C3 enzimi de -50mV redoks potansiyelinde aktif oldugu da
bilinmektedir [119]. Buradan da uranyumun indirgenmesinde  islev gordiigiinii

sOylenmektedir.
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Sekil 6.4. ‘Kompleks Media’, Agar ve Farkli Uranyum Konsantrasyonlari Iceren Petrilerde
Daha Once Izole Edilmis U.D.K.M.’larin ¢ogalmasi: a) 50mg/L, b) 100mg/L, c) 500mg/L,
d) 1000mg/L uranyum konsantrasyonunda, ) pH 4’te, f) pH 10°da, g) daha 6nce 50mg/L
uranyum ortaminda c¢ogaltilmis U.D.K.M.’lar sade agar ortaminda, h) 100mgU/L’da
cogaltilmis sade agar ortaminda, k) 500mg/L’da ¢ogaltilmis sade agar ortaminda, 1)
1000mgU/L’da ¢ogaltilmig U.D.K.M.’lar sade agar ortaminda, m) S0mgU/L’da ¢ogaltilmig
U.D.K.M.’larin 500mg/L U + ‘Kompleks media’ + agar ortaminda ¢ogalmasi.
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Uranyuma en fazla dayanikli olan mikroorganizmalarin, Kesikli reaktor deneylerinde
kullanilmak tizere 500mL’lik serum siselerinde anaerobik sartlarda ‘Complex Media’da
blyumesi Sekil 6.1°de gosterilmistir (Sekil 6.1). Bu mikroorganizmalarin arasinda
uranyuma karsi tolere derecesinin belirlenmesi olduk¢a zordur. Ancak kullanilan karisik
kllturler ¢cok yiiksek konsantrasyonlarda bile uranyuma tolere etmislerdir. Bundan dolay1
elde edilen karigik kiltiir tiirleri uranyumun c¢ok yiiksek oldugu sularda bile radyoaktif

atiklarin drenaj sular1 aritma i¢in kullanilabilir.

6.1.2. Uranyuma Dayamikh Kansik Kiiltiirlerin (U.D.K.M.) Turlerinin Belirlenmesi

Elde edilen uranyuma dayanikli karisik kiiltiirlerin (U.D.K.M.) tiirlerinin belirlenmesi igin
mikroorganizmalarin saflagtirma islemi yapildi. Daha 6nce kesikli reaktdr deneyleri icin
kullanilmak {tizere segilen biiyiik ve kii¢lik koloniler petrilerde 7 kez aktarma yapilmak
suretiyle saflagtirilmistir. Biiyiik koloniden alinan 6rnek yeni petriye aktarilarak biiyiidiikten
sonra, 6rnek alinarak yeni petriye aktarilmistir. Bu aktarma isi yedi kere daha tekrarlanmistir.

Kiigiik koloni igin de ayni islem tekrarlanmistir (Sekil 6.4 ve 6.5).

Sekil 6.5. Kesikli Reaktdr Deney I¢in Segilmis Olan Biiyiik Koloninin Saflastirilmasi: a)
secilen biiyiik koloni, b) biiyiik koloninin birinci aktarmasi, ¢) ikinci aktarmadan sonra, d)
ticiincli aktarmadan sonra, e) dordiincii aktarmadan sonra, f) besinci aktarmadan sonra, g)
altinc1 aktarmadan sonra, h) yedinci aktarmadan sonra.

56



Sekil 6.6. Deney icin Secilmis Kucuk Koloninin Saflastirilmasi: a) secilen kiigiik koloni,
b) kiigiik koloninin birinci aktarmasi, c) ikinci aktarmadan sonra, d) iigiincii aktarmadan
sonra, ) dordiincii aktarmadan sonra, f) besinci aktarmadan sonra, g) altinci aktarmadan
sonra, h) yedinci aktarmadan sonra.

Yedinci aktarmadan sonra biylyen koloniler gram boyama yapildiktan sonra mikroskop

altinda elde edilen goriintiilerin fotografi ¢ekilerek analiz edilmistir.

Uranyuma kars1 dayanikli mikroorganizma tiirleri gelistirilmis ve bu mikroorganizmalar
icinden se¢ilmis olan kolonilerin tiir analizi i¢in saflastirilmasi, sonra da gram boyamasi

yapildiktan sonra mikroskop altinda fotograflari ¢ekilmistir (Sekil 6.6 ve 6.7).

57



Sekil 6.7. Blyik Koloninin Gram Boyama Sonucu Mikroskop Altindaki GOrintisu

Sonugta goriildiigii gibi biiyiik kolonideki kiiltiirlerin gram pozitif basil tiirlerinden oldugu

belirlenmistir. Kii¢liik kolonidekilerin ise gram pozitif koklar oldugu goriilmektedir.

Sekil 6.8. Kiclk Koloninin Gram Boyama Sonucu Mikroskopta Gorintlsu
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6.1.3. Sudaki Uranyumun U.D.K.M. ile Giderim Deneylerinin Sonuclari

6.1.3.1. Birinci Set: 5-50mg/L Uranyum iceren Sularin Standart Sartlarda Giderilmesi
Diisiik konsantrasyonlarda uranyum igeren sularin (50mg/L, 25mg/L, 5Smg/L), uranyuma
dayanikli karisik mikroorganizmalar ile gideriminin Kesikli reaktor deneylerinde uranyum
konsantrasyonunun degisiminin spektrofotometrede 651nm dalga boyunda‘Arsenazo’
yontemiyle 6l¢iildiigiinde Cizelge 6.1°de verilen sonuglar elde edilmistir (Cizelge 6.1).
Buradan goriildiigi gibi U.D.K.M. olmayan 6rneklerde uranyum konsantrasyonunda hemen
hemen hi¢ degisim olmamistir. Istyla dldirilmis U.D.K.M. olan Orneklerde ise giderim
gozlenmekle birlikte canli U.D.K.M. olan 6rneklere nazaran daha diisiik olmustur. Bundan
dolay1 sudaki uranyumun gideriminde sadece mikroorganizmalarin adsorpsiyonu degil,
canlt mikroorganizmalarin biinyesindeki biyolojik siireclerin de Onemli katkisi oldugu
sOylenebilir.

Benzer sonuglar uranyumun anaerobik bakterilerle giderim ¢aligmalarinda da elde edilmistir.
Ornegin, Jin-xian ve arkadaslari, Shewanella oneidensis MR-1 anaerik bakteri tiriyle
standart sartlarda (pH 7, oda sicakligi) sudaki uranyumun %99°nu 96 saatte gidermisler ve
uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu olarak 20mg/l, 50mg/L, 80mg/L kullanmislardir
[120]. Senko arkadaslariyla, 24mg/L uranyumun %60’dan fazlasin1 standart sartlarda
Shewanella putrefacience CN32 anaerobik bakteri tirleriyle 3-18 gin icerisinde
gidermislerdir [121]. Standart sartlarda %16 U(VI) Bacillus anaerobik bakteri tlrleriyle 1.5
giinde giderilmistir [122]. Bunun gibi tek tiir anaerobik bakterilerle standart sartlarda sudaki
uranyumun giderilmesi ile ilgili birgok ¢aligmalar mevuttur [108], [123], [102], [70], [124],
[125].

Cizelge 6.1. U.D.K.M. ile Birinci Set Deneylerde Uranyumun Degisimi, mg/L, %

. BMMB0 | 50,00 32,30 35,40
. BMM25 | 2500 20,10 19,60
~ Oldirilmis50 50,00 10,74 78,47
. Owirilmis25 | 25,00 10,77 56,92
| Ouiivillmiss | 500 3,80 24,00
~ Camms0 12,86 10,77 78,53
~ Camm2s 12,07 10,71 57,17
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12,55 10,80 40,00

6.1.3.2. Ikinci Set: 100mg/L Uranyum iceren Sularin Farkh pH ve ORP Sartlarinda
Giderilmesi

Sudaki uranyumun farkli redosk potansiyeli (50mV, 100mV, -50mV and -100mV) ve pH
(3; 5; 7; 10) sartlarinda uranyuma dayanikli miroorganizmalar (U.D.K.M.) ile anaerobik
kesikli reaktor deneylerinde giderim oraninin zamanla degisimi Box-Behenken programinin

yardimiyla ti¢ boyutlu grafiklerde gosterilmistir (Sekil 6.8).

Sudaki uranyumun konsantrasyonunun degisiminin mg/L degerinde elde edilmesi i¢in
‘Arsenazo’ yontemiyle 65 1nm dalga boyundadlgiilen degerlerin, standart ¢ozeltilerin 651nm
verdigi 151k boyu degerleriyle kiyaslanarak interpolasyon yontemiyle hesaplanmis ve

giderim ytizdeleri bulunmustur (Cizelge 6.2).

Sudaki yiiksek konsantrasyon uranyumun (100mg/L’nin iizeri) tek tilir anaerobik bakterilerle
yapilan farkli ¢aligmalarda da %80 Uzeri giderim 3 — 16 giin i¢inde elde edilmistir [106],
[102], [126], [127], [128]. Pantoea, Pseudomonas ve Entorobacter saf anaerobik bakteri
tirleriyle U(VI) baslangic 400mg/L’nin %88’ pH 5-6’da 24 saatte giderilmistir [129].
Martins ve arkadaslari uranyumun giderimi igin asidik (pH 4) ve nétr (pH 7) pH degerlerini
denediklerinde pH 7’de daha yiiksek giderim elde etmislerdir [80].

Cizelge 6.2. U.D.K.M. ile ikinci Set: Uranyumun Degisimi, mg/L, % (Deneyler dorder kere
tekrarlandig1 igin sonuglarin ortalama degerleri ve standart sapmalari Verilmistir)

100+ 0 10,01 + 5,02 84,42 +5,28
100+ 0 12,15+ 7,41 86,94 + 7,97
100+0 7,22 +3,13 92,24 + 3,37
100+0 10,84 + 3,37 88,35+ 7,59
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Sekil 6.9. U.D.K.M. ile Uranyum Giderim Kesikli reaktér Deneylerinde U(VI) Konsantrasyonunun Degisimi ve Giderim Yuzdesi, %
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6.1.3.3. Redoks Potansiyelin Etkisi

Sudaki uranyumun U.D.K.M. ile gideriminde Redoks Potansiyelin etkisinin 6nemini
gorebilmek icin Box-Behenken programiyla hesaplanan ANOVA sonuglarina bakilabilir.
Modelin F-value degeri 8,41 olmasi bu modelin Onemliligini gostermektedir.
P-degerlerinin 0,0500’den daha kii¢iik olmas1 parametrenin (siire, ORP) etkisinin 6nemini
gostermektedir. Burada asagidaki parametreler onemlidir: A, AB, AC, A?, ABC, AB?, B2C.

Yani, Redoks potansiyel sire ile beraber 6nemlidir (Cizelge 6.3).

Cizelge 6.3. ANOVA Statistik Analiz Sonuglar1 (Uranyum Giderim Y(zdesi)

Source Sum of Squares | df | Mean Square | F-value p-value
Model 2413,02 26 92,81 8,41 <0.0001 | significant
A-Sire 711,63 1 711,63 64,49 <0.0001
B-Redoks 2,39 1 2,39 0,2165 0,6465
Potansiyerli
C-Ornek 80,13 3 26,71 2,42 0,0946
A2 460,60 1 460,60 41,74 <0.0001
ABC 512,04 3 170,68 15,47 <0.0001
Residual 231,73 21 11,03
Cor Total 2644,76 47

En ylksek uranyumun giderimi negatif redoks potansiyelinde olan 6rneklerde gerceklesti:
-50mV ve -100mV ORP degerlerinde uranyum konsantrasyonu 100mg/L’den 3,799mg/L ve
3,657mg/L konsantrasyonlarina kadar azalmistir. Boylece uranyum gideriminde negatif
ORP degerlerinde (-50mV ve -100mV) pozitif ORP degerlerine (50mV ve 100mV) nazaran
daha iyi sonug vermistir. Pozitif redoks potansiyeldeki 6rneklerde uranyum giderimi %78 —
%95,6 arasinda iken negatif redoks potansiyeldeki drneklerde %81 ile %96,3 arasinda sonug
elde edilmistir (Cizelge 6.2). Sekil 6.9’da goriildiigii gibi zamana kars1 uranyumun yutzde
gideriminde -100Mv ORP degerinde en yiiksek ve 100mV ORP degerinde en diisiik giderim
elde edilmistir (Sekil 6.9). Uranyumun gideriminin redoks potansiyele bagli olmasi
mikroorganizmalar ile uranyumun arasinda elektron aligverisi oldugunun kanitidir. Buradan,
giderilen uranyumun bir kisminin suda iyi ¢ézlinen uranyum (VI)’nin suda ¢6ziinmeyen

uranyum (IV) haline indirgenerek ¢oktiriildiigii sonucuna varilabilir.

Buna benzer sonuglar baska calismalarda da elde edilmistir. Ornegin, Abdelouas arkadaslar

sudaki uranyumu -100mV ve -300mV ORP degerlerinde gidermeyi denemislerdir. Sonugta

-100mV ORP degerinde %73 giderim elde edilmisken, ORP -300mV’a diisiirtildiiglinde

giderim %100 olmustur [130]. Gargarello ve arkadaslarinin Acidithiobacillus thiooxidans
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anaerobik bakterileriyle yaptiklari uranyum giderim ¢alismalarinda ise, uranyumun
giderilmesiyle beraber ORP degerini siirekli dismistir [131]. Yani U(VI)’nin

indirgenmesinde redoks reaksiyonlari gerceklesmistir.

6.1.4. Uglincii Set: Ultra Safsu Ortaminda Uranyumun U.D.K.M. ile Giderilmesi
U.D.K.M. ile Ugiincu set deneylerde uranyumun konsantrasyonunun ve giderim ytzdesinin

degisimi Cizelge 6.4°de gosterildigi gibidir. Giderim 7 giin iginde gergeklesmistir.

Cizelge 6.4. Ultra Safsu Ortaminda Uranyumun U.D.K.M. ile Gideriminde Uranyum
Konsantrasyonunun Degisimi, mg/L

114,14 111,66 2,18
70,96 53,95 23,97
52,61 40,96 22,15
71,34 41,64 33,68
50,89 73,63 30,00
59,87 42,29 29,36
56,24 40,38 28,20
55,10 44,01 20,12
42,87 44,39 53,00
57,20 47,64 16,70
73,44 42,87 41,63
58,15 57,96 0,33
50,51 50,32 0,38

Ultra safsuda uranyumun giderim yiizdelerine bakildiginda, 1s1yla 6ldiirtilmiis U.D.K.M.’lar
ile yapilan deneylerde canli U.D.K.M ile yapilanlara nazaran daha diisiik uranyum giderimi
oldugunu gorebiliriz. Canli mikroorganizmalar, 6ldiiriilmiis olanlara nazaran adsorpsiyonun
yan1 sira bioakiimiilasyon ve biyoindirgemeyle de uranyumu giderdigi i¢in daha fazla
uranyum giderilmesine saglamistir. Isiyla 6ldiiriilmiis mikroorganizmalar uranyumu ancak
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adsorpsyonla alabildikleri i¢gin, burada 6l U.D.K.M. ile elde edilen sonuclara bakarak
sudaki uranyumun yaklagik % 22 - 33 adsorpsiyon ile giderildigi sonucuna varilabilir.
Elektron verici olmayan canli U.D.K.M. ile yapilan ve 1siyla dldiriilmiis U.D.K.M. ile
yapilan deneylerin sonuglarinin farklarina bakilarak biyoakiimiilasyonla ne kadar uranyum
giderildigi yaklasik olarak tahmin edilebilir. Ortamda elektron verici olmadig1 i¢in canli
U.D.K.M. uranyumu indirgeyememektedir, dolayisiyla uranyum biyosorpsiyonla
veyabiyoakimulasyonla blnyesine alabilir. Béylece yaklasik olarak elektron verici olmayan
canli UD.KM. ile 1siyla Oldirilmiis U.D.K.M.’dan elde edilen sonuglarin alarak
akimdulasyon ile giderimi farki %5.394 (canli U.D.K.M. giderim yiizdesi — 6li U.D.K.M.)
elde edilir. Yani sudaki uranyumun yaklasik %5’inin biyoakimdilasyonla giderildigi
sonucuna varilabilir. Canli U.D.K.M. + E.V. olan orneklerde diisiik giderim gozlenmesi
uranyumun biyoindirgeme ile giderilmesi i¢in mikroorganizmalarin temel besin ortamina

ihtiya¢ duyulmasindan kaynaklandig: sdylenebilir.

Ray ve arkadaslarinin benzer ¢alismasinda elekton verici (laktat) bulunan ve olmayan canli
anaerobik bakterilerle yapilan deneylerde hemen hemen benzer giderimler elde edilmistir.

Toplam %60 kadar uranyum giderimi elde edilmistir [132].

Ultra safsu ortaminda uranyumun U.D.K.M. ile giderimi en fazla % 35-40 civarinda olmasi,
uranyumun  giderimi  i¢in  mikroorganizmalarin  biyokimyasal  reaksiyonlarin
gergeklesmesinin ¢ok onemli oldugunu gostermektedir. Zira mikroorganizmalarin aktif
biyokimyasal reaksiyonlarinin gergeklestizi BMM ortaminda uranyum gideriminde daha

yiiksek sonuglar elde edilmistir.
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6.1.5. Siilfat Konsantrasyonunun Degisimi
Kesikli reaktor deneylerde stilfat konsantrasyonunun degisim Sekil 6.10’da gosterildigi

gibidir.

0.700
0.650
0.600
0.550
< 0500
ad
€ o450
o
o 0.400 —o—100mV
(7]
0.350 —A—50mV
0.300 o—-50mV
0.250
——--100mV
0.200
3. glin 6. gilin 10. giin Siire

Sekil 6.10. U.D.K.M. ile Sudaki Uranyumun Farkli ORP Degerlerinde Giderim Anaerobik
Kesikli Reaktér Deneylerinde Siilfat Konsantrasyonunun Degisimi (Deneyler Dérder Kere
Tekrarlandig: I¢in Ortalama Degerlerine Gore Standart Sapmalar1 Verilmistir)

Sekilde de gorildigi gibi deney sirasinda Orneklerde siilfat konsantrasyonu zamanla
artmigtir. U.D.K.M. iginde siilfat1 indirgeyerek tiiketen Siilfat Indirgeyen Bakterilerin
(S.1.B.) bulunmadigim soyleyebiliriz. Negatif ORP degerlerinde (-100mV ve -50mV) siilfat
konsantrasyonlarinin daha ¢ok arttig1 da goriilmektedir. Negatif ORP degerlerinde uranyum
gideriminin de daha yiiksek oldugu belirlenmistir.

6.1.6. Uranyum (VI)’mn U.D.K.M. ile indirgenme Hizinin Hesaplanmasi
Uranyum (VI)’nin U.D.K.M. ile indirgenme hiz1 hesaplanmis ve sonuglar1 Cizelge 6.5’te

gosterilmistir.

Reaksiyon hizinin sabitinin yanisra burada, bu sabitin U(VI) konsantrasyonunun degisiminin
logaritmasina karst ve reaksiyonunu sabit enerjisinin degisimine karsi degisimi de
hesaplanmstir. U(VI) indirgenme hizinin sabiti (k, saat™?) ile uranyumun konsantrasyonunun
degisiminin logaritmasi i¢in elde edilen dogrusal regresyon egrileri, uranyum indirgemesinin
dogrusal oldugunu gostermistir. Bu nedenle uranyumun indirgenmesinin hizinin
hesaplanmasinda birinci dereceden kinetik denklemler kullanilabilecegi goriilmiistiir (Sekil

6.11). Bu da uranyumun indirgeme reaksiyonunun sadece bir parametreye bagli oldugunun
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gostergesidir. Bunun da uranyum konsantrasyonu oldugu, bakteri konsantrasyonuna bagli

olmadigi belirlenmistir.

U(VI)’un indirgenmesinin hiz sabitinin U(VI) konsantrasyonuna gore degigsmesi, uranyum
konsantrasyonunun U(VI)’nin U.D.K.M. ile indirgenmesinin reaksiyon kinetigini kontrol
ettigini gostermektedir. Sekil 6.12b’den de goriildiigii gibi, uranyumun indirgenme hizi
genellikle U(VI) konsantrasyonunun artmasiyla artmaktadir (Sekil 6.12, b). Benzer sonug

Roden ve arkadaslarinin yaptiklar1 ¢alismada da elde edilmistir [133].

Buradan gordiiglimiiz gibi -100mV ORP olan reaktorlerde uranyumun indirgenme hizinin
sabiti tim ORP degerlerinde (100mV, 50mV, -50mV ve -100mV) uranyumun indirgenme
hiz uranyum konsantrasyonu arttikca siirekli artmaktadir. Giderim hiz1 hiz sabitiyle dogru
orantili oldugu i¢in hiz1 da uarnyum konsantrasyonu arttik¢a artryor demektir. Negatif ORP
degerinde (-100mV) giderim hiz sabiti daha ¢ok artmaktadir. Clnk( negatif redoks
potansiyellerde mikroorganizmalar elektron transferi ig¢in 6zel enzimler salgiladiklar: igin
uranyumun indirgenmesi icin daha elverisli kosullar olup, uranyum ¢ogunlukla suda
¢cozinen U(VI) halinden suda c¢o6zinmeyen U(IV) haline indirgenerek c¢okerek
uzaklastirilmaktadir. Uranyum burada ¢ogunlukla indirgenerek ¢okeltildigi i¢in daha fazla
uranyum giderilmektedir. Sonucta negatif redoks potansiyellerde uranyum g¢ogunlukla
coziinmeyen hale (U(IV) indirgenerek giderilmektedir.

Kinetik ve termodinamik hesaplama sonuglari Cizelgede 6.5°te verilmistir. Cizelgeden
gorildigi gibi, uranyumun U.D.K.M. ile indirgenmesi enerji agisindan elverislidir. En
elverigli kosullar -50mV ORP ve pH 7 degerleri bulunmustur. Yani Gibbs enerjisi negatiftir.
Cizelgeden goriildiigii gibi -50mV’da uranyumun indirgenme hiz sabiti k = 0.011saat™’tir.
Bu deger benzer galigmalardan elde edilen sonuglarla kiyaslandiginda; Shewanella igin k =
0,02saat™? [134], Geobacter sulfureducens icin k = 0,16saat™ [135], demir indirgeyen
bakteriler icin k = 0,15saat™ [136] oldugunu hesaplamislardir. Bundan en diisiik uranyum
giderim hiz sabitinin Desulfitobacterium sp. Vietl [137] ve G.lovleyii [138] anaerobik
bakteri trleri i¢in de hesaplandigi goriilmiistiir. Mullen ve arkadaslar1 birinci dereceden
uranyum giderim hiz sabitinin kullanilan bakteri konsantrasyonu azaldik¢a azaldigim
gostermislerdir [134]. Bu yiizden bu ¢alismada diisiik U.D.K.M. konsantrasyonu kullanildigi
icin diisiik uranyum giderim hiz sabiti elde edilmistir. Ancak Senko ve arkadaslari, U(VI)
‘nin ¢ok yavas giderilmesi, yani giderim hiz sabitinin ¢ok diisiik olmasinin daha fazla UO-

cokeltilerinin olusmasina yol actifini ve dolayisiyla indirgenen uranyumun g¢evrenin
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oksitleyici faktorlerine karst daha ¢ok direnigli oldugunu kendi c¢alismalarinda

gostermiglerdir [121].

Uranyumun giderim hizina pH’1n etkisine bakilirsa Dargent ve arkadaslari diisiik pH (asidik)
degerleri kullandiklar1 ¢alismalarinda pH arttikca uranyumun giderim hiz sabitinin de
arttigin1 belirtmektedirler [139]. Burada da U.D.K.M. ile asidik ortamdan nort pH’a kadar

uranyumun giderim hiz sabitinin siirekli arttigi goriilmiistiir.

° 0.0109 -
......... 0.0104 -
I y =-0.009x - 0.0035 0.0099 -
B R?=0.8927
<t T 0.0094 -
X e
........ 0.0089 -
o .
......... 0.0084 -
""""""" °
T T T T T T = T e
-1.600 -1.550 -1.500 -1.450 -1.400 -1.350 -1.300 -1.250 -1.200
logU(VI)

Sekil 6.11. Farkli ORP Degerlerinde Uranyum Giderim Kesikli Reaktorlerinde U(VI)
Indirgeme Hiz Sabitinin k, U(VI) Konsantrasyonunun Logaritmasina Kars1 Degisimi.

Cizelge 6.5. Uranyumun U.D.K.M. ile indirgenmesinin Kinetik ve Termodinamik
Hesaplama Sonuglari

ORP, mV/pH 100mV/pH3 50mV/pH5 -50mV/pH7 -100mV/pH9

Co, mg/L 100+0 100 £0 100 £0 100 £0

Ce, mg/L 10.01 % 5.02 12.15+7.41 7.22+3.13 10.84 £ 3.37
kg‘:;f[",f”aln)' 0.0081+0.0018 | 0.0088+0.0029 | 0.01095+0.0018 | 0.0093 +0.0033
) 0.0075 0.0087 0.0111 0.009
saat™-1
Q, kJ 0.03876 0.01129 0.00029 0.00508
AG, kJ/mol -8761.796733 -11815.97472 -20846.38592 -13795.55071
En. V 0.1861+0.0057 | 0.1839+0.00917 | 0.1772+0.0056 | 0.1824 0.0100

68



a) 0.00 I T T T T T
50 100 150 200 250_ .. 3(})0
. Siire, saat
-0.50 4. ..
i, .. y=-0.0111x-0.293
-------- ... R2=0.8959
-1.00 - ' .
_ ..2"'-:.';-:.“
S 4 50 - o \""*'f-;,-..-.._y = -0.0087x - 0.5059
3 5., R2 = 0.7026
- [ J "’.-_.‘:B.. .
< ® T, y =-0.0075x - 0.6648
telt, 2 _
-2.00 J y =-0.009x - 0.5333 RI=055 e
R?=0.7162 e, °
..... °
® N
-2.50
Y
-3.00
100mV In(U/Uo) e 50mVIn(U/Uo)
-50mV In(U/Uo) e -100mV In(U/Uo)
0.0230
b) °
=0,0009x + 0,0043 .
0.0210 y °
0.0190
y = 0,0007x + 0,0076 o _.--¥'=0,0006x + 0,0072
o o
0.0170 1 e »
L T e
iy +0.6009x + 0,0121
< B UUPPPTTTT LA y': 3 x+0,
< 0.0150 - e JRECIRIE
i ........ c:...-:'-' -----
0.0130 .
0.0110 - °
°
0.0090 °
°
0.0070 ; . . .
5.00 10.00 15.00 20.00 25.00 30.00

e 100mV k(h-1)

® -50mV k(h-1)

U(vIl), mg/L

e 50mV k(h-1)

e -100mV k(h-1)

Sekil 6.12. Farkli ORP Degerlerinde Uranyumun U.D.K.M. ile Giderim Kesikli
Reaktorlerinde: a) deneysel hiz sabitinin bulunmasi i¢in In(U/U0)’ nin zamana kars1 grafigi,
b) Uranyumun indirgeme Hiz Sabitinin k, U(VI) Konsantrasyonuna Karsi Degisimi.
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Uranyumun indirgenme yar1 reaksiyonunun hiz sabitleri, hesaplanan potansiyeliyle lineer
korelasyon gostermektedir (Sekil 6.13). Sekilden goriildiigi gibi, U (VI) indirgenme orani
redoks potansiyelinin artmasi ile azalmaktadir. Bu da, uranyum indirgeme oraninin redoks
potansiyeline bagli oldugunu gosterir ve indirgeme kosullarinda iken negatif (diisiik) redoks
potansiyelinde uranyum giderimi arttikga ORP azalmasi ile giderilir. Bu sonuclar deneylerde

elde edilen laboratuvar sonuglartyla eslesmektedir.
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Sekil 6.13. Farkli ORP Degerlerinde Uranyumun U.D.K.M. ile Giderim Kesikli
Reaktérlerinde U(VI) Indirgeme Hiz Sabitinin Effektif Redoks Potansiyele Goére Degisimi
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Sekil 6.14. Uranyumun U.D.K.M. ile Indirgenme Hiz Sabitinin Hesaplanan ve Deneysel
Degerleri Arasindaki Baglanti

Uranyumun U.D.K.M. ile indirgenme hiz sabitibinin hesaplanan ve deneysel degerlerinin
birbirine yiiksek uyum sagladiklar1 Sekil 6.13’de goriilmektedir (R?=0.9895).

6.1.7. Termodinamik Hesaplamalar
Uranyumun indirgenmesi igin eletron verici olarak glikoz kullanildig1 i¢in termodinamik

hesaplamada asagidaki gibi reaksiyon esitligi kullanilmigtir:

UO2%" + CeH1206(s+ 2H20 — CH3(CH2)2COO™ + 2HCO3 + UOy(s) +2Hz(q) + 5H* [6.1]
Sekil 6.15a’da goriildiigii gibi uranyumun gliikoz ile indirgeme reaksiyonunun Gibbs
Serbest Enerjileri 100mg/L uranyum konsantrasyonu icin baglangicta pozitiftir. Yani
uranyum U(VI)’nin gliikoz ile indirgenmesi normal sartlarda enerji agidan elverisli degildir.
Dolayisiyla bu reaksiyon dis etken olmadan kendi kendine gergeklesemez. Boylece
uranyumun glilkoz ile indirgenmesi i¢in mikroorganizmalarin enzimlerine gerek
duyulmaktadir. Reaksiyonun Serbest Enerjisinin hesaplama sonuglar1 Cizelge 6.5’de
gosterilmektedir (Cizelge 6.6, Sekil 6.15).

Denklem [6.1]de goriildiigii gibi, reaksiyona katilan ve reaksiyon sonucu olusan bilesiklerin

mol degerleri asagidaki gibidir:

{U02*"} = 7{CeH1206()} = %U{HCO 3 }=n{(CH3)(CH2)2COO0-} = %U{H 3} [6.2]
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Dolayisiyla kimyasal reaksiyon sabiti asagidaki esitlikle bulunur:

_ {CH32(CH:)COO HHCOs ¥{H'¥ _ (-2 (-5’
{Uo-*} 7

6.3
o [6.3]

=12500-7"

Kimyasal bilesiklerin Serbest Gibbs enerjileri de asagidaki gibidir [140], [141]:

AGr°(CsH1206(s))= -917,22kJ/mol,

AG (UO22*)= —952.551kJ/mol,

AG:° ( (CHs)(CH2).CO0" )= -376,69kJ/mol,
AG® ( HCOy)= -586,85kJ/mol,

AGy°® (UO2))= -1031.833kJ/mol,

AG:° (Hzg)=0

AGro ( H+) =0

Reaksiyonun toplam serbest enerjisi ise asagidaki gibi hesaplandi: |AG” = AG"+RTInQ

AG," = ((-369,42kJ I mol)+ (-586,85kJ /mol) + (-1031,833kJ / mol)) -
—((-952,551kJ /mol) +(-517,81kJ / mol)) =
=(-1988,103kJ/mol) - (-1470,361kJ/ mol) = -=517,742kJ/ mol
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Sekil 6.15. a) Serbest Enerjinin Degismesi, b)Uranyumun U.D.K.M. ile Indirgenme
Reaksiyon Hiz Sabitinin Serbest Enerjiye Gore Degisimi
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6.1.8. VisualMINTEQ Program ile Hesaplamalar

Uranyuma dayanikli karigik mikroorganizmalar (U.D.K.M.) olmadan suda sadece ‘Basal
mineral media (BMM)’ besin ortaminin kimyasallar1 ve 100mg/L uranyum (VI) var iken bu
kimyasallarin yada ¢ozeltinin pH degerlerinin degisiminin etkisiyle ¢ozeltideki uranyum
VI'nin uranyum IV’e indirgenip indirgenmedigini belirlemek igin VisualMINTEQ
bilgisayar programi kullanilabilir. Burada pH degerini ve sicakligini ayarladiktan sonra
BMM besi ortaminin kimyasallarinin konsantrasyonlar1 girilmektedir ve uranyum VI
konsantrasyonu da 100mg/L olarak girilmektedir. Daha sonra program calistirinca girilen
kimyasallar verilerine gore program hesaplamalar yaparak g¢ozeltideki olasi bilesikler
listesini vermektedir. Sonugta uranyumun bu ¢ozeltide asagidaki gibi bilesenleri oldugu
sonucu elde edilmistir: (UO2)2(0H)2*2, (UO2)20H™3, (UO2)3(0H)4™2, (UO2)3(OH)%,
(UO)3(OH)", (UO2)4(OH)™, UO2(OH)2(aq), UO2(OH)*, UO2(OH)4?, UO2Br+, UO.CI*,
UO:Clz(aq), UO2H2PO4*2, UO20H", UO,PO*, UO2S04(aq), Zn(NHs)s™?, Cozeltide mevcut
olan kimyasallarin varliginda ve farkli pH degerlerinde (pH 4, 7 ve 10) ¢cozetideki uranyum
bilesikleri suda ¢6ziinmiis uranyum VI bilesikleri seklindedir. Yani ¢oziinmeyen uranyum
IV veya ¢okelti halindeki uranyum bilesikleri mevcut degildir. Bu da suda U.D.K.M. olmasa
ve sadece BMM besi ortamiyla uranyum bulunsa ve pH degerleri degistirilse, uranyumun
cokeltilerek giderilmedigini gostermistir. Bu yiizden uranyumun sudan aritilmasi igin

ortamda mutlaka U.D.K.M. olmasi gerekmektedir.

6.2. S.I.B.ile Anaerobik Deneylerin Sonuc ve Tartismalari

S.I.B., uranyumun biyoteknolojik olarak aritilmast ile ilgili yapilan arastirmada en yogun
ilgiye sahip olan mikroorganizmalardir. Son yillarda, siilfat indirgeyen bakterilerin (S.1.B.),
suda iyi ¢oziiniir U(VI)'y1 enzimatik olarak inort ve yiiksek derecede ¢6ziinmeyen uraninite
(U (IV)) doniistiirebildiginin kesfedilmesiyle uranyum ile kontamine olmus yeralt1 sularinin
in-situ olarak biyoremidasyonuna olan ilgiyi de arttirmistir [142], [143], [144]. Suda iyi
¢ozlnen heksavalen uranyum (U (V1)), co6ziinmeyen tetravalen uranyuma (U (IV))’a nazaran
gevrede hizli yayilmasinin yanisira toksisitesi de daha yiiksektir [145]. Demir indirgeyen
anaerobik bakteriler de U (VI)'y1 enzimatik olarak indirgenmesinde sik kullanilmaktadir.
Ancak, demir hidroksitler bir elektron alic1 olarak uranil ile rekabette tistiinliik gosterdigi
icin uranyumun biyolojik olarak indirgenmesini inhibe etmektedir [146]. S.I.B.’lerde ise
tersine uranyumun indirgenmesi siilfatin (SO4%) indirgenmesine nazaran 4 kat daha fazla
enerji sagladigi i¢in, elekron alic1 olarak sulfata gore daha iistiindiir. Bundan dolayi sulfatin

4000mg/L kadar yiiksek konsantrasyonlari bile uranyumun S.I.B.’lerle indirgenmesine
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olumsuz etki etmemektedir [147]. Bir taraftan da sulfatin S.1.B.’lerle indirgenmesi sonucu
olusan hidrojen sulfid gazi (H2S) da U (VD)'y1 U (IV)’e abiotik olarak indirgemektedir,
dolayisiyla demir indirgeyen bakterilere nazaran daha fazla uranyumun indirgenmesine yol
agmaktadir [109], [148], [149].

S.1.B.’ler ile yapilan 6nceki ¢aligmalar genellikle U (VI)’y1 indirgeyen mikroorganizmalarin
belirlenmesi ve uranyumun indirgenme prosesinin mekanizmalar1 lizerine odaklanmislardir
[150], [151], [152], [153], [154]. Uranyumun biyolojik indirgenmesine pH ve ORP gibi
cevresel etkenlerin etkisine dayali arastirmalar sinirli sayidadir ve ayrica bunlarda sadece
asidik ve notr pH degerleri kullanilmistir [155], [156], [157]. Ayrica boyle arastirmalarda
bakterilerin saf kdltirleri [158], [159], [160] ve wuranyumun diisik baslangi¢
konsantrasyonlari kullanilmistir: 1mg/L [161], 20ug/L (4.76mg/L) [162], 20mg/L [155] v.s.
Aksine, sularin in-situ biyoremedasyonu i¢in karisik bakteri kiiltiirleri saf kiiltiirlere gore
avantajlidir, zira blylk hacimlerde sularin  biyolojik  artiminda, c¢evrede
mikroorganizmalarin ¢oklugu nedeniyle kulttriin safligin1 korumak zordur [154]. Karisik
S.1.B. ise kirlenmis cevre kosullarma kolayca uyarlanabilir olmalari, mutasyona ugramaya
ve bagka mikroorganizmalarla kontamine olmaya daha nadir maruz kaldiklar: ve indirgeyici
kosullar olusturmak i¢in karbon kaynaklarini tamamen oksitledikleri gesitli ¢alismalarda
gosterilmistir [163], [164], [165], [166]. Uranyumun cevherinden g¢ikartilmasi igin
genellikle ¢ok gugclu asitler, bazen de giiglii bazlar kullanildig1 i¢in, uranyumla kontamine
olmus sular kimyasal olarak agresif asidik/bazik sartlarda olurlar. Ancak uranyumu aritmak
icin kullanilan mikroorganizmalarin boyle kimyasal agresif sartlardaki davraniglar ile ilgili

arastirmalar daha baslangi¢ asamadadir [147].

Bu c¢alismada yiiksek uranyum konsantrasyonun (100mg/L) giderilmesi icin anaerobik
camurdan laboratuvarda elde edilen S.1.B.’lerin karisik tiirleri farkli pH (4, 7 ve 10) ve ORP
(50mV, 100mV, -50mV, -100mV) degerlerinde denenmistir. Niikleer Santraller ve
radyoaktif atiklarin bulundugu iilkelerde yeralti suyundaki uranyumun konsantrasyonun
200-500ug/L’ye [167], baz1 durumlarda da 700ug/L’ye [23], [ 25] ulastigina dair arastirma
sonuglart mevcuttur. Bunun diginda kati RA’larin nehirlerle yikanmasi yada Niikleer
Santrallerin patlamasi sonucu sularin radyoaktif kirlenmesi gibi olaylarda sudaki uranyumun

konsantrasyonlari ¢ok yiiksek degerlere ulasmaktadir.

Burada S.I.B. ile anaerobik deneylerin yapilmasi i¢in oncelikle S.I.B.’in izolasyonu
gerceklestirilmistir. Bunun icin Ankara Tatlar Atiksu Aritma tesisinden alinan anaerobik
camur &rneginde bulunan S.1.B, Postgate besi ortaminda yetistirilerek ve birkag kez yeni
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besi ortamina aktarilarak izole edilmistir. S.I.B.’lerin ¢ogalmasini belirlemek igin siilfat
(SO42) ve hidrojen silfur (HzS) gazlarmin konsantrasyonlarinin degismesi izlenmistir.
Sudaki uranyumun S.I.B. ile farkli redosk potansiyel (50mV, 100mV, -50mV and -100mV)
ve pH (4; 7; 10) sartlarinda giderim deneyleri anaerobik kesikli ¢aligmalarla yapilmuistir.

6.2.1. Siilfat indirgeyen Bakterilerin izolasyonu

Siilfat Indirgeyen Bakterilerin (S.1.B.) Postgate besin ortaminda pH 7°de ve oda sicakliginda
blylmesi Sekil 6.16’da gosterilmistir. Buradan gorildiigi gibi bakterilerin biiyiimesi 3-4
giinde pike ulasti. S.1.B. bakterilerinin varlig1 ¢ozeltideki sillfatin siilfiiriinii bu bakteriler
tarafindan indirgeyerek hidrojen sulfur (H2S) gazi olusturmasi sonucu bu gaza 6zgiin keskin
kokuyla ve olusan bu gazin demir ile siyah FeS ¢okeltisi olugturmasiyla da belirlenmistir.
Bunun yani sira H2S gazi spektrofotometre yardimiyla analitik kisimda anlatildigi gibi,

S.1.B. ¢ogalmasinin gdstergesi olarak dl¢iilmiistiir (Sekil 6.15).

Sekil 6.16 ve 6.17°de goriildiigii gibi H2S gazinin konsantrasyonu S.1.B.’lerin ¢ogalmasiyla
artmaktadir. Buradan da biiyiiyen bakterilerin Siilfat indirgeyen Bakteriler oldugunu isaret
etmektedir. Bu calismalar pH 7°de ve -50mV redoks potansiyelinde yapilmistir. S.1.B.’ler
redoks reaksiyonlar icin Cytochrome Cz enzimini kullanmaktadirlar. Bu enzim ise en ¢ok
-50mV redoks potansiyelinde aktiftir [168].
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6.2.2. Sudaki Uranyumun S.1.B. ile Giderimi Anaerobik Deneylerinin Sonuclari

Sudaki uranyumun farkli redosk potansiyeli (50mV, 100mV, -50mV and -100mV) ve pH
(4; 7; 10) kosullarinda Siilfat indirgeyen Bakteriler (S.1.B.) ile gideriminin anaerobik kesikli
reaktOrde calismalarda, uranyumun konsantrasyonunun zamanla degisimi ve giderim
yiuzdeleri Cizelge 6.6.’da verilmistir. Sudaki uranyumun S.1.B. gideriminin yiizdelerinin
zamana, Redoks Potansiyellerine gore degisimlerinin li¢ boyutlu yiizeysel grafikleri Box-

Behnken programinin yardimiyla ¢izilmistir (Sekil 6.17).

Cizelge 6.6. Uranyumun S.I.B. ile Giderim Anaerobik Kesikli Reakt6r Deneylerinde
Uranyumun Konsantrasyonunun Degisimi (Mmg/L ve %)

ORP/pH (mcg:?L) (m(;;L) Giderig/o\)([]zdesi
100mV/ pH 3 100+ 0 1.06 + 0.56 98.94 + 0.57
50mV /pH 5 100+ 0 194+1.17 98.06 +1.17
-50mV/pH 7 100+ 0 162+1.11 08.3 £ 1.12

-100mV/ pH 10 100+ 0 1.46 +£1.85 98.54 +1.84

Tum reaktorlerde uranyumun buyik 6lctide giderimi 9-10 giin icerisinde gerceklesmistir.
S.I.B. ile uranyumun giderilmesi igin yapilan kesikli ¢alismalarda yiiksek uranyum baslangig
konsantrasyonlarinda giderimin ¢esitli kosullara (pH, ORP, inhibe edici faktorlerin olup
olmayis1) bagl olarak 3 ila 10 giin arasinda ger¢eklesmistir [147]. Ancak, 1mg/L’nin altinda
baglangi¢ uranyum konsantrasyonlart ile yapilan ¢alismalarda giderim 24saat iginde elde
edilmistir [158], [157]. Yuksek uranyum giderim ylizdesi hem pozitif hem de negatif redoks
potansiyellerinde elde edilmistir. Giderim ylizdesi %95.36 ila %99.9 arasinda degismistir.
En yuksek giderim yine de negatif (-50mV ve -100mV) redoks potansiyellerinde
gergeklesmis olup uranyum 100mg/L baslangi¢ konsantrasyonundan 0.777mg/L (-50mV
icin) ve 0.115mg/L’a (-100mV i¢in) dismiistiir. Boylece uranyumun en yiiksek giderimi
beklendigi gibi -50 ve -100mV ORP degerlerinde gergeklesmistir (Sekil 6.18). Daha dnce
yapilan arasgtirmada da benzer sonuclar elde edilmistir [147], [169]. Bu c¢alismalarda
S.1.B.’lerin indirgeyici kosullarda (ORP<-100) ¢ok aktif olduklari belirtilmektedir. S.I.B.’ler
Cytochrome Cz enzimleri -50mV ila -100mV redoks potansiyelleri arasinda en yiiksek
aktiviteye sahiptir. Negatif ORP degerlerinde en yliksek giderimin elde edilmesi boylece
U(VD)’nin U(IV)’e Cytochrome Csz enziminin yardimiyla indirgenerek ¢okeltilmesi ile

oldugunun géstergesidir. Bunun disinda siilfatin S.1.B. ile indirgenmesi sonucu ortaya ¢ikan
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hirdojen sulfir (H2S) gazit da U(VI)’y1 U(IV)’e indirgemektedir. Pozitif redoks
potansiyellerde de yiiksek giderimin olmasi bdylece agiklanabilir. Uygulanan tim ORP
degerlerinin her biri igin (10mV, 50mV, -50mV, -100mV) deneyler 4’er kere tekrarlanmistir.

S.IB. %90 uranyum giderimi diisiik baslangi¢ uranyum konsantrasyonuyla yapilan
calismalarda da elde edilmistir. Ornegin, Moon ve arkadaslarinin ¢alismalarinda uranyum

baslangi¢ konsantrasyonu 20uM (4.76mg/L)’den 2uM (0,476mg/L)’ye diismiistiir [162].
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6.2.3. Siilfat Konsantrasyonunun Degisimi

Sudaki uranyumun S.I.B. ile anaerobik kesikli ¢alismalarda gideriminde olcilen silfat
konsantarsyonunun degisimi Sekil 6.20°da gosterilmistir. Sekilde goriildiigii gibi siilfat
konsantrasyonu zamanla azalmistir. Buda S.I1.B.’lerin deney sirasinca siilfat1 (S*) surekli
sulfire (S?) indirgedigini gostermektedir. Yani reaktorlerde S.I.B.’ler oldugunu
gostermektedir (Sekil 6.19).

Buna benzer sonuclar Zhang ve arkadaslarin yaptiklar1 ¢calismada elde edilmistir. Burada
karisik S.I.B. ile uranyumun giderimi sonucu SO4> konsantrasyonu yaklasik 15-20 giin
icinde 1mM’dan OmM’a kadar diismistiir [170], [171].
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Sekil 6.20. Uranyumun S.I.B. ile Giderim Deneylerinde Silfat Konsantrasyonunun
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6.2.4. Uranyum (VI)’nin S.I.B. ile indirgenme Hizinin Hesaplanmasi
Uranyum (VI)’nin S.I.B. ile indirgenme hizinin sabitinin, Serbes Gibbs enerjisinin ve

potansiyelinin degisiminin hesaplama sonuglar1 Cizelge 6.7’de gosterilmistir.
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Cizelge 6.7. U(VI)y'nin S.I.B. ile Indirgenmesinin Kinetik ve Termodinamik Hesaplama
Sonuglari

100+ 0 100+ 0 100+ 0 100+0
1.06 + 0.56 1.94+1.17 1.62+1.11 1.46 +1.85
0.0168 + 0.0019 0.0144 +£0.0025 0.0154 +0.0024  0.0159 + 0.0055
0.01896 0.01643 0.01718 0.01762
5.36-10° 1.12.10* 4.54.10° 2.70-10°
-305.70 -230.39 -252.81 -265.66

0.1526 + 0.0059 0.1604 +0.0077 0.1581 +0.0074 0.1567 +0.0169

U(VD)’nin indirgenme hizinin sabiti olan k ile U(VI) konsantrasyonunun degisiminin
logaritmas1 i¢in elde edilen dogrusal regresyon egrileri, uranyumun indirgenmesinin
dogrusal oldugunu gostermistir. Bu nedenle uranyumun indirgenme  hizinin
hesaplanmasinda birinci dereceden kinetik denklemler kullanilabilir (Sekil 6.21a). Bu da
uranyumun indirgenme reaksiyonunun sadece bir parametreye bagli oldugunun
gostergesidir. Burada uranyumun konsantrasyonu degisken parametredir. Bakteri
konsantrasyonu ise sabit oldugu i¢in (bakterilerin ¢ogalma hiz1 azalma hizina esit oldugu
varsayimi ile hesaba katilmamaktadir. BOylece, uranyumun indirgenme hiz sabitinin
hesaplanmasinda sadece uranyumun konsantrasyonunun degisimi dikkate alinir ve

bakterilerin konsantrasyonlari ise hesaplamada gerekmemektedir.

Uranyumun farkli ORP/pH degerlerinde gideriminin hiz sabitleri Cizelge 6.7’ de goriildiigi
gibi k =0.0144 - 0.0168mgu(v1)/100mgs.is.-saat veya k = 1,44 —1,68mg u(v/1mg s.is.-saat
civarinda olup pH arttik¢a artmaktadir. Uranyumun S.I.B. ile giderim ¢alismalarinda, karisik
S.I.B. icin k = 0,099 mg uilmg s.is.-saat [172], Desulfovibrio desulfuricans saf bakteri
tird icin k = 4,28mg uvilmg sip.-saat [173] olarak hesaplanmistir. Goriildigi gibi
S.I.B.’lerin karisik yada saf tiir olmalarma yada in-situ veya laboratuvar sartlarma
kullanilmasina bagli olarak giderim hiz sabiti degismektedir. Karigik tiirler i¢in hiz sabiti

daha diisiik olmaktadir.

U(VD)’un indirgenmesinin hiz sabitinin U(VI) konsantrasyonuna gore degismesi, uranyum

konsantrasyonunun (U(VI)’nm), S.I.B. ile indirgenmesinin kinetigini kontrol ettigini

gostermektedir. Sekil 6.21b’da da goriildiigii gibi, uranyumun indirgenme hizi negatif

redoks potansiyellerde (-100mV ve -50mV), U(VI) konsantrasyonun artmasiyla strekli
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artmaktadir ve -100mV’da en ¢ok artis gézlenmektedir. 50mV’da herhangi bir degisiklik
g6zlenmemekle birlikte 100mV’da uranyum konsantrasyonu arttik¢a hiz sabitinin, giderim
hizinin da azaldigin1 gorebiliriz (Sekil 6.21b). Bu durum asagidaki sekilde agiklanabilir;
negatif Redoks Potansiyel degerlerinde S.I.B. uranyumu salgiladiklar1 enzimlerle siirekli
indirgeyerek c¢okelmesine neden olduklar1 diisiiniilmektedir. Dolayisiyla uranyum
konsantrasyonu arttikca giderim de artmaktadir. Pozitif Redoks Potansiyellerde ise
indirgeme sart1 saglanmadigi i¢in uranyumun indirgenerek giderilmesi ger¢eklesmemistir.
Biyosorpsyon/biyoakiimilasyonla ger¢eklesmesi durumunda ise bakteri konsantrasyonu
sabit oldugu icin adsorpsiyonu saglayan aktif kisimlarin dolmasi ile uranyumun artmasi

giderim hizinin azalmasina yol agmaktadir.

pH sadece biyosorpsiyon hizini degil, ayn1 zamanda ¢okelme yapisini da etkilemektedir.
Hiicre ve uranyumun arasinda gergeklesen etkilesimde fosfat ve amonyum iyonlari salinarak
cokelme gerceklesmektedir. Asidik kosullarda uranyumun biyosorpsiyonu zayif olurken,

H3O™ ile uranil iyonlar1 arasinda sorpsiyon siteler i¢in yaris gerceklesir.

Uranyum iyonlar1 genelde asidik yada yiiksek alkali ortamda bulunmaktadir.
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Sekil 6.21. Uranyumun S.I.B. ile Indirgenme Anaerobik Kesikli Reaktér Deneylerinde
Farkli ORP Degerlerinde Uranyumun Indirgenme Hiz Sabitinin: a) Uranyumun
Konsantrasyonunun Logaritmasina, b) Uranyum Konsantrasyonuna Goére Degisimi
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Sekil 6.22. Uranyumun S.1.B. ile Indirgenmesinin Potansiyele Kars1 Degisimi

Sekil 6.22'den goriildiigii gibi, U (VI) indirgenme orani redoks potansiyelinin artmasi ile

azalmaktadir. Bu, uranyumun indirgenme oraninin redoks potansiyeline bagli oldugunu

gostermektedir. Redoks potansiyeli arttikga uranyumun giderim hizi azalmaktadir.

Indirgenme kosullarinda iken negatif (diisiik) redoks potansiyelinde uranyumun giderim

oraninin en yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu sonuclar daha dnceki deneylerde elde edilen

sonuglar ile benzerdir (Sekil 6.20).
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Sekil 6.23. Farkli ORP Degerlerinde Uranyumun S.1.B. ile Giderim Kesikli Reaktdrlerinde
U(VI) indirgeme Hiz Sabitinin k: a) Deneysel Degerinin Bulunmasi
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6.2.5. Termodinamik Hesaplamalar
S.I.B. ile Anaerobik uranyum giderim calismalarinda laktatin elektron vericisi olarak
kullanilmas: durumunda yapilan termpdinamik hesaplamalarda asagidaki gibi reaksiyon

esitligi kullanilmigtir:
UO2?* + CH3CH(OH)COO™ + 2H,0 — CH3COO™ + HCO3 + UO2) + 5H*  [6.4]

Sekil 6.23a’dan goriildiigii gibi uranyumun laktat ile indirgeme reaksiyonunun Gibbs
Serbest Enerjileri, 100mg/L uranyum konsantrasyonu i¢in, yani baglangicta pozitiftir. Yani
uranyum U(VI)’nin laktat ile indirgenmesi normal sartlarda enerji agidan elverisli degildir.
Dolayisiyla bu reaksiyon dis etken olmadan kendi kendine gergeklesemez. Boylece
uranyumun laktat ile indirgenebilmesi i¢in mikroorganizmalarin enzimlerine gerek

duyulmaktadir (Sekil 6.24, a).

Reaksiyona katilan ve reaksiyon sonucu olusan bilesiklerin mol degerlerine gore esitlik
asagidaki gibi yazilir:
{U02""} = 7{CH3COO } = p{HCO3 } = 7 {CHsCH (OH)COO } = 7{H '} =5-7{U0:" }[6 5]

Dolayisiyla kimyasal reaksiyon sabiti asagidaki esitlikle bulunur:

_ {CH:COO HHCO: HH'Y¥  n-n-(-5)° [6.6]

_ = =(17-5)°
{UO* HCH«CH(OH)COO '} 7

0)]

Kimyasal bilesiklerin Serbest Gibbs enerjileri de asagidaki gibidir [140], [141]:

0

AG (UO2?*)=-952.551kJ/mol,

AG” (CH3CH(OH)COO0")= -517,81kJ/mol,
AG” (CH3CO0")= -369,42kJ/mol,

AG,’ ( HCO3)= -586,85kJ/mol,

AG’ ( UOz()= —1031.833kJ/mol,

AG’ (H")=0

AG." = ((-369,42kJ / mol)+ (—586,85kJ /mol) + (—1031,833kJ / mol)) —
—((—=952,551kJ /mol) + (-517.,81kJ /mol)) =
=(—1988,103kJ/mol) - (-1470,361kJ/ mol) = -517,742kJ/ mol

Reaksiyonun toplam serbest enerjisi ise asagidaki esitlik kullanilarak hesaplanmustir.

AGr=AG"+RTInQ
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Sekil 6.24. Farkli ORP Degerlerinde S.I.B. ile U(VI) Indirgeme Kesikli Reaktor
Deneylerinde Reaksiyon Serbest Enerjisinin: a) Zamana, b) Reaksiyon Hizinin Sabitine
Gore Degisimi
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6.2.6. VisualMINTEQ Program ile Hesaplamalar

Siilfat Indirgeyen Bakterilerin bulunmadig1 ortamda, sudaki ‘Postgate’ besin ortaminin ve
uranyumun U(VI) pH degerlerinin degisiminin etkisiyle, ¢ozeltideki uranyum VI’nin
uranyum IV’e indirgenip indirgenmedigini arastirmak icin VisualMINTEQ bilgisayar
programi kullanilmistir. Burada pH degeri ve sicakligi ayarladiktan sonra ‘Postgate’ besi
ortaminin kimyasallarinin konsantrasyonlar1 girilmis ve uranyum VI konsantrasyonu da
100mg/L olarak alinmistir. Daha sonra programi ¢alistirinca girilen kimyasallar verilerine
gore program ¢ozeltideki olas1 bilesikler listesini vermektedir. Farkli pH degerlerinde (pH
4, 7 ve 10) ¢ozetideki uranyum bilesikleri suda ¢oOziinmiis uranyum VI bilesikleri
seklindedir. Yani ¢oziinmeyen uranyum IV veya ¢okelti halindeki uranyum bilesikleri
mevcut degildir. Bu da suda S.1.B. bulunmadiginda, sadece ‘Postgate’ besi ortaminda ve pH
degerleri degistirilse dahi uranyum c¢okeltilerek giderilmedigini gostermistir. Bu yuzden

uranyumun sudan aritilmas icin S.1.B. bulunmasi gerekmektedir.

6.3. Scenedesmus sp. Mikrooalgleriyle Deneylerinin Sonug¢ ve Tartismalar:
Burada, sudaki uranyumun canli ve 1siyla dldiiriilmiis Scenedesmus sp. mikroalg turu ile
farkli fiziksel ve kimyasal sartlar altinda (farkli sicaklik, pH, alg ve uranyum

konsantrasyonlarinda) giderimi aerobik ¢alismalardan elde edilen sonuglar verilmektedir.

Sudaki uranyumun mikroalglerle giderimi ile ilgili aragtirmalar sinirli sayida olup bunlarda
kurutulmus/6ldiirilmiis mikroalglerle uranyumun adsorpsyonu arastirilmistir [174]. Bu
calismada ise 2 mikroalg tlrinin canli ve 1siyla 6ldiriilmiis halleri kullanilmistir. Ayrica
farkli dogal sartlarin (sicaklik, pH, uranyum konsantrasyonu, mikroalg konsantrasyonu,
slire) sudaki uranyumun bu mikroorganizma ile giderime bakilmis ve optimal sartlar

belirlenmistir.

Fikoremediyasyon; fotosentezle oksijen treten algler sudaki Kirleticileri kendi biinyesine
adsorbe ederek giderirler. Yetistirilme maliyetinin diisiik olmasi (giines 15181 ve COz) ve ayn1
anda birden fazla teknoloji i¢in (6rnegin, karbon tutulumu, biyoyakit iiretimi ve biyolojik
aritma, metal giderimi) kullanim avantaj1, mikroalglerin birgok ¢evre dostu teknolojiye aday
olmasini saglar. Mikroalgler kendilerinde agir metal toksisitesi ile basa ¢ikabilmek igin
kapsaml1 bir mekanizma (hiicre dis1 ve hiicre i¢i) gelistirmistir. Mikroalglerin, biiylirken agir
metalleri kendi biinyesine alma 6zellikleri ile birlikte cevrede ¢ok yaygin olmalari, atiksu
biyoremediasyonunun pratik uygulamalarinda uygunlugunu ortaya c¢ikarmaktadir.
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Mikroalgler tarafindan agir metal aliminin, toksik agir metallerin atisulardan giderilmesinde
kullanilan yaygin fizikokimyasal proseslerden daha {istiin oldugu onaylanmistir.
Mikroalglerin avantajlari: hizli metal alim kapasitesi, zaman ve enerji tasarrufu, cevre dostu,
kullanici dostu, yil boyunca biiylimesi, kullanim kolayligi, geri dontisiimlii / tekrar
kullanilabilir, diisiik maliyetli, daha hizli biiyime oran1 (daha yiiksek bitkilerle
karsilagtirildiginda), seciciligi, toksik atik olusmasina yol agmamasi, sentez gerektirmemesi,
hem kesikli hem de siirekli sistemlerde faydali uygulanabilen Yyiksek metal
konsantrasyonlari veya nispeten diisiik kirletici seviyeleri igeren sularda kullaniminda, etkin
olduklari i¢in mikroalgelerin (canli ve 6lil) suyun tehlikeli metallerden aritimindaki énemi
hayli buytktur [175]. Nispeten yiiksek metal baglama kapasiteleri, negatif yiiklii fonksiyonel
gruplar igeren hiicre duvarlari bulunan kompozisyonundan kaynaklanmaktadir. Sonug
olarak, mikroalgal hiicreleri, diisiik konsantrasyonlardaki toksik metal Kkirleticilerin
gideriminde 6zellikle etkilidir [176]. Atiksulardan uranyum gideriminde alglerin kullanimi
(aerobik aritim) anaerobik bakterilerle kiyaslandiginda, aritim sonucunda keskin kokuya
neden olan gazlar ve ¢okelti olusmamaktadir [177]. Algler, anaerobik bakteriler gibi negatif
potansiyel olusturarak uranyumu indirgeyemedikleri i¢in giderimin daha az olacagi beklenir.
Ancak agir metal giderim deneylerinde %70-90 oraninda giderim sonuglar elde edilmistir
[178]. Alglerin sudan agir metalleri giderim orani, alg tiirlerine gore degisiklik
gostermektedir. Bu ¢alismada uranyumun giderimi i¢in iki ¢esit mikroalg tiirti kullanilmastir:
Scenedesmus sp. ve Chlorella sp.. Scenedesmus sp. son yillarda arastirmacilar tarafindan
sik¢a kullanilan bir mikroalg tiirtidiir. Scenedesmus sp., yiksek adsorpsiyon 6zelliklerinden
dolayi, 1) agir metali (krom (VI), kadmiyum (II) ve bakir (IT) gibi) uzaklagtirmak i¢in farkli
arastirmacilar tarafindan laboratuvar deneylerinde kullanilmistir ve % 25-78 oraninda
giderim elde edilmistir [179], [180], Zhang ve arkadaslari tarafindan Cd(II) giderimi i¢in
yapilan ¢alismada ortamda bulunan Cd (II) 'nin% 93.39'unun Scenedesmus sp. obliquus
AS-6-1’in biinyesine alinmasini saglamislardir [181], 2) atiksudaki azot, fosfor, COD ve
CO2'nin giderilmesinde %96.78 gibi iyi sonuglar vermistir [182], [183], 3) Arsenitin
biyolojik olarak giderimi icin (As [I11]) [184], 4) fungisitler ve herbisit gideriminde de
kullanilmigtir [185]. Bu ¢aligmada Scenedesmus sp. mikroalgleriyle agir toksik ve radyoaktif
metal olan uranyumun uzaklastirilmasi i¢in gergeklestirilen deneyler detayli verilmistir.
Ayrica, baslangi¢ uranyum konsantrasyonu, biyokiitle konsantrasyonu, baslangic pH's1 ve
sicaklik gibi biyosorpsiyon kapasitesini etkileyen faktorlerin aritma verimine etkisi bu

calismada degerlendirilmistir. Bilindigi gibi son yillarda uranyumun biyoteknolojik aritimi
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icin yapilan c¢alismalarda cogunlukla anaerobik bakteri tilirleri kullanilmistir. Sudaki
uranyumun mikroalgler ile aritimi ile ilgili yapilan ¢alismalar kisitl olup bu caligmalar
genellikle 1siyla oldirilmiis ve kuru alg tiirleriyle yapilmistir. Bu calismada ise;
Scenedesmus sp. ve Chlorella sp. mikroalg tiirlerinin canli olarak dogada in-situ olarak direk
kullanilabilirligini denemek amaciyla, farkli dogal sartlarda sudaki uranyumun giderim
deneyleri yapilmigtir. Yani suyun farkli pH degerlerinde (radyoaktif atik sular uranyumun
cevherinden ayrilmasi igin giiclii asit kullanildigr icin genelde cok asidik olurlar, bazi
durumlarda bazlar kullanilabilir ve bazik olurlar), farkli sicakliklarda (dogal sular
mevsimlere ve bolgelere gore ¢cok soguk -5°C altinda, yada ¢ok sicak 45°C kadar sartlarda
olabilirler), sularin uranyumla kirlenme dereceleri de farkli olmasi beklenebilir. Birinci set
deneylerde Scenedesmus sp. mikroalglerinin canli ve 1siyla 6ldirilmis turleriyle sudaki
uranyumun giderimi i¢in laboratuvarda yapilan aerobik kesikli deneylerde farkli mikroalg
konsantrasyonu, 4 farkli pH degeri (3, 5, 7 ve 9), 3 farkli sicaklik (5°C, 25°% ve 45°C), 2
saatlik kontak stresi kullanilmistir. Bu deneylerin yapilirken farkli dogal fiziksel ve
kimyasal sartlarin sudaki uranyumun giderime etkisinin belirlenmesi ve ne kadar kisa siirede
arittmin  gergekleseceginin tespit edilmesi amaglanmistir. Uranyumun, biyoindirgeme,
biyosorpsyon ve biyoakumiilasyonu yontemlerini igeren biyoteknolojik aritim yontemleriyle
aritilmasinin bugiine kadar yapilan arastirmalarda ¢ogunlukla cesitli anaerobik ve aerobik
bakteri tiirleri kullanilagelmistir. Algerin kullanilmasina ise ¢ok az ¢calismada yer verilmistir.

Alglerin dogal sularda ¢ok bulunan Scenedesmus sp. tiirleri kullanilmistir.

Farkli fiziksel ve kimyasal sartlar altinda gergeklestirilen deneylerde 41.54mg/L ve
115.94mg/L Scenedesmus sp. mikroalgleri kullanilarak uranyumun degisimi 651nm dalga
boyunda ol¢iilmiistiir. Bu degerlerin standart uranyum konsantrasyonlarindan elde edilen
degerler kullanilarak interpolasyon yontemiyle mg/L cinsine ¢evrilmis ve yizde biriminde
(%) hesaplama sonuglar1 EK-1a ve b ve EK-2a ve b’de ve sadece 60 dakikalik sure icin
degisimi de Cizelge 6.8’de verilmistir (EK-1, a ve b ve 2, a ve b Cizelge 6.8). Cizelgeden
gorildiigi gibi en yliksek giderim 25°C sicakliginda ve pH 7°de gerceklesmistir.

Elde edilen sudaki uranyumun giderim yiizdelerine kullanilan farkl faktorlerin (farkli pH,
sicaklik, uranyum konsantrasyonu, siire, farkli alg konsantrasyonlari) etkileri Box-Behnken

programi kullanilarak grafikleri olusturulmus ve karsilastirilarak analiz edilmistir.
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Cizelge 6.8. Scenedesmus sp. ile Uranyumun Konsantrasyonlarinin Ce (mg/L), Giderim
Yuzdelerinin (%) ve ge (Mmg/g) Degerlerinin Degisimi: a) Sicakliga, b) pH’a Gore

a) SICAKLIGA GORE Degisimi (15mgU/L, pH 7, siire 60dakika)

115.94 mg/L Scenedesmus sp. 41.54 mg/L Scenedesmus sp.
Mikroalgleriyle Mikroalgleriyle

Sicaklik, canli/istyla Co Ce % Qe Co Ce % Qe
oldiiriilmiis (mg/L) | (mg/L) (mg/g) | (mg/L) | (mg/L) (mg/g)

15 0,634 96 353 15 0,352 98 124

5°C, canh 10 0,070 99 239 10 0,493 95 82

5 0,352 93 112 5 0,352 93 40

15 1,514 98 350 15 0,458 97 116

25°C, canh 10 0,141 99 237 10 0,704 93 80

5 0,317 94 113 5 0,599 88 38

15 1,268 92 309 15 2,183 85 118

45°C, canh 10 1,092 89 214 10 1,338 87 75

5 1,514 70 84 5 0,423 92 39

15 1,444 90 306 15 1,585 89 116

5°C, 1styla oldiiriilmiis 10 1,901 81 180 10 0,810 92 72

5 2,183 56 68 5 1,796 64 24

15 1,585 89 323 15 2,289 85 117

25°C, 1s1yla oldiiriilmiis 10 2,535 75 195 10 1,620 84 79

5 0,599 88 106 5 2,254 55 28

15 0,423 97 351 15 0,423 95 126

45°C, 1s1yla oldiiriilmiis 10 0,704 93 224 10 0,704 93 80

5 0,810 84 101 5 0,810 84 36

b) pH'a GORE Degisimi (15mgU/L, 25°C, canh alg, siire 60dakika)

115.94 mg/L Scenedesmus sp. 41.54 mg/L Scenedesmus sp.
Mikroalgleriyle Mikroalgleriyle
P ey | ey | % | mgie) | maty | masy | % | i
15 1,937 87 191 15 7,077 53 113
pH3 10 3,134 69 165 10 2,923 71 61
5 5,000 0 0 15 0,599 88 38
15 1,197 92 344 15 0,704 95 119
pH5 10 1,092 89 214 10 0,704 93 80
5 0,739 85 103 15 3,310 34 15
15 0,282 98 350 15 0,458 97 116
pH 7 10 0,141 99 237 10 0,704 93 80
5 0,317 94 113 15 0,599 88 38
15 2,254 85 240 15 5,035 66 110
pH9 10 3,697 63 152 10 4,648 54 46
5 1,901 62 75 15 1,162 77 33
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6.3.1. Temas Suresinin Etkisi

Temas sdresinin etkisini incelemek i¢in 30, 60, 90 ve 120 dakikalik temas slreleri
kullanilmistir. Farkli pH (3, 5, 7 ve 9), sicaklik (5°C, 25°C ve 45°C), alg konsantrasyonlari
(71.61mg/L ve 282.42mg/L), sure (0, 30, 60, 90 ve 120 dakika), uranyum konsantrasyonu
(5mgU/L, 10mgU/L ve 15mgU/L) ve canli/istyla 6ldiiriilmiis alglerle yapilan bu deneylerde
uranyumun Scenedesmus sp. alglerinin Gzerine biyosorpsiyonunun (ge, mg/g) zamana gore
degisimi EK-3a ve b’de verildigi gibidir (EK-3, a ve b).

Segilen sartlarda (pH 7, 71.61mg/L alg, canli alg, 25°C, uranyum konsantrasyonu 15mg/L)
temas siiresinin etkisine bakilmistir. Sekil 6.25’te goriildiigii gibi, uranyumun Scenedesmus
sp. ile adsorpsiyonu 2 fazdan olusmaktadir: birinci fazda 30 dakikaya kadar siire arttikca
adsorpsiyon da artmaktadir, ikinci fazda ise adsorpsiyon az ¢ok degisiklerle sabit olarak
devam etmektedir. Biyosorpsiyon hizinin yiiksek oldugu ve 30 dakikada tamamlandigi
gorilmistiir (Sekil 6.25).
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Sekil 6.25. Uranyumun Scenedesmus sp. Mikroalgleri ile Gideriminde Temas Sdresinin: a)
Adsorplanmaya, b) Uranyumun Giderim Y izdesine Etkisi
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6.3.2. Uranyumun Baslangi¢c Konsantrasyonunun Etkisi

Uranyumun Scenedesmus sp. tizerine adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisini
gorebilmek i¢in 5, 10 ve 15mg/L baslangi¢ uranyum konsantrasyonlarinda g¢alisilmistir.
Secilen sartlarda (pH 7, 71.61mg/L alg konsantrasyonu, canli alg, 25°C) uranyumun
adsorplanmasinin zamana gore degisim grafigine bakildiginda, uranyumun baslangic
konsantrasyonu arttikca Qe (mg/g)’min miktarimin da arttigi gorilmektedir. Her 3
konsantrasyonda biyosorpsiyon 30 dakikada tamamlanmustir. Sekil 6.26°da gortldigi gibi,
30 dakika sureden sonra biraz farkliliklar olmakla beraber uranyumun biyosorpsiyonunda
biiyiik farklilik gorilmemektedir. Uranyumun farkli baslangi¢ konsantrasyonlarinda giderim
yiizdeleri hemen ayni1 olmakla beraber alglerin birim ylizeyine adsorplamasi uranyumun
konsantrasyonuna gore buyik farklilik gostermektedir. Yani giderim uranyumun farkli
konsantrasyonuna gore ¢ok degismemektedir, ama alglerin birim yiizeyine uranyumun

adsroplanmas1 uranyum konsantrasyonu arttik¢a artmaktadir (Sekil 6.26a ve b).
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Sekil 6.26. Uranyumun Baslangi¢ Konsantrasyonunun: a) Scenedesmus sp. Mikrolgleri
Uzerine Adsorplanmasina b) Giderim Yiizdesine Etkisi (pH 7, 41.54mg/L alg, canl alg,
25°C)

Uranyumun farkli sicaklik ve farkli pH sartlari altindaki Scenedesmus sp. mikroalgleri
Uzerine biyoaorpsiyonunun degisen baslangi¢ uranyum konsantrasyonu degerlerine gore
grafikleri sirasiyla Sekil 6.28 ve Sekil 6.28°de gosterilmistir. Kullanilan tiim sicaklik ve pH
sartlarinda biyosorpsiyonun uranyumun baslangic konsantrasyonu arttikca arttig1
gozlemlenmistir. Grafiklerden de goruldugi gibi, uranyum giderimi yiksek oranda
baslangic konsantrasyonuna baglidir. Buradan goriilebilecegi gibi, canli alglerin canli
kalabilmeleri icin en elverisli olan nétr pH degerlerinde (pH 5 ve 7) canli alglerin oldugu
deneylerde ge (mg/g) degeri en yiiksek olup en yiiksek degeri de 25°C’de goriilmektedir.
Asidik (pH 3) ve bazik (pH 9) ortami olan deneylerde ise 1s1yla dldiiriilmiis mikroalglerle en
yuksek ge (mg/g) degerleri elde edilmis olup sicaklik arttikca biyosorplanmasi da
artmaktadir (Sekil 6.27 ve 6.28).

Sekillerden de goriildiigii gibi, uranyumun maksimum biyosorplanma degeri ge (max), pH

7, 25°C sicaklik, 15mg/L uranyum ve canli ve 41.54mg/L algler iceren reaktorlerde

gozlemlenmis olup degeri 360 mg/g’dir. En diisiik adsorsyon degerleri ge (Min) ise pH 9 ve

pH 3’te, 5°C sicaklik, 1s1yla 6ldiiriilmiis alg, ve 115.94 mg/Lalgler ve 5mg/L uranyum iceren
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reaktorlerde gozlenmistir ve degeri sirasiyla: 42 mg/g ve 43 mg/g’dir. 41.54mg/L alg ile
yapilan deneylerde uranyumun ilk konsantrasyonu 5, 10 ve 15mg/L olan reaktorlerde
alglerin gmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 120, 239 ve 360 olup hepsi pH 9, canli alg tlri ve
25°C sicaklikta elde edilmistir. 115.94 mg/L alg igeren reaktorlerde ise bu degerler: 43, 86
ve 129°dur. Verilen degerlerden de goriildiigii lizere, uranyum konsantrasyonu her Smg/L

arttirildiginda adsorbe edilen uranyum miktart da, ge (Mmg/g) da 1,5-2 katina artmaktadir.

Qe degerlerinin, baslangigc uranyum konsantrasyonundaki artis ile artmasi, temelde
biyosorban yiizeyindeki aktif yerleri saran uranyum iyonlarinin miktar ile alakalidir. Yani,
uranyumun  baslangi¢  konsantrasyonunun artmasiyla  biyosorban  yuzeyindeki
biyosorpsiyona elverisli yerleri daha fazla metal iyonu baglandigindan uranyum iyonlarinin
adsorban tarafindan daha fazla adsorplandigini sdyleyebiliriz. Benzer sonuglar daha 6nce
cesitli arastirmacilar tarafindan yapilan ¢aligmalarda da rapor edilmistir [53], [186], [187].
Bu ¢alismalarin iginden Bai’nin Rhodotorula glutinis algleriyle uranyumun biyosorpsiyon
arastirmasinda kullanilan uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu 50mg/L’den 300mg/L’ye

arttikca ge(mg/g) degeri de siirekli olarak artmistir [53].
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Sekil 6.27. Farkli Sicaklikta Uranyumun 41.54mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleri Uzerine Adsorplanmasmin Uranyumun Baslangic

Konsantrasyonuna Goére Degisimi (Stire 60 dakika): a) pH 3, b) pH 5, ¢) pH 7 ve d) pH 9

a) 400 ——5°C, canl b) ——5°C, canl
—f—25°C, canh 360 —— 25°C, canli
—4&—45°C, canl —&—45°C, canli
300 5°C, sicakhkla éldiiriilmis 5°C, sicakhikla éldiiriilmis
—¥—25°C, sicakhkla éldiiriilmiis —¥— 25°C, sicakhkla éldiiriilmiis
== 45°C, sicaklkla éldiiriilmiis 260 —>—45°C, sicaklikla éldiiriilmiis
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Sekil 6.28. Farkli Sicaklikta Uranyumun 115.94mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleri Uzerine Adsorplanmasinin Uranyumun Baslangic

Konsantrasyonuna Goére Degisimi (Stire 60dakika): a) pH 3, b) pH 5, ¢) pH 7 ve d) pH 9
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6.3.3. Baslangic pH Degerinin Etkisi

Baslangi¢ pH’1n adsorplanan uranyum miktar1 tizerindeki etkisi gérebilmek icin burada 3, 5,
7 ve 9 pH degerlerinde ¢alismalar yapilmistir. Uranyumun Scenedesmus sp. Uzerine
adsorpsiyonunun degisen pH degerlerine gore grafigi Sekil 6.28’de gdosterilmistir.
Goruldugu gibi, en yiksek adsorpsiyon degerleri pH 7 ve 5’te ve en diisiikk adsorpsiyon
kapasitesi de pH 9 ve 3’te gézlenmistir. Diisiik adsorban miktarinda pH etkisi ¢cok yiksek
iken en iyi sonuglar pH 5 ve 7’de elde edilmistir. Adsorban miktar1 arttiginda pH’1n etkisi
biraz azalmaktadir, en iyi sonuglar yine pH 7’de elde edilmistir (Sekil 6.28).

Uranyumun maksimum adsorpsiyon degeri, 41.54mg/Lalg iceren reaktorlerde 3,5, 7 ve
9 pH degerlerinde alglerin gmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 359, 353, 359 ve 360 olup hepsi
canli alg ve 25°C sicaklikta elde edilmistir. 115.94 mg/L alg igeren reaktorlerde ise bu
degerler: 129, 119, 127 ve 129°diir.

Sekil 6.29°da goriildiigii gibi uranyumun farkli pH degerlerinde Scenedesmus sp. Uzerine
biyorspsiyonu 30 dakikalik siireden sonra fazla degisiklik gostermeden sabit kalmasiyla
birlikle en fazla giderim 60 dakika icerisinde gerceklesmistir. Bundan dolay1 uranyumun bu
algler tzerine biyosorpsiyonuna uygulanan farkli sicaklik ve pH’larmn etkisini gérebilmek
IGin ge(mg/g)’nin bu sartlar altinda pH’a gore degisiminin grafikleri ¢ikartilmistir (Sekil
6.29). Bu sekillerde hem 41.54mg/L mikroalglerle hem de 115.94mg/L mikroalgleriyle
yapilan deneylerde bazi istisnayi durumlart olmakla birlikle tiim pH ve sicakliklarda
Je(mg/g)’nin en yiiksek degerleri pH 3 ve 7°de elde edilmistir. Notr pH alglerin canli kalmast
icin en elverisli sarttir. Bu da sicakliga bagli olarak ge (mg/g) degerinin pH’a gore degisimi
de farklilik gostermektedir (Sekil 6.29).

En yiiksek adsorpsiyon degeri mikroalglerin yasami igin en elverisli olan pH 7 ve 5’te elde
edilmistir. Canli algler hareketli halde olduklar1 i¢in uranyumun algle bulusma oram
artmaktadir, canl algler 6lii olanlara nazaran adsorpsiyonun yanisira bioakiimiilasyon ile de
metalleri blinyesine alabilmektedir. Yi ve ¢alisma arkadaslarina gore, diisiik pH degerinde
H+ ionlan arttig1 icin de alglerin negatif yiiklii aktif baglayici yiizeyine metal ionlarinin
yerine baglandiklari i¢cin uranyumun adsorpsiyonunu azaltabilmektedir [147]. Burada da en

yiiksek adsorsiyon degeri algin canli kalmasina en elverisli olan pH 7 ve 5’te elde edilmistir.
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Farkli pH degerlerinin uranyumun Scenedesmus sp. mikroalgleriyle giderim yiizdesine

bakilirsa en yiiksek giderim pH 7 ve 5’te goriilmektedir (Sekil 6.31).
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Sekil 6.29. Farkli pH Degerinin Uranyumun Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Giderim
Yuzdesine Etkisi: (25°C, canli alg, Co=15mgU/L): a) 41.54mg/L alg, b) 115.94mg/L alg
Iceren Reaktorlerde
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Sekil 6.30. Baslangic pH’1in Uranyumun Scenedesmus sp. Uzerine Adsorplanmasina Etkisi (Stire 60 dakika): a), b) ve ¢) 41.54mg/L Alg ile Yapilan
Deneylerde Sirastyla 15mgU/L, 10mgU/L ve SmgU/L Uranyum Konsantrasyonlar1 I¢in Grafikleri, d), e) ve f) ise 115.94mg/LAlg ile
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6.3.4. Sicakhigin Etkisi

Uranyumun Scenedesmus sp. mikroalgleri tarafinda biyosorpsiyonu {izerine sicakligin
etkisini incelemek icin 5, 25 ve 45°C’de ¢alismalar yapilimistir. Sicakliga gére uranyumun
Scenedesmus sp. mikroalgleri iizerindeki adsorpsiyonunun zamana gore degisim grafikleri
Sekil 6.31’den verildigi gibidir. Burada en yiiksek giderim 25°C sicaklikta canli alglerle elde
edilmis olup, 90 dakikada maksimum giderime ulasmistir. Canli mikroalglerle yapilan
calismalarda 25°C’de en yuksek adsorplanma gortlmekle birlikle 5°C ve 45°C’de giderim
daha distktiir. 25°C mikroalglerin canli kalabilemeleri i¢in optimal sarttir. Canli algler
uranyumu adsorpsiyonun yani sira bioakiimiilasyon ile de alabildikleri i¢in mikroalglerin
canli kalabilmeleri i¢in optimal olan sicakliklta en yiiksek giderim gozlenmistir. Isiyla
oldiriilmiis mikroalglerle yapilan ¢alismalarda ise sicaklik arttik¢a giderim artmaktadir.
Canli mikroalglerle giderim 6lii mikroalglere nazaran giderim daha yilikzek olmustur.
Mikroalg konsantrasyonu diisiik iken (41.54mg/L) canli mikroalgler 1siyla oldiiriilmiis
mikroalglere nazaran yaklasik %10-12 daha fazla uranyum gidermisken, mikroalg daha
yuksek iken (115.94mg/L) bu fark %12-20 arasindadir (Sekil 6.31 a ve b). Canli mikroalgler
6ldiiriilmiis olanlara nazaran uranyumu biyosorpsiyonun yani sira biyoakiimiilasyonla da
biinyesine almaktadir. Dolayisiyla burada 1siyla 6lstiriilmiis ve canli mikroalglerin giderim
yiizdelerinin farklarina bakarak uranyumun yaklasik %10-20’sinin Scenedesmus sp.
mikroalgleri tarafindan biyoakiimiile edildigi, kalan %80-90 kisminin da biyosorpsyonla

giderildigi sonucuna varilabilir.

Bu grafiklerde goriildiigii gibi standart sartlarda (pH 7, canli mikroalg, Co=15mgU/L) sure
30 dakika) mikroalgler canli iken en yiiksek giderim 25°C’de elde edilmisken, 1siyla
oldiirtilmiis mikroalglerde sicaklik arttik¢a giderim stirekli artmaktadir ve en yiiksek giderim
45°C’de elde edilmistir. Kullanilan mikroalg konsantrasyonu daha diisiik iken (42.54mg/L)
canlt mikroalg ile 6lii mikroalg giderim yiizdeleri arasinda fark %20 olup canli alglerle daha
fazla giderim olmustur. Mikroalg konsantrasyonu 115.94 iken ise yine canli mikroalglerle
Olulere nazaran daha yiiksek giderim olmasina ragmen arasindaki fark ancak %35 arasindadir.
Canli algler uranyumu 6lii olanlara nazaran biyoadsorpsiyonun yani sira biyoakiimiilasyonla
biinyesine alabilmektedir. Burada canli ile 6lii mikroalglerinin giderim yiizdelerinin
farklarina bakarsak biyoakiimiilasyonla uranyumun yaklasik %12-20 giderilmektedir.

Anaerobik bakterlerle yapilan ¢alismalarda da benzer sonug elde edilmisti.
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Burada uranyumun Scenedesmus sp. iizerine adsorsiyonuna sicakligin etkisi standart
sartlarda (n6tr pH, oda sicakligi) bakildignda, canli mikroalglerle 25°C’ye ve oli
mikroalglerle sicaklik arttikga adsorsiyonun da stirekli arttig1 belirlenmistir. Termodinamik
hesaplama sonuclarina da bakilirsa, standart sartlarda adsorsiyon entalpisi pozitif oldugu i¢in
endotermiktir (1s1 enerjisini tiikketen), yani sicakligin artmasiyla adsorpsiyon da arttiyor.
(Cizelge 6.12). Ancak EK-2’de verildigi gibi, diger sartlarda, uranyumun Scenedesmus sp.
ile adsorpsiyonu sicaklik arttikca tersine azalmakta ve en yiiksek giderim en diisiik sicaklikta
elde edilmistir. Bu sonuglar termodinamik hesaplamalara da uymaktadir. Bu sartlarda
adsorpsiyon ekzotermik (1s1 iireten) oldugu belirlenmistir. Genel olarak c¢ogunlukla
uranyumun Scenedesmus sp. ile adsorsiyonu endotermiktir, yani sicaklik artmasiyla giderim

de artmaktadir.
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Sekil 6.31. Sicakligin Uranyumun Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Giderim Yuzdesine
Etkisi (pH 7, canl1 alg, Co=15mgU/L): a) 41.54mg/L alg, b) 115.94mg/L Mikroalg Iceren
Reaktorler igin
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41.54mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Yapilan Calismalar. Sekil 6.32a’da 15 mg/L
uranyum konsantrasyonu ve canli algler igeren reaktorlerde tiim pH degerlerinde sicaklik
arttikca ge(Mg/g) degeri azalmaktadir. Istyla 6ldiriilmiis algleri bulunan reaktorlerde ise,
notr pH degerlerinde (pH 5 ve 7) mikroalglerin birim kitlesi tizerine adsorplanan uranyum
miktart (Qe(mg/g) degeri) 5°C’den 25°C’ye kadar yaklasik 1-4mg/g’a artmakta, ama
25°C’den 45°C’ye kadar tekrar azalmaktadir. pH 3 ve pH 9’da sicaklik arttik¢a qe(mg/g)
strekli arttmaktadir (Sekil 6.32a). Sekil 6.32b’de 10 mg/L uranyum konsantrasyonu ve canli
algler igeren reaktorlerde, tiim pH 3 disinda tiim pH degerlerinde qe(mg/g) degeri 25°C’ye
kadar artip daha sonra azalmaktadir. Isiyla 6ldiiriilmis algleri bulunan reaktorlerde de tim
pH degerlerinde qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar artmakta, ama 25°C’den 45°C’ye
kadar tekrar azalmaktadir (Sekil 6.32b). Sekil 6.32c’de 5 mg/L uranyum konsantrasyonu ve
hem canli hem 1s1yla 6ldiiriilmiis algler iceren reaktorlerde, notr pH degerlerinde qe(mg/g)
degeri 5°C’den 25°C’ye kadar artmakta, ama 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar azalmaktadir.
pH 3 ve pH 9’da canli algler olan reaktorlerde biyosorbans sicaklik arttikca azalirken, 1siyla

oldiiriilmiis algleri bulunanlarda ise tiim pH degerlerinde siirekli artmaktadir (Sekil 6.32c).

115.94mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Yapilan Calismalar. Sekil 6.32 d, e ve f’de
sirastyla 15 mg/L, 10 mg/L ve 5 mg/L uranyum konsantrasyonu ve canli algler igeren
reaktorlerde notr pH degerlerinde (pH 5 ve 7) qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar
yaklagik 15-40mg/g’a artmakta, ama 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar azalmaktadir. pH 3 ve
pH 9°da ise tersine 5°C’den 25°C’ye kadar azalmakta ve 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar
artmaktadir. Isiyla 6ldirilmis mikroalgleri bulunan reaktorlerde ise, 15mg/L uranyum
konsantrasyonu olan reaktorlerde qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar artmakta, ama
25°C’den 45°C’ye kadar tekrar azalmaktadir. 10mg/L uranyum konsantrasyonunda, canli
mikroalglerde sicaklik arttik¢a qe(mg/g) azalmakta ve 1siyla ldiiriilmiis mikroalglerde ise ge
sicaklikla genellikle arttmaktadir (Sekil 6.32e). Sekil 6.32fde 5 mg/L uranyum
konsantrasyonu ve canli algler igeren reaktorlerde, ndtr pH degerlerinde (pH 5 ve 7) qe(mg/g)
degeri 25°C’ye kadar artip daha sonra azalmaktadir, asidik ve bazik pH degerlerinde de
tersine 25°C’ye kadar azalip sonra artmaktadir. Isiyla Oldiriilmiis algleri bulunan
reaktorlerde pH 3 disinda bagka pH degerlerinde qe(mg/g) degeri sicaklikla siirekli
artmaktadir (Sekil 6.32d, e ve f).

Burada goriildiigli gibi biyosorbans farkli fiziksel ve kimyasal parametrelerin etkilerinin

altinda sicakliga gore farkli olarak degismektedir. Ama genel olarak asagidaki gibi genel
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sonug cikarabiliriz: 1) notr pH degerlerinde (pH 5 ve 7), hem canli hem 1styla 6ldiiriilmiis
alglerle yapilan deneylerde qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar azalmakta ve 25°C’den
45°C’ye kadar tekrar artmaktadir, yani en yiksek biyosorpsiyon 25°C’'de gergeklesmistir, 2)
Asidik (pH 3) ve bazik (pH 9) sartlar altinda ise genel olarak canli mikroalgler
kullanildiginda sicaklikla arttik¢a qe(mg/g) degeri azalmakta, 1s1yla 6ldiiriilmiis mikroalgler
olan reaktorlerde ise tersine sicaklik arttik¢a siirekli artmaktadir. Bu durum asagidaki gibi
aciklanabilir: notr pH degerleri (pH 5 ve 7) alglerin canli kalabilmesi i¢in en elverisli olan
sarttir ve bundan dolayi algler ¢ogunlukla canli kaldiklari i¢in uranyumun giderimi algler
igin optimal sicaklik olan 25°C’de en yiiksektir. Canli mikroalgler ne kadar fazla olursa o
kadar daha hareketli ve dolayisiyla uranyumla bulugsma ve biyosorplama olasiligir da daha
yiiksektir. Hem de canli mikroalgler adsropsiyonun yani sira bioakiimasyonla da uranyumu

baglayabilmektedirler.

Buradan goriildiigii gibi farkli sartlar altinda uranyumun Scenedesmus sp. mikroalgleri
lizerine biyosorpsiyonu farkli olarak degisiklik gostermektedir. Ama optimal sartlarin
belirlenmesi igin boyle farkl: fiziksel ve kimyasal sartlar ayni anda etkisini dikkate alarak

optimizasyon yonteminin yardimiyla ti¢ boyutlu grafikleri ¢ikartilarak analiz edilmelidir.

41.54mg/L alg iceren reaktorlerde tiim pH degerlerinde, 5, 25 ve 45°C sicakliklarda canli
alglerle yapilan deneylerde Qmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 359, 360 ve 353°dir. Isiyla
oldirilmis mikroalglerle yapilan deneylerde ise Qmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 353, 355
ve 359°dir. 115.94mg/Lalg iceren reaktorlerde ise bu degerler canli mikroalgler igin: 127,
129 ve 122°dir ve 1s1yla oldiiriilmiis algler icin ise: 122, 123 ve 129°diir. Canli mikroalglerin
oldugu reaktorlerde adsorban miktar yiiksek iken baslangigta diisiik sicaklikta adsorbans
daha yiiksek olmasina ragmen zaman gectikge en yiiksek degeri 25°C’de goriilmektedir.
Yani zaman gectikce ge (Mmg/g) miktarina degil mikroalglerin canli ve hareketli kalmasi i¢in

uygun sicakliga bagl oldugu goriilmuistiir.
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Sekil 6.32. Sicakligin Uranyumun Scenedesmus sp. Mikroalgleri Uzerine Adsorplanmasina Etkisi (Siire 60 dakika): a), b) ve ¢) 41.54mg/L Alg
ile Yapilan Deneylerde Sirastyla 15mgU/L, 10mgU/L ve SmgU/L Uranyum Konsantrasyonlari I¢in Grafikleri, d), e) ve f) ise 115.94mg/LAlg ile
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6.3.5. Mikroalg Konsantrasyonunun Etkisi

Uranyumun Scenedesmus sp. mikroalgleri tizerine biyosorplanmasinin ge (Mmg/g) zamana
kars1 degisimini gorebilmek igin algin 41.54mg/L ve 115.94 mg/L’lik konsantarsyonlari,
optimal sartlar altinda (25°C, pH 7, 15mg/L uranyum konsantrasyonu ve canli alg tiirii)
kullanilmigtir ve sonuglart Sekil 6.33’de gosterildigi gibidir. ge (mg/g) degerinin,
adsorban miktar arttik¢a azaldigr gérilmiistir. Ama Sekil 6.33b’deki giderim yiizdesine
kars1 grafigine bakilirsa daha yiksek konsantrasyonda Scenedesmus sp. mikroalgleri ile
yapilan deneylerde (115.94 mg/L) daha diisilk konsantrasyonda (41.54mg/L) nazaran
basta biyiik fark olmamakla biraz az olmakla birlikle 90 dakikadan sonra daha yuksek
giderim oldugu gézlemlenebilir. Yani burada alg konsantrasyonu daha fazla oldugu igin
alglerin birim yiizey basina biyosorplanan uranyum daha az olmustur, ama giderimi daha
diisiik alg konsantrasyonuyla hemen hemen aynidir. Bu da uranyumun Scenedesmus sp.
Uzerine biyosorplama ile gideriminde alg konsantrasyonun 41,54mg/L olmasinin yeterli

oldugunu gostermistir. (Sekil 6.33 a ve b).
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Sekil 6.33. Uranyumun a) Scenedesmus sp. Mikroalgleri Uzerine Adsorpsiyonunun
Degisen Adsorban Miktar1 Degerlerine Gore, b) Giderim Yiizdesine Gore Grafikleri
(25°C, pH 7, 15mg/L uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu ve canli alg tiirii)

Adsorban miktar1 arttikca adsorpsiyon degerindeki azalma siire¢ icerisinde adsorban
yuzeyindeki aktif yerlerin uranyum iyonlar: tarafindan doyurulmadan kalmasina baghdir.
Bunun sebebi, belirli bir miktar adsorbanin ancak belirli bir miktar uranyumu adsorbe
edebilmesi sOylenebilir. Bir 6nceki boliimde bahsedildigi gibi sabit adsorban miktarinda,
uranyum konsantrasyonu arttirildiginda adsorpsiyon degeri artmaktaydi. Burada ise sabit
uranyum konsantrasyonunda adsorban miktar1 arttirildi dolayisiyla bu hareketle
ortamdaki adsorban miktarina oranla uranyum konsantrasyonu azalmis oldu. Bu da
adsorbanin daha diisiik uranyum iyonlar1 ile temasit ve adsorbandaki aktif yerlerin

doyurulmadan kalmas1 anlamina gelir.

Burada farkli parametrelerin (temas siiresi, uranyum konsantrasyonu, pH, sicaklik,
adsorban miktar1) uranyumun Scenedesmus sp. mikroalgleriyle adsorsiyonuna olan
etkileri segilen sartlar altinda ayr1 ayr1 olarak bakilmistir. Ancak bu parametrelerin
etkilerinin ayn1 anda goz Oniinde bulundurarak uranyumun adsorpsiyonuna olan
etkilerine bakabilmek i¢in Box-Behnken programinin yardimiyla ‘Yanit Yiizey Metodu

(YYM)’ ile optimizason yontemi kullanilmistir. Sonugta optimal sartlar belirlenmistir.
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6.3.6. Uranyum Adsorpsiyonunun Yamt Yiizey Metodu (YYM) ile Optimizasonu

6.3.6.1. Model Olusturulmasi ve Istatistiksel Analiz

Eger uranyumun Scenedesmus sp. mikroalgleriyle adsorplanarak gideriminde tek degisken
parametre olarak siire alinsaydi, uranyumun gideriminin siireye gore degisimini grafikte
izlemek kolay olurdu. Ancak degisken parametrelerin (pH, sicaklik, uranyum
konsantrasyonu, alg konsantrasyonu, alglerin 6lii yada canli olmasi, siire) sayisi arttikga
herhangi bir parametrenin giderime etkisini izlemek icin diger parametrelerin de bu etkiye
katkisin1 hesaba katarak en optimal (en verimli) giderim sartlarin belirlenmesi
gerekmektedir. Boylelikle kullanilan degisken parametrelerin hepsinin etkisini bir arada
gorebilmek icin Box-Benken statistiksel-matematiksel grafik analizi kullanilir. Boylece
burada Box-Behnken optimizasyon yontemi kullanilarak farkli parametrelerin farkli
degerlerinde: (1) pH: 3, 5, 7 ve 9, 2) sicaklik: 5°C, 25°C ve 45°C, 3) uranyumun baslangi¢
konsantrasyonu: 5mg/L, 10mg/L ve 15mg/L, 4) sire: 30dakika, 60dakika, 90dakika ve
120dakika, 5) mikroalg konsantrasyonu: 41.54mg/L ve 115.54mg/L, 6) mikroalglerin 61l

yada canli olmasi) uranyumun yiizde grafikleri kiyaslanarak en yiksek uranyumun

giderilmesinin saglayan optimum sartlar belirlenmistir. Box-Behnken programi kullanilarak
toplam 720 adet deney verisi elde edilmistir. Istatistiksel deneysel tasarimdan elde edilen
veriler ¢oklu lineer regresyon analizi kullanilarak bagimli degisken Y (giderim yiizdesi, %)
ve bagimsiz degiskenler (alg konsantrasyonu (Xi), canli/olii alg (X2), sicaklik (X3), sure
(Xa), pH (Xs), U(VI) ilk konsantrasyonu (Xe)) arasindaki baglant1 asagidaki gibi Uglncu

dereceden polinom denklem ile verilmektedir:

Y(mg/g)=87,91-6,59X1+4,67X2+2,07X3-4,33X4+12,5X5+4,49X6+2,06 X1X 2
+1,81X1X3—-0,2687X1X2+0,7692X1X5—-1,79X1X6—3,64X2X3+1,59X2X 4
+0,1392X 2X5+0,6294 X 2 X 6+ 3,37 X3X4—2,58 X3X5—0,9236 X 3X6+1,63X 24X
+1,93X4X6—0,3166X5X6+5,09X2 —45,7X7 —3,13X. —4,34X . +58,61X1X 2X 3
+185,17 X1 X 2X4+3734,45X1 X 2X5+212,02X1X2X6+11,86 X1X3X 4+ 286,67 X1X3X5
+10X1X3X6+56,65X1X4aX5+1,56X1X4X6+534,96 X1 X5X3+17,14X 2X3X 4
+232,54X 2X3X5+817,91X 2X3X6+11,96 X 2X 24 X5+210,94X 2X 24X 6+3268,31X 2X5X5s
+169,23X3X 4X5+500,07 X 3X 4 X 6+68,37 X 3X 5 X 6 +1,21X 4X 5X 6 +316,3X1X 2
+30,55X1X ] +5352,37 X1XZ +748,1X1X. +56,77 X 2X +106,75X 2X . + 4014, 72X 2 X}
+33,63X 2 X2 +166,28X 7 X 4+69,48X 2 X5+33,63X X 6+57,52X 3X 7 +919,74 X 3X;
+79,92X 3X2 + 257,46 X2 X5+ 481,3X aX +4013,80X 2 X 6+ 24,29X s X 2 +70398,07X{
+2692,03X;
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Elde edilen bu regrasyon denkleminin istatistik olarak analiz edilmesi icin ANOVA model
analizi yapilmistir (Cizelge 6.9). Modelde F-degerinin 68,60 olmasi modelin 6nemliligini
gostermektedir. P-degerlerinin 0,0500’ten daha az olmasi modeldeki parametrelerin
onemliliginin gostergesidir. Burada; A(X1), B(X2), E(Xs), F(Xs), AB(X1X2), AC(X1X3),
AF(X1Xg), BC(X2X3), BD(X2Xs), CD(X3Xs), CE(X3Xs), DF(XaXe), C2(X3?), D2(X4?),
E2(Xs?), F2(Xs?), ABE(X1X2Xs), BCF(X2X3Xs), BEF(X2X5Xs), AE2(X1X52), AF2(X1X6?),
BE2(X2Xs?), CE2(X3Xs?), D2F(X42Xs), E2F(Xs?Xs), D3(X4?), E3(Xe?)- 6nemli model
parametreleri oldugu goriinmektedir. Bu degerin 0.1000°den daha biiyiik olmast model
parametrelerinin - 6nemli olmadigint  gostermektedir. Parametrelerin  P-degerlerine
bakildiginda uranyum giderim yiizdesini en ¢ok etkileyen parametrelerden birinci sirada pH
(p<0,0001) ve alg konsantrasyonu gelmektedir, sonra canli yada 6lii olmasi, daha sonra

uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu ve kontak siresi ile sicaklik gelmektedir.

Cizelge 6.9. ANOVA Model Analizi (Scenedesmus sp. sp. 1. Deney)

| Source Sum of Squares | [Mean Square | [F-value] [ p-value | | |
| Model 8.198E+05 | | 12236.32] [ 68.60] [<0.0001] [significant]
| A-Chlorofill-a 3915.42| [ 391542] [ 21.95] [<0.0001] | |
| B-Canli yada slii 1969.10| | 1969.10] [ 11.04] [ o0.0009] |

| D-Siire
[E-pH 3451.35] [ 3451.35] [ 19.35] [<0.0001] |

| F-U(VI) Konsantrasyonu

1611.70 [ 161170] [ 9.04] [ 0.0027] |
9.361E+05 ] [719] | || | |

|
I
|
l |
| 344.88 | 34488| [ 193] [ 0.1649] | |
| 463.12] | 46312| [ 260] [ 0.1076] | |
| |
I |
| |

|
|
|
|
| C-Sicaklik |
|
|
|
|

| Cor Total

6.3.6.2. YYM Optimizasyon Sonu¢ Analizleri

Bagimsiz degisken parametrelerin uranyumun giderilmesine olan etkilerini ayn1 anda
gorebilmek ve inceleyebilmek icin YYM optimizasyon yontemiyle elde edilen (¢ boyutlu
yiizey grafikleri kullanildi. Bu grafiklerde iki parametrenin giderime etkisine bakilirken,
kalan 4 parametreler ise giderim yiizdesi en yiksek degere gelene kadar ayarlanarak
optimum sabit degere getirildi. Farkl iki parametreler secilerek her bir parametre i¢in farkl
tic boyutlu yiizeysel grafikler olusturuldu. Bu grafikler karsilastirilarak tiim parametreler i¢in

optimum (giderim yiizdesi en yiiksek degerde olan) degerleri tespit edilmistir.

pH-Sicaklik Grafikleri. Istatistiksel analizde gosterildigi gibi, burada kullanilan 6 bagimsiz

degiskenlerin i¢inden uranyumu giderimini en ¢ok etkileyen parametre olan pH

parametresinin diger 5 parametrelere kars1 ayr1 ayr1 yapilan grafiklere bakilirsa sabit tutulan
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parametrelerin optimum degerlere getirilip getirilmemesine bagli olarak giderimde ne kadar
biylk fark oldugu goriiliir (Sekil 6.34). Ornegin, pH ve sicakligm degisken oldugu
grafiklerde, optimal olarak tespit edilen:1) stre (54-62,4 dakika), 2) mikroalgler canli, 3)
mikroalg konsantrasyonun 115.95mg/L ve 4) uranyumun ilk konsantrasyonu en yuksek
(15mg/L) segilerek pH-sicaklik grafiginin’e baglh olarak nasil degistigi Sekil 6.34a’da
gorulmektedir. Ayni grafikler, ayn1 optimal sartlarda, ancak uranyumun konsantrasyonu en
diisiik olan 5mg/L olunca uranyumun gideriminin pH-sicaklik grafikleri Sekil 6.34b’de
verilmistir. Bu sekillerden, optimal uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu 15mg/L olanlarda
ve optimal olmayan ilk konsantrasyonu 5mg/L olana gore biiyiik fark oldugu goriilmektedir.
Uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu 5mg/L iken giderim ylizdesi %50-90 arasindayken,
bu konsantrasyon 15mg/L’ye ¢ikartilinca giderim ylizdesi %90’den fazla oldugu da
gorulmektedir. Yani uranyumun ilk konsantrasyonunun giderim yiizdesine olan etkisi buyuk
oldugu burada net olarak yansitilmaktadir. Hem optimal sartlarda hem de optimal olmayan
sartlarda algler canli iken sicakliga bagl olmadan notr pH (pH 6-8 arasi) degerlerinde en
yiksek giderim yuzdesi vermektedir. Ama 06lu alglerin oldugu reaktorlerde ise giderim

yiizdesi sicaklik arttik¢a hayli artmaktadir, nétr pH degerlerinde giderim biraz daha fazladir.

pH-Mikroalg Olii/Canli Grafikleri. Uranyumun gideriminin optimal siire (62,4dakika),

optimal U(VI) konsantrasyonunda (15mg/L), optimal ve optimal olmayan mikroalg
konsantrasyonu ve sicaklik sartlari altinda pH parametresinin mikrooalglerin canli yada 6lii
olmasma karsi giderim yiizdesinin degisiminin (¢ boyutlu grafikleri Sekil 6.35°de
gosterildigi gibidir (Sekil 6.35). Burada hem optimal hem optimal olmayan sartlarda
uranyumun giderimi tiim grafiklerde canli mikroalglerin oldugu reaktorlerde giderim o6l
mikroalglerin olduguna nazaran daha yiiksek giderim verdi. Her sartta uranyum gideriminin
pH arttikga da arttigin1 da gorebiliriz. Burada belirtilmesi gereken 6nemli nokta: mikroalg
konsantrasyonu (adsorban) yuksek iken (115.94mg/L ) giderim yiizdesi sicakliga bagh
olarak 6nemli derecede degismektedir (sicaklik arttik¢a giderim artiyor). Bu durum ANOVA

hesaplamasindan da goriilmektedir.

pH-Mikroalg Konsantrasyonu Etkilesimi. Uranyumun Scenedesmus sp. ile gideriminin

optimal sartlarda pH ve alg konsantrasyonuna gore degisiminin U¢ boyutlu grafikleri Sekil
6.36°da verilmistir. Grafiklerde goriildiigii gibi uranyumun giderimi alg konsantrasyonu ve

pH arttik¢a artmaktadir.
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pH-Siire fliskisi. Optimal sartlarda pH ve slireye gére uranyumun giderim yiizdesinin

degismesinin ii¢ boyutlu grafikleri Sekil 6.36’da gorulmektedir. Grafiklerde en yuksek
giderimin 54 dakika ila 62,4 dakika arasinda gerceklestigi gorilmektedir (Sekil 6.36).

Uranyum Konsantrasyonu — pH /Zliskisi. Optimal sartlarda uranyumun konsantrasyonuna ve

pH’a baglh olarak giderim yiizdesinin degisiminin ¢ boyutlu grafikleri Sekil 6.37°da
gorilmektedir. Grafiklerde giderim yiizdesinin, uranyum konsantrasyonu arttik¢a arttig1 ve

en yiksek giderimin pH 6,5-8 arasinda (n6tr pH) gergeklestigi gozlenebilir.

Uranyum - Alg Konsantrasyonu /liskisi.  Uygulanan sartlarda uranyumun gideriminin

uranyumun konsantrasyonu ve alg konsantrasyonu arttik¢a artmaktadir (Sekil 6.37).

Uranyum Konsantrasyonu - Sicaklik Iliskisi. Burada algler 6liiyken, giderim yiizdesi sicaklik

arttik¢a siirekli artmaktadir, ama algler canliyken, hem diisiik hem de yiiksek sicaklikta
yiiksek giderim elde edilmistir. Hem canli hem de 6lii alglerde uranyumun konsantrasyonu
arttitkga giderim yuzdesi de arttigi belirlenmistir. Canli mikroalglerle giderimim 6li

mikroalglere gore daha yiiksek oldugu da goriilmektedir (Sekil 6.37).

U(VI) Konsantrasyonu - Siire, Sicaklik - Ale Konsantrasyonu, Sicaklik - Canli/Oli,

Canli/Olii - Alg Konsantrasyonu grafikleri Sekil 6.37°de verilmektedir. Burada sonuclar

onceki grafiklerden elde edilen sonuglarla ayni sonuglar vermektedir.
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Sekil 6.34. pH-Sicaklik parametrelerin uranyumun Scenedesmus ile giderim yuzdesine olan etkilerini gosteren 3D-grafikleri: a) optimal sartlar, b) optimal sart ama U(VI) 5mg/L
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Sekil 6.35. pH-Canli yada 6lii (alg) Parametrelerin U(VI) unScenedesmus ile Giderim Yiizdesine Olan Etkilerinin3D-grafikleri

116




Design-Expert® Software
Factor Coding: Actual

Giderim Yiizdesi (%)
o I 100

X1 = A: Chlorofill-a
X2 = E: pH

Actual Factors

B: Canli yada 6ld = 1

C: Sicakhk = 45

D: Sure = 62,4

F: U(VI) Konsantrasyonu = 15

Gidenm Yuzdesi (%)

428 )
354  A:Chlorofill-a (mikrogram/L)

Design-Expert® Software
Factor Coding: Actual

Giderim Yiizdesi (%)
o [ 100

X1 = A: Chlorofill-a
X2 =EpH

Actual Factors
B: Canli yada &li = 1
C: Sicakhik = 45
D: Sdre = 62,4

F: U(VI) Konsantrasyonu = 15

E: pH

Giderim Yizdesi (%)

428 502 576 650 724

A: Chlorofill-a (mikrogram/L)

Design-Expert® Software
Factor Coding: Actual

Giderim Yiizdesi (%)
o [N 100

X1 = D: Sire
X2 = E: pH

Actual Factors
A: Chlorofill-a = 724
B: Canli yada 6l = 0
C: Sicaklik = 45

F: U(VI) Konsantrasyonu = 15

Gidenm Yuzdesi (%)

"i"iw KK
55 A'"'{'I;; 9,

D: Sure (dakika)

Design-Expert® Software
Factor Coding: Actual

Giderim Yiizdesi (%)

o I 100
X1 = D: Sure
X2 = E: pH

Actual Factors

A: Chlorofill-a = 724

B: Canh yada oli = 0

C: Sicaklik = 45

F: U(VI) Konsantrasyonu = 15

E: pH

Giderim Yuzdesi (%)

30 60 90 120

D: Sure (dakika)

Sekil 6.36. U(V1)-pH/U(V1)-Alg Konsantrasyonu/U(VI)-Sicaklik parametrelerin uranyumun Scenedesmus ile giderim yizdesine olan etkilerini gosteren 3D-grafikler
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Bagimsiz degiskenler i¢cin optimum kosullar ve beklenen yanit degerleri asagidaki gibi
hesaplanmustir: 6-8 pH degeri, mikroalg konsantrasyonu 115.94mg/L, canli mikroalg tird,

15mg maksimum uranyum konsantrasyonu, 45°C sicaklik ve temas siiresi 62,4 dakika.

6.3.7. Adsorpsiyon izoterminin Hesaplama Sonuclar

Farkli sicakliklar (5°C, 25° ve 45°) icin ayri ayri olarak deneylerde izoterm hesaplamalar
farkli zamanlarda (30dak., 60dak., 90 dak. ve 120dak.) yapilmstir. Farkli pH degerlerinde
(pH 3, 5, 7 ve 9), alg konsantrasyonllarinda (41.54mg/L ve 115.94mg/L), uranyum
konsantrasyonlarinda, canli ve 6lii algler, giderim siresi boyunca alglerin birim kutlelerine
adsorpladig1 uranyum miktarlar1 EK-1’de ve optimal sartlardakiler ise Cizelge 6.10’da
verilmistir. Cizelgeden goriildiigi gibi sicaklik ve uranyum konsantrasyonlari arttik¢a
alglerin adsorpsiyon kapasiteleri de artmaktadir. En yiksek adsorpsiyon kapasiteleri burada
pH 7 ve pH 9’da gorilmektedir. Adsorpsiyon kapasiteleri tim pH degerlerinde ve
sicakliklarda canli alglerde oOlii alglere nazaran daha yiiksek oldugunu da gorebiliriz.
Mikroalgler canliyken g¢ogaldiklari ve haraket halinde olduklari i¢in uranyumla birim
yiizeyinin bulusma olasiligi daha ylksek olmaktadir, bu ylizden canli mikroalglerde
oOlulerinkine nazaran daha ylksek adsorpsiyon kapasitesi gdzlenmektedir. Uranyum
konsantrasyonu arttik¢a mikroalgle bulusma olasiligi da yiiksek oldugu igin daha yiiksek

konsantrasyonlarda daha yuksek adsorpsiyon kapasitesi elde edilmektedir.

6.3.7.1. Langmuir izotermi Hesaplama Sonuclari

Birinci set deneylerde farkli reaktorlerdeki Lagmuir Izoterm hesaplama sonuglar1 Cizelge
6.10 ve Sekil 6.38’de gosterildigi gibidir. Cizelgede goriildigi gibi adsorbanin
(Scenedesmus sp. mikroalgleri) maksimum adsorplama kapasitesini gosteren ‘@’ sabitinin en
yiikksek degerleri uranyumun en yiiksek konsantrasyonunda (15mg/L), pH 7’de, canl
alglerde 25°C sicakliginda ve olii alglerde 45°C sicakliginda ve daha disiik alg
konsantrasyonu olan reaktorlerdedir. ‘@’ sabitinin en diigiikk degeri ise tersine olii alglerin ve
en diisiik uranyumun (5mg/L), oldugu en diisiik sicaklikta (°5C) goriilmektedir. Adsorpsiyon
kuvvetini gosteren ‘b’ sabitinin en yiiksek degeri canli Scenedesmus sp. mikroalgleri ve
5Smg/L uranyum bulunan reaktdrde ve en diisiik degeri de 6lii alglerin ve 15mg/L uranyumun
bulundugu reaktorlede goriilmektedir. Reaktdrlerde adsorpsiyonun elverisli olup olmadigini
belirlemek i¢in ‘R’ sabitine bakildiginda, tiim kosullarda adsorpsiyonun elverisli oldugunu

gorebiliriz. Yani 0 <R <1 oldugu i¢in adsorpsiyon elverislidir.
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Cizelge 6.10. Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Deneylerde ge (mg/g) ve Lagmuiar izoterm Sabitleri: a) Sicakliga Gore Degisimi, b) pH’a Gore

Degisimi

a) Optimal Sartlarda (pH 7, siire 60dak., 15mgU/L) SICAKLIGA GORE Lagmuir izoterm Sabitlerinin Degisimi

41.54 mg/L Scenedesmus sp. Mikrolgleriyle

115.94 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle

Sicaklik, canli/élii ge (mg/g) | a(L/g) | b(L/mg) RL R? ge (mg/g) | a(L/g) | b (L/mg) RL R?
5°C, canh 353 323 31.000 0.002 1.0000 124 109 13.143 0.005 | 0.9987
25°C, canh 350 333 7.500 0.009 1.0000 116 85 5.619 0.012 | 0.9950
45°C, canli 309 278 4.000 0.016 0.9997 118 109 13.143 0.005 | 0.9984
5°C, 1s1yla oldiiriilmiis 323 278 4.500 0.015 0.9999 117 108 8.455 0.008 | 1.0000
25°C, 1s1yla oldiiriilmiis 306 270 3.364 0.019 0.9999 116 99 4.391 0.015 | 0.9999
45°C, 1s1yla oldiiriilmiis 351 333 42.854 0.002 1.0000 126 119 42.000 0.002 | 1.0000

b) Optimal Sartlarda (25°C, canh alg, siire 60dak, 15mgU/L.) pH'a GORE Lagmuir izoterm Sabitlerinin Degisimi

41.54 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle

115.94 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle

pH ge (mg/g) | a(L/g) | b(L/mg) RL R? ge (mg/g) | a(L/g) | b (L/mg) RL R?

pH 3 191 127 0.422 0.136 0.9973 113 101 4.950 0.013 | 1.0000
pH 5 344 333 60.000 0.001 1.0000 119 101 505.000 0.012 | 0.9994
pH 7 350 333 75.000 0.001 0.9997 116 85 5.619 0.012 | 0.9950
pH9 240 137 0.521 0.113 0.9891 110 85 2.408 0.027 | 0.9976

121




0.00800
a) & 5°C, canh
y = 0.0037x - 0.0011
° R? = 0.9999 e
0.00700 1 @ 25°C,canli
A 45°C, canli
0.00600 -

0.00500 { X

® 5°C, 6ldiiriilmiis

25°C, dldiiriilmiis

R?=0.9999

=y =0.0036x - 0.0008

& ® 45°C, dldirlimis y = 0.0036x - 0.0009
S~ 0.00400 . RZ - 1
Q =
o
(]
0.00300 4 y = 0.0031x - 0.0001
’ RZ=1
0.00200 y = 0.003x - 7E-05
’ RZ=1
0.00100 -
y = 0.003x - 4E-05
R2 = 0.9997
0.00000 -
0.000 0.500 1.000 1.500 2.000 2.500
Ce, mg/L
0.025
b) & 5°C, canli
y =0.0118x - 0.0021
® 25°C, canl R2 = 0.995
0.020 1 A 45°C, canli
® 5°C, oldiiriilmus
y = 0.0101x - 0.0023
0.015 { X 25°C, 6ldurilmiis R? = 0.9999
()
g
[3) ® 45°C, éldurilmiis = y=0.0092x - 0.0007
Q » R? = 0.9987
0.010 -
y = 0.0093x - 0.0011
RZ2=1
y = 0.0092x - 0.0007
2 o
0.005 4 1 R? = 0.9984
y = 0.0084x - 0.0002
R?2=1
0.000
0.000 0.500 1.000 1.500 2.000 2.500
Ce, mg/L

122




0.045
c) * pH3
..
0.040 -
@ pH5
0.035
A pH7
0.030 4 y =0.0073x - 0.014
® pHI R?=0.9891
o 0.025
(=2
N
()]
o 0.020 - y = 0.0079x - 0.0187
R?=0.9973
0.015 -
y = 0.003x - 4E-05 [ )
0.010 R? = 0.9997
0.005 - y = 0.003x - 5E-05
R2=1
0.000 -
0.000 1.000 2.000 3.000 4.000 5.000 6.000 7.000 8.000
Ce, mg/L
0.060
d) @ pH3
y = 0.0118x - 0.0021
R? = 0.995
(0]
0.050 - PH 5
A pH7
0.040 -
® pHI9
© y = 0.0118x - 0.0049
o R? = 0.9976
<.  0.030 -
()]
o
y = 0.0099x - 0.0018
0.020 + R? = 0.9994
y = 0.0099x - 0.002
0.010 - RZ=1
0.000
0.000 1.000 2.000 3.000 4.000 5.000
Ce, mg/L

Sekil 6.38. Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Lagmiur izoterm Grafikleri: a) 41.54mg/1 ve b)
115.94mg/L  Adosrbans igeren Farkli Sicakliklarda, c) ve d) Farkli pH Degerlerinde
Deneyler igin
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6.3.7.2. Freundlich izotermi Hesaplama Sonugclar

Scenedesmus sp. mikroalgleri ile sudaki uranyumun giderim ¢aligsmalarinin sonuglari
Freunlich izotermi ile ifadesi incelenmis ve Cizelge 6.11 ve Sekil 6.39’da ifade edilmistir.
Adsorpsiyonun yogunlugunu goésteren ‘n’ sabitine gore en iyi adsorpsiyon kosullari:
115.95mg/L alg ile - 25°C ve pH 7’de; 41.54mg/L mikroalg ile de - 25°C/canl ve 1siyla
oldiiriilmiis ve pH 7’de elde edilmistir. Daha 6nce de belirtildigi gibi, ‘Kg’sabitinin yiiksek
degerleri adsorban ile adsorplanan maddenin birbirlerine yakinliginin oldukga yiiksek
oldugunun gostergesidir. Burada ¢izelgeden gérebildigimiz gibi tiim reaktorlerde bu sabitin
degerleri ¢ok yiiksektir. Yani bu reaktorlerde adsorban (Scenedesmus sp.) ve adsorplananin

(uranyum) birbirlerine olan yakinlig1 oldukga yuksektir.

R? degerlerine bakilirsa pH 7 disinda tiim pH ve sicaklik degerleri icin Freundlich izotermi
uygundur. Ancak Lagmuir izotermi ile kiyaslandiginda R? degeri Lagmuir izoterminde daha
yiiksek olmustur, dolayisiyla Scenedesmus sp. ile uranyum giderimi Lagmuir Izotermine

daha uygundur. Bu da giderimin tek tabakada gergeklestigini gostermektedir.
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Cizelge 6.11. Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Deneylerde Freunlich izoterm Sabitleri (Uranyum Konsantrasyonu 15mg/L): a) Sicakliga Gore

Degisimi, b) pH’a Gore Degisimi

a) Optimal Sartlarda (pH 3, siire 60dak., 15mgU/L) SICAKLIGA GORE Freundlich izoterm Sabitlerinin Degisimi

41.54 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle

115.94 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle

Sicakhk, canli/6lu ge (mg/g) Ke n R? ge (Mmg/g) Kr n R?
5°C, canli 353 334 27,933 0,9405 124 121 8,929 0,9723
25°C, canli 350 705 1,502 0,9948 116 123 7,564 0,9999
45°C, canli 309 338 20,000 0,9948 118 117 15,949 0,8825
5°C, 1s1yla oldiirilmiis 323 342 5,621 0,9367 117 322 5,444 0,9878
25°C, 1s1yla oldiiriilmiis 306 345 6,361 0,9827 116 70 7,610 0,7853
45°C, 1s1yla oldiiriilmiis 351 345 62,893 0,9098 126 124 62,893 0,9098

b) Optimal Sartlarda (25°C, canh alg, siire 60dak, 15mgU/L.) pH'a GORE Freundlich izoterm Sabitlerinin Degisimi

41.54 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle

115.94 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle

pH de (mg/g) K n R? de (mg/g) Kr n R?

pH3 191 705 1,502 0,9948 113 123 7,564 0,9999
pHS5 344 340 29,070 0,9930 119 122 8,071 0,9876
pH 7 350 8 0,531 0,5367 116 42 1,098 0,2808
pH9 240 570 1,785 0,9732 110 126 4,958 0,9735
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Sekil 6.39. Scenedesmus sp. Mikroalgleriyle Yapilan Deneylerde Freundlich izoterm
Egrileri: a) ve b) Farkli Sicakliklarda, c) ve d) Farkli pH Degerlerinde Sirasiyla 41.54mg/1

ve 115.94mg/L Mikroalg ile
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6.3.8. Termodinamik Hesaplamalarin Sonuclar:

Scenedesmus sp. mikroalgleriyle yapilan deneylerde termodinamik hesaplama sonuglari elde
edilen Serbest Gibbs enerji degerleri Cizelge 6.12’de verilmektedir. Bu cizelgeden
goriildiigl gibi Serbest Gibbs enerji degerleri tiim reaktdrler i¢in eksi degerler vermektedir.
Bu da adsorplanma reaksiyonunun kendi kendinde ger¢eklesebildigini gosterir. Entalpi
(AH®) degerleri parametrelere bagli olmaksizin bazi durumlarda negatif, yani ekzotermik
iken bazi durumlarda ise pozitif, yani endotermik oldugunu gorebiliriz. Bu da uranyumun
alglerle adsorpsiyonu hem enerji tiiketici hem de enerji Uretici olabilecegini gostermektedir.
Yani bazi durumlarda sicakligin arttirtlmasi giderim yiizdesini arttirirken, bazi durumlarda
tersine azaltilirken giderim de artabilmektedir. Ama burada ¢alismalarin ¢ogunda enerji
tilkettigi (ekzotermik) igin sicaklik arttirilinca giderim de artmaktadir. Burada AS°’nin
degerlerinin yiiksek olmast da ¢ozelti ara ylizeyindeki rastlantisalligin  artigini

yansitmaktadir (Cizelge 6.12 ve Sekil 6.40).
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Cizelge 6.12. Scenedesmus sp. Mikrolgleriyle Termodinamik Hesaplama Sonuglari (pH 7, Siire 120 Dakika, Uranyum Konsantrasyonu 15mg/L)

- H3 H5 H7 H9

Canly/oli Sabitler P ’ " ’

Mikroal
oalg 5mgU/L | 10mgU/L | 15mgU/L | 5mgU/L | 10mgU/L | 15mgU/L | 5mgU/L | 10mgU/L | 15mgU/L | 5SmgU/L | 10mgU/L | 15mgU/L

42 54 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalg ile

é AH® -16764 -2740 2293 3086 2241 -2603 4143 -1308 3044 -1220 1462 -2512

— 7o}

Sog AS® 61 18 2 0 3 19 3 15 0 13 5 18

U [<B]
o
3 AG® -5319 -6073 -6177 -6121 -5957 -6187 -5957 -6331 -6017 0 -6096 -6299
3 AH® -6502 -25516 -6608 2367 -2443 -188 -3847 -2681 -2414 -4586 -1763 2290
&

>

5 § o AS® 30 93 32 2 17 9 22 19 18 24 16 3
[
(3]
] AG® 0 -6418 -6455 -5739 -5916 -5807 -5974 -6162 -6244 5974 6121 -6198

115,94 mg/L Scenedesmus sp. Mikroalg ile

3 AH® -1768 -4676 1597 -2364 -4430 -3660 -486 1141 -4190 5764 -740 -8422
e

—_ N

Sog AS® 14 25 4 17 24 21 8 3 24 28 1 39

O [<B]
5
3 AG® -4001 -4665 -3494 -3808 -3900 -3459 -4001 -3974 -4643 0 -3325 -5334
3 AH® -4643 -6841 -6841 -2281 -3294 -2809 19 -1869 -1194 -4840 -261 -821
&

>

5 § o AS® 24 32 32 15 19 17 8 15 14 24 10 13
[
D
A AG® 0 -4665 -4735 -3136 -3585 -3314 -2926 -4144 -4317 -3722 -4055 -4220
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Sekil 6.40. Uranyumun Scenedesmus sp. Mikrolgleriyle Biyosorpsyonunun Termodinamik
Modeli: a) 41.54mg/l ve b) 115.94mg/L Mikroalg ile
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6.3.9. Scenedesmus sp. Mikroalglerinin Degisiminin Mikroskop Goriintiileri

Calismalarin  sonunda farkli konsantrasyonlarda uranyum igeren aerobik kesikli
reaktorlerden 6rnek alinarak LEICA DFC280 mikroskobu ile 40x biiylitme ile Scenedesmus
sp. fotograflar1 ¢ekilmistir (Sekil 6.41). Sekilde goriildiigii gibi uranyum olmayan sadece
Scenedesmus sp. mikroalgleri igeren drnekte algler ayri ayri hiicreler halindedir. Uranyum
mevcut olan Orneklerde ise algler topaklanmis haldedirler ve uranyum konsantrasyonu
arttikca topaklanma da artmaktadir. Uranyumu adsorplaninca algler agirligindan dolay1

cokelirken birbiriyle topaklama olusturmakadirlar.
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Sekil 6.41. Farkli Uranyum Konsantrasyonlar: igceren Aerob

ik Kesikli reaktorlerde

Scenedesmus sp. Mikroalglerinin Mikroskop Gortntuleri: @) Uranyum Olmayan, Sadece
Scenedesrr_lus sp. Olan Ornek, b) ve ¢) 5mg/L Uranyum Igeren Ornekler, d) ve ¢) 10mg/L
Uranyum Igeren Ornekler, f) ve g) 15mg/L Uranyum Igeren Ornekler
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6.4. Chlorella sp. Mikroalgleriyle Uranyumun Gideriminin Aerobik Deneylerin Sonug
ve Tartismalari

Chlorella sp. mikroalgleriyle sudaki uranyumun giderimi ile ilgili sinirlt sayida ¢aligmalar
mevcut olup bunlar genellikle laboratuvar sartlarinda 6ldiiriilmiis kuru ve 1slak mikroalglerle
yapilmustir [188], [189], [190]. Canli mikroalgler ise biiyiime sirasinda (fotosintez) CO2’nin
tiketilmesi sonucunda suyun pH’mi asidikten bazige (pH 9-10) kadar yiikselttigi igin
uranyumun indirgenerek c¢okelmesine elverisli sartlar yaratmaktadirlar. Bu yuzden bu

calismada bu mikroalglerin hem canli hem 6ldiirtilmiis 1slak tiirti kullanilmistir.

Laboratuvar sartlarinda sudaki uranyumun Chlorella sp. gideriminin aerobik kesikli
calismalar1 detayli olarak verilmektedir. Sadece tatli sularda bulanabilen Chlorella sp. eski
zamanlardan beri besin maddesi olarak kullanilmaktadir. Ayrica bu tiir algler sadece
viicudun gereksinim duydugu besinleri da en iist seviyede saglamakla kalmayip, ayni
zamanda viicudu zararli maddelerden de temizlemektedir [191]. Bundan dolay:r Chlorella
sp. algleri igme sularin uranyumdan artiminda en iyi secencklerden olarak
degerlendirilebilinir. Burada Chlorella sp. ile sudaki uranumun aritim1 farkli uranyum ve alg

konsantasyonlari, canli ve 6lii alg tiirleri kullanilarak aragtirilmistir.

Farkli fiziksel ve kimyasal sartlar altinda gergeklestirilen birinci set deneylerin 71.61mg/L
konsantrasyonunda Chlorella sp. 282.42mg/L konsantrasyonunda Chlorella sp. algleri
kullanilan ¢galigmalarda uranyumun degisimi 651nm dalga boyunda 6lgiilmiis ve standart
uranyum konsantrasyonlarindan elde edilen degerler kullanilarak interpolasyon yontemiyle

mg/L cinsine ¢evrilmistir. Bu kalibrasyon egrisi Cizelge 6.13’de verilmistir.

Elde edilen uranyumun gideriminde farkli faktorlerin (farkli pH, sicaklik, uranyum
konsantrasyonu, siire, farkli alg konsantrasyonlari) bu giderime etkileri Box-Behnken

programi kullanilarak analiz edilmistir.
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Cizelge 6.13. Chlorella sp. Mikroalgleriyle Uranyumun Konsantrasyonlariin Ce (mg/L),
Giderim Yzdelerinin (%) ve ge (Mmg/g) Degerinin Degisimi: a) Sicakliga, b) pH’a Gore

a) SICAKLIGA GORE Degisimi (15mgU/L, pH 7, siire 60 dakika)

71.61mg/L Chlorella sp. 282.42mg/L Chlorella sp.
Mikroalgleriyle Mikroalgleriyle
CO Ce CO Ce

Sicaklik, canli/olii % Qe % Qe

(mg/L) | (mg/L) (mg/L) | (mg/L)

15 0,246 98 206 15 1,268 99 48

5°C, canh 10 0,775 92 129 10 0,423 96 34
5 0,845 83 58 5 0,880 82 15
15 0,352 98 205 15 2,958 40 52
25°C, canh 10 0,352 96 135 10 0,317 97 34
5 0,070 99 69 5 0,000 100 18
15 0,880 94 197 15 0,528 83 52
45°C, canh 10 0,915 91 127 10 0,704 93 33
5 0,246 95 66 5 0,810 84 15

15 0,986 93 196 15 3,310 51 49

5°C, sicakhikla 10 0,880 91 127 10 3,134 69 24

oldiiriilmiis
5 0,141 97 68 5 2,394 52 9
15 0,310 98 205 15 1,232 59 52
25°C, 1s1yla oldiiriilmiis 10 0,269 97 136 10 3,415 66 23
5 0,165 97 68 5 1,725 65 12
15 1,373 91 190 15 0,528 83 52
45°C, 1s1yla oldiiriilmiis 10 0,718 93 130 10 0,704 93 33
5 1,232 75 53 5 0,810 84 15

b) pH'a GORE Degisimi (15mgU/L, 25°C, canh alg, siire 60dakika)

71.61 mg/L Chlorella sp. 282.42 mg/L Chlorella sp.
Mikroalgleriyle Mikroalgleriyle
PH oy | gy | | % | oy [(maiy | % |
15 1,514 90 188 15 1,549 90 48
pH 3 10 1,408 86 120 10 1,232 88 31
5 2,641 47 33 5 1,866 63 11
15 2,817 81 170 15 1,338 91 48
pH 5 10 3,063 69 97 10 0,810 92 33
5 1,303 74 52 5 0,563 89 16
15 0,352 98 205 15 0,211 99 52
pH 7 10 0,352 96 135 10 0,317 97 34
5 0,070 99 69 5 0,000 100 18
15 1,662 89 186 15 2,958 80 43
pH9 10 0,377 96 134 10 1,866 81 29
5 1,338 73 51 5 2,993 40 7
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6.4.1. Temas Suresinin Etkisi

Temas suresinin etkisini incelemek icin 30, 60, 90 ve 120 dakika gibi deney sireleri
kullanmilmistir. Farkli pH (3, 5, 7 ve 9), sicaklik (5°C, 25°C ve 45°C), mikroalg
konsantrasyonlari (71.61mg/L ve 282.42mg/L), siire (0, 30, 60, 90 ve 120 dakika), uranyum
konsantrasyonu (5mgU/L, 10mgU/L ve 15mgU/L) ve canli/isiyla Oldiiriilmiis alglerle
yapilan bu deneylerde uranyumun Chlorella sp. mikroalglerinin (izerine biyosorpsiyonunun

(Qe, mg/g) zamana gore degisimi EK-2’de verildigi gibidir.

Segilen sartlarda (pH 7, 71.61mg/L alg, canli alg, 25°C, uranyum konsantrasyonu 15mg/L)
temas siiresinin etkisine bakilmistir. Sekil 6.42°de gortldiigi gibi, uranyumun Chlorella sp.
ile adsorpsiyonu 2 fazdan olusmaktadir: birinci fazda 30 dakikaya kadar siire arttik¢a
adsorpsiyon da artmaktadir, ikinci fazda ise adsorpsiyon az ¢ok degisiklerle sabit olarak
devam etmektedir. Uranyumun Chlorella sp. mikroalgleriyle giderim yiizdesinin grafigine
bakilirsa uranyumun, mikroalglerin birim yiizeyine adsorplanmasi grafigi ile benzer sonug
vermektedir. Adsorpsiyon ilk 30 dakikada tamamlanmistir, ancak 60 dakikada dengeye
ulagilmistir (Sekil 6.42).
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Sekil 6.42. Uranyumun Chlorella sp. Mikroalgleriyle ile Gideriminde Temas Suresinin: a)
Adsorplanmaya, b) Uranyumun Giderim Y izdesine Etkisi
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6.4.2. Uranyumun Baslangi¢c Konsantrasyonunun Etkisi

Uranyumun Chlorella sp. tarafindan adsorpsiyonda baslangi¢ konsantrasyonunun etkisini
gorebilmek icin 5, 10 ve 15mg/L uranyum konsantrasyonlari kullanilmistir. Segilen sartlarda
(pH 7, 71.61mg/L alg konsantrasyonu, canli alg, 25°C) uranyumun adsorpsiyonunun
zamana gore degisim grafigine bakilinca, uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu arttik¢a
adsorpsiyon miktarinin da arttigi gériillmektedir. Her 3 konsantrasyonda biyosorpsiyon 30
dakikada tamamlanmis, ancak 60 dakikada dengeye ulasmistir (Sekil 6.43).

Sekil 6.43’te goriildigi gibi 30 dakika silireden sonra dengeye 60 dakikada ulastigi,
uranyumun biyosorpsiyonunda biiyiik farkliliklarin olmadigi goriilmiistiir. Bu ylzden
uranyumun Chlorella sp. mikroalglerinin (izerine biyosorpsiyonunda farkli faktorlerin (pH,
sicaklik, alg konsantrasyonu ve alglerin canli yada 6ldiiriilmiis olmasi) etkisini 60 dakika
strelik temas stiresinde yapilmistir. Uranyumun farkli sicaklik ve farkli pH sartlari altindaki
Chlorella sp. mikroalgleri Uzerine biyosorpsiyonunun degisen baslangig uranyum
konsantrasyonu degerlerine gore grafikleri sirasiyla Sekil 6.44 ve Sekil 6.45°te
gosterilmistir. Her 3 konsantrasyonda da adsorpsiyon 60 dakikada tamamlanmuistir.
Kullanilan tim sicaklik ve pH sartlarinda biyosorpsiyonun uranyumun baslangic
konsantrasyonu arttik¢a arttigi gézlemlenmistir. Grafiklerden de gorildiugu gibi, uranyum
giderimi yuksek oranda uranyumun baslangi¢ konsantrasyonuna baghidir. Sekil 6.43b’deki
uranyumun giderim yuzdesinin grafigine bakildiginda, giderimin yiiksek oldugu (%93-99)
goriilmistiir. Uranyumun farkli baslangi¢ konsantrasyonlarinda giderim yiizdeleri benzer
olmakla beraber alglerin birim yiizeyine adsorplamasi uranyumun konsantrasyonuna gore
farklilik gostermektedir. Mikroalglerin birim ylizeyine uranyumun adsroplanmasi uranyum
konsantrasyonu arttik¢a artmaktadir. Uranyumun maksimum adsorpsiyon degeri ge(max),
pH 7, 25°C sicaklik, 15mg/L uranyum konsantrasyonu ve 71.61mg/L canli mikroalg ile elde
edilmis olup degeri 209 mg/g’dir. En diisiik adsorpsiyon degerleri ge(min) ise pH 9 ve pH
3’te, 5°C sicaklik, 1siyla 6ldiiriilmiis alg, ve 115.94 mg/Lalgler ve 5Smg/L uranyum iceren
reaktorlerde gozlenmistir ve degeri sirasiyla: 17mg/g ve 18 mg/g’dir. 71.61mg/L alg ile
yapilan deneylerde ise uranyumun ilk konsantrasyonu 5, 10 ve 15mg/L olan reaktorlerde
alglerin gmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 69, 139 ve 209 olup hepsi pH 7, canli alg ve 25°C
sicaklikta elde edilmistir. 282.42mg/L alg igeren reaktorlerde ise bu degerler: 18, 35 ve
53’diir. Verilen degerlerden de goriildiigii lizere, uranyum konsantrasyonu her Smg/L’ye

arttirtlca giderilen uranyum konsantrasyonunda 1,5-2 katina artmaktadir.
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Sekil 6.43. Uranyumun Baglangic Konsantrasyonunun: @) Chlorella sp. Mikroalgleri
Uzerine Adsorplanmasina b) Giderim Yiizdesine Etkisi (pH 7, 71.61 mg/L mikroalg, canli
mikroalg, 25°C)
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Qe degerlerinin, baslangi¢ uranyum konsantrasyonundaki artig ile artmasi temelde adsorban
yuzeyindeki aktif yerleri (amino, karboksil ve hidroksil gruplar) saran uranyum iyonlarinin
miktar1 ile alakalidir. Yani, uranyumun baslangi¢ konsantrasyonunun artmasiyla adsorban
yiizeyindeki adsorpsiyona elverisli yerleri daha fazla uranyum iyonu baglandigindan
uranyum iyonlar1 adsorban tarafindan daha fazla adsorpladigini sdyleyebiliriz. Benzer
sonuclar daha Once ¢esitli arastirmacilar tarafindan yapilan ¢alismalarda rapor edilmistir
[53], [186], [187]. Bu ¢alismalarindan Bai’nin Rhodotorula glutinis algleriyle uranyumun
biyosorpsiyon arastirmasinda kullanilan uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu 50mg/L’den
300mg/L’ye arttikga qe(mg/g) degeri de siirekli olarak artmaktadir [53]. Moghaddam,
‘brown’ algleriyle uranyum iyonlarinin biyorsorpsiyon ¢aligmasinda uranyumun baslangic¢
konsantrasyonu 0-2.2 mmol/L’ye degisince pH 3, 4 ve 5 degerlerinin hepsinde ge(mg/Q)
degerleri de siirekli artmistir [187].
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Sekil 6.44. Farkli Sicaklikta Uranyumun 71.61mg/L Chlorella sp. Algleri Uzerine Adsorplanmasmin Uranyumun Baslangic Konsantrasyonuna
Gore Degisimi (Sire 60dakika): a) pH 3, b) pH 5, ¢) pH 7 ve d) pH 9
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6.4.3. Baslangic pH Degerinin Etkisi

Baslangi¢ pH’1n adsorplanan uranyum miktarin etkiledigini gorebilmek icin burada 3, 5, 7
ve 9 pH degerleri optimal sartlarda (25°C ve uranyum konsantrasyonu 15mg/L)
kullanilmigtir. Uranyumun Chlorella sp. algleri iizerine adsorpsiyonunun degisen pH
degerlerine gore grafigi Sekil 6.46°de gosterilmistir. Goruldugi gibi, en yuksek adsorpsiyon
degerleri pH 7 ve 5’te ve en diisiik degerleri de pH 9 ve pH3’tedir.

Uranyumun maksimum adsorpsiyon degeri, 71,61mg/L alg iceren reaktorlerde 3,5, 7 ve
9 pH degerlerinde alglerin gmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 209, 201, 209 ve 201 olup hepsi
canli alg ve 25°C sicaklikta elde edilmistir. 282.42mg/L alg iceren reaktorlerde ise bu
degerler: 53, 52, 53 ve 53°dr.

pH degerinin adsorpsiyona etkisi Scenedesmus sp. mikroalgleri ile yapilan deneylerdeki
sonuglara benzemektedir. Canli mikroalgler ise hareketli halde olduklari ig¢in uranyumun
algle bulugsma orani1 artmaktadir, hem de canli algler 6lii olanlara nazaran adsorpsiyonun
yanisira bioakiimiilasyon ile de metalleri blinyesine alabilirler. Yi ve ¢alisma arkadaslarina
gore, diisiik pH degerinde H+ ionlar arttig1 i¢in de alglerin negatif yiiklii aktif baglayici
yiizeyine metal ionlarinin yerine yapistiklart i¢in uranyumun adsorpsiyonunu
azaltabilmektedir [147]. Burada da en yiiksek adsorsiyon degeri algin canli kalmasina en

elverisli olan pH 7 ve 5’te elde edilmistir.

Sekil 6.46’te goriildiigi gibi uranyumun farkli pH degerlerinde Chlorella sp. mikroalglerinin
Uzerine adsorpsiyonu 30 dakikalik siireden sonra fazla degisiklik géstermeden sabit
kalmasiyla birlikle en fazla giderim 60 dakika igerisinde gerceklesmistir. Bundan dolay:
uranyumun bu algler Gzerine adsorpsiyonuna burada kullanilan farkli sicaklik ve pH’larin
etkisini gorebilmek i¢in ge (mg/g)’nin bu sartlar altinda pH’a gore degisiminin grafikleri
cikartilmigtir (Sekil 6.47). Bu sekillerde hem 71.61mg/L alglerle hem de 282.42mg/L
algleriyle yapilan deneylerde bazi istisnayi durumlart olmakla birlikle tim pH ve
sicakliklarda qe(mg/g)’nin en yiiksek degerleri pH 7°de elde edilmistir. NOtr pH alglerin
canlt kalmasi i¢in en elverisli sarttir. Canli mikroalglerle uranyumun giderim yiizdesi pH’a
gore degisimi: pH 7 > pH 5 > pH 9 > pH 3’dir, 1s1yla 6ldiiriilmiis mikroalglerle ise: pH 7 >
pH 9 = pH 3 > pH 5°dir (Sekil 6.47).
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Sekil 6.46. Farkli pH Degerinin Uranyumun Chlorella sp. Mikroalgleriyle Giderim
Yizdesine Etkisi (25°C, canli alg, Co=15mgU/L): a) 71.61 mg/L alg, b) 282.42 mg/L
mikroalg ile
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Sekil 6.47. Baslangic pH’1in Uranyum Konsantrasyonunun Chlorella sp. Mikroalgleri Uzerine Adsorplanmasina Etkisi (Sure 60 dakika): a), b) ve
¢) 71.61mg/L AdsorbanYapilan Deneylerde Sirasiyla 15mgU/L, 10mgU/L ve 5SmgU/L Uranyum Konsantrasyonlari igin Grafikleri, d), ) ve f) ise
282.42mg/L Adsorban
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6.4.4. Sicakhigin Etkisi
Sicakligin uranyumun Chlorella sp. mikroalgleri tzerine biyosorplanmasina olan etkisini
incelemek icin burada 5, 25 ve 45°C’de ¢alismalar yapilmistir. Sicakliga gore, uranyum

gideriminin zamana gore degisiminin grefikleri asagidaki gibidirler (Sekil 6.49):
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Sekil 6.48. Sicakligin Chlorella sp. ile Uranyumun Giderim Yizdesine Etkisi (pH 7, canli
mikroalg, Co=15mgU/L, sure 30 dakika): a) 71,61mg/L Mikroalg, b) 282,42mg/L Mikroalg
Iceren Reaktorler Icin
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Bu grafiklerden goriildiigi gibi standart sartlarda (pH 7, Co=15mgU/L, temas sire 30 dakika)
mikroalgler canli iken en yiliksek giderim 25°C’de elde edilmisken, 1siyla oldiirilmiis
mikroalglerde sicaklik arttik¢a giderim artmustir ve en yiksek giderim 45°C’de elde
edilmistir. Kullanilan mikroalg konsantrasyonu daha diisiik iken (71.6mg/L) canli mikroalg
ile 61t mikroalg giderim ylizdeleri arasinda fark %10 olup canl alglerle daha fazla giderim
olmustur. Mikroalg konsantrasyonu 282.4mg/L iken ise yine canli mikroalglerle oliilere
nazaran daha yiiksek giderim olmasina ragmen arasindaki fark ancak %5 tir. Canli algler
uranyumu 01U olanlara nazaran biyoadsorpsiyonun yani sira biyoakiimiilasyonla biinyesine
alabilmektedir. Burada canli ile O6lii mikroalglerinin giderim yiizdelerinin farklarina

bakildiginda biyoakimulasyonla uranyumun yaklasik %5-10 giderildigi goriilmektedir.

Burada uranyumun Chlorella sp. Uzerine adsorsiyonuna sicakligin etkisi standart sartlarda
(n6tr pH, oda sicakligi) bakildignda, canli mikroalglerle 25°C’ye ve 06lii mikroalglerle
sicaklik arttikca adsorsiyonun da stirekli arttigi belirlenmistir. Termodinamik hesaplama
sonuglarina da bakilirsa, standart sartlarda adsorsiyon entalpisi pozitif oldugu i¢in
endotermiktir (1s1 enerjisini tiiketen), yani sicakligin artmasiyla adsorpsiyon da artmuistir.
(Cizelge 6.17). Ancak EK-2’de verildigi gibi, diger sartlarda, uranyumun Chlorella sp. ile
adsorpsiyonu sicaklik arttik¢a tersine azalmaktadir yiiksek giderim en diisiik sicaklikta elde
edilmistir. Bu sonuclar termodinamik hesaplamalara da uymaktadir. Bu sartlarda
adsorpsiyon ekzotermik (1s1 iireten) oldugu belirlenmistir. Genel olarak ¢ogunlukla
uranyumun Chlorella sp. ile adsorsiyonu endotermiktir, yani sicaklik artmasiyla giderim de

artmaktadir.

71.61 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle Yapilan Deneylerde. Sekil 6.49a’da 15 mg/L
uranyum konsantrasyonu ve canli algler iceren reaktorlerde tiim pH degerlerinde sicaklik
arttitkga qe(mg/g) degeri azalmaktadir. Isiyla 6ldirtilmis algleri bulunan reaktorlerde ise,
notr pH degerlerinde (pH 5 ve 7) qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar artmakta, ama
25°C’den 45°C’ye kadar tekrar azalmaktadir. pH 3 ve pH 9’da sicaklik arttikga qe(mg/g)
stirekli arttmaktadir (Sekil 6.49a). Sekil 6.49b’de 10 mg/L uranyum konsantrasyonu ve canli
algler iceren reaktorlerde, tim pH 3 disinda tiim pH degerlerinde qe(mg/g) degeri 25°C’ye
kadar artip daha sonra azalmaktadir. Isiyla dldiirtilmis algleri bulunan reaktdrlerde de tim
pH degerlerinde qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar artmakta, ama 25°C’den 45°C’ye
kadar tekrar azalmaktadir (Sekil 6.49b). Sekil 6.39¢’de 5 mg/L uranyum konsantrasyonu ve

hem canli hem 1s1yla 6ldiiriilmiis algler iceren reaktorlerde, nétr pH degerlerinde ge(mg/g)

146



degeri 5°C’den 25°C’ye kadar artmakta, ama 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar azalmaktadir.
pH 3 ve pH 9’da canli algler olan reaktdrlerde biyosorpsiyon sicaklik arttikga azalirken,

1styla Oldiriilmiis algleri bulunanlarda ise tiim pH degerlerinde stirekli artmaktadir (Sekil
6.49c).

282.42mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle Yapilan Deneylerde. Sckil 6.49 d, e ve f°de
sirastyla 15 mg/L, 10 mg/L ve 5 mg/L uranyum konsantrasyonu ve canli algler igeren
reaktorlerde notr pH degerlerinde (pH 5 ve 7) qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar
artmakta, ama 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar azalmaktadir. pH 3 ve pH 9’da ise tersine
5°C’den 25°C’ye kadar azalmakta ve 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar artmaktadir. Istyla
oldurilmis algleri bulunan reaktorlerde ise, 15mg/L uranyum konsantrasyonu olan
reaktorlerde qe(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar artmakta, ama 25°C’den 45°C’ye kadar
tekrar azalmaktadir. 10mg/L uranyum olan reaktorlerde, canli alglerle deneylerde sicaklik
arttikca gqe(mg/g) azalmakta ve 1siyla oldiiriilmiis alglerle deneylerde sicaklikla genellikle
arttmaktadir (Sekil 6.49¢). Sekil 6.49f’de 5 mg/L uranyum konsantrasyonu ve canli algler
iceren reaktorlerde, notr pH degerlerinde (pH 5 ve 7) ge(mg/g) degeri 25°C’ye kadar artip
daha sonra azalmaktadir, asidik ve bazik Ph degerlerinde de tersine 25°C’ye kadar azalip
sonra artmaktadir. Isiyla Oldiiriilmiis algleri bulunan reaktérlerde pH 3 disindaki pH
degerlerinde ge(mg/g) degeri sicaklikla siirekli artmaktadir (Sekil 6.49d, e ve f).

Burada agagidaki genel sonuglar ¢ikarabilinir: 1) nétr pH degerlerinde (pH 5 ve 7), hem canli
hem 1siyla oldiiriilmis alglerle yapilan deneylerde ge(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar
azalmakta ve 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar artmaktadir, yani en yiksek biyosorbans
25°C’dedir, 2) Asidik (pH 3) ve bazik (pH 9) sartlar altinda ise genel olarak canli algler olan
reaktorlerde sicaklikla arttikca qe(mg/g) degeri azalmakta, 1siyla dldiirtilmiis algler olan
reaktorlerde ise tersine sicaklik arttikga siirekli artmaktadir. Bu durum asagidaki gibi
aciklanabilir: notr pH degerleri (pH 5 ve 7) alglerin canli kalabilmesi i¢in en ¢ok elverisli
olan sarttir ve bundan dolay1 algler ¢cogunlukla canli kaldiklar1 i¢in uranyumun giderimi
algler i¢in optimal sicaklik olan 25°C’de en yiiksektir. Canli algler adsropsiyonun yani sira

biyoakiimulasyonla da uranyumu baglayabilmektedirler.

Buradan goriildiigii gibi farkli sartlar altinda uranyumun Chlorella sp. algleri Uzerine
biyosorpsiyonu farkli olarak degisiklik gostermektedir. Ama optimal sartlarin belirlenmesi
icin boyle farkli fiziksel ve kimyasal sartlar ayn1 anda etkisini dikkate alarak optimizasyon

yonteminin yardimiyla ii¢ boyutlu grafikleri ¢ikartilarak analiz edilmelidir.
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71.61mg/L alg iceren reaktorlerde tiim pH degerlerinde, 5, 25 ve 45°C sicakliklarda canli
alglerle yapilan deneylerde Qmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 209, 205 ve 204°dir. Isiyla
oldiirtilmis alglerle yapilan deneylerde ise gmax (Mg/g) degerleri sirasiyla; 208, 207 ve
208°drr. 282.42mg/L alg igeren reaktorlerde ise bu degerler canli algler i¢in: 53, 53 ve
53’diir ve 1siyla oOldiriilmiis algler icin ise: 52, 53 ve 53’diir. Canli alglerin oldugu
reaktorlerde adsorban miktart yiiksek iken baslangicta diisiik sicaklikta adsorbans daha
yiiksek olmasina ragmen zaman gegtik¢e en yiiksek degeri 25°C’de goriilmektedir. Yani
zaman gectikce ge (Mg@/g) miktarina degil alglerin canli ve hareketli kalmas1 igin uygun

sicakliga bagli oldugu goriilmiistiir.

Sekil 6.49, a, b ve c’da goriildiigii gibi mikroalg konsantrasyonu daha diisiikk iken
(71.61mg/L),  farkli sicaklilar, baslangic uranyum konsantrasyonlar1 ve canli/6li
mikroalgleri i¢in en yiiksek giderim pH 7°’de elde edilmistir. Benzer sonug Alix ve
arkadaglarmin 6ldirilmiis Chlorella Vulgaris mikroalgleriyle uranyumun giderim
calismalarinda goriilmektedir. Burada 125mg/L  mikroalg kullanarak uranyumun
gideriminde pH 3’ten pH 6’ya kadar arttikca uranyum giderimi yilizdesi de %8.9’dan
%87.4’e kadar artmaktadir [189].

Sekil 6.49, d, e ve f’de ise: mikroalg konsantrasyonu yiiksek iken (282.42mg/L) tiim
sartlarda (farkli sicaklilar, baglangic uranyum konsantrasyonlar1 ve canli/6lii mikroalgleri)
en yuksek uranyum giderimi pH 4’te oldugu goriilmektedir. Buna benzer sonuglar Erkaya
ve arkadaslarinin caligmalarinda elde edilmistir. Bu calismada uranyumun 1000mg/L
Chlamydomonas reinhardtii mikroalg ile gideriminde en yiiksek adsorpsiyon degeri pH 4’te
gorulmektedir. Burada ge degeri 70 ila 340 mg/g arasi degismistir [174]. Vogel ve
arkadaslarmin 760mg/L Chlorella Vulgaris ile uranyum giderim ¢aligmalarinda en yiiksek
uranyumun giderimi (%85) ve adsorpsiyon kapasitesi ge (27mg/g) pH 5.5’te olmustur [190].
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Sekil 6.49. Sicakligin Uranyumun Chlorella sp. Mikroalgleri Uzerine Adsorplanmasia Etkisi (Stre 60 dakika): a), b) ve ¢) 71.61mg/L Mikroalg
ile Yapilan Deneylerde Sirastyla 15mgU/L, 10mgU/L ve SmgU/L Uranyum Konsantrasyolari i¢in Grafikleri, d), e) ve f) ise 282.42mg/L Mikroalg
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6.4.5. Mikroalg Konsantrasyonunun Etkisi

Uranyumun Chlorella sp. mikroalgleri (zerine biyosorplanmasinin degisen de (Mg/q)
miktar1 degerlerine gbre degisimini gorebilmek igin algin 71.61mg/L ve 282.42mg/L’lik
konsantarsyonlari, optimal sartlar altinda (25°C, pH 7, 15mg/L uranyum konsantrasyonu ve
canli alg tiirii) kullanilmistir ve sonuglart Sekil 6.51°de gosterildigi gibidir. ge(mg/g)
degerinin, adsorban miktar1 arttik¢a azaldigi gOrulmiistir. Ama giderim yiizdesine karsi
degisimine bakilirsa Chlorella sp. mikroalglerinin konsantrasyonu daha yiksek olan
deneylerde (282.42mg/L) daha yuksek giderim elde edilmistir. Yani Alglerin
konsantrasyonu burada daha yiiksek oldugu icin birim ylizeyine biyosorplanan uranyum
miktar1 daha az olsa da daha diisiik konsantrasyondaki alglere ragmen daha ¢ok uranyum
biyosorplanmistir. Bu da uranyumun Chlorella sp. mikroalgleri Uzerine biyosorplama ile

gideriminde alg konsantrasyonun 282mg/L olmasi yeterlidir. (Sekil 6.51 a ve b).
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Sekil 6.50. Farkli Alg Konsantrasyonlarinda: a) Uranyumun Chlorella sp. Mikroalgleri
Uzerine Adsorpsiyonunun Degisen Adsorban Miktar1 Degerlerine Gore, b) Uranyumun
Chlorella sp. ile Giderim Yiizdesinin Zamana Gore Degisiminin Grafikleri (25°C, pH 7,
15mg/L uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu ve canli alg tiirii)

Adsorban miktar1 arttikga adsorpsiyon degerindeki azalma sureg igerisinde adsorban
yiizeyindeki aktif yerlerin uranyum iyonlan tarafindan doyurulmadan kalmasina baglidir.
Bunun sebebi, belirli bir miktar adsorbanin ancak belirli bir miktar uranyumu adsorbe
edebilmesi soylenebilir. Bir dnceki bolimde bahsedildigi gibi sabit adsorban miktarinda,
uranyum Konsantrasyonu arttirildiginda ge adsorpsiyon degeri artmaktaydi. Burada ise sabit
uranyum konsantrasyonunda adsorban miktar: arttirildi dolayisiyla bu hareketle ortamdaki
adsorban miktarina oranla uranyum konsantrasyonu azalmis oldu. Bu da adsorbanin daha az
uranyum iyonlart ile temasi ve adsorbandaki aktif yerlerin doyurulmadan kalmasi anlamina

gelir. Dogal olarak adsorpsiyon degerinde diislis yasanmustir.

Burada farkli parametrelerin (temas siiresi, uranyum konsantrasyonu, pH, sicaklik, adsorban
miktart) uranyumun Chlorella sp. mikroalgleriyle adsorsiyonuna olan etkileri segilen sartlar
altinda ayr1 ayr1 olarak bakilmigtir. Ancak bu parametrelerin etkilerinin ayn1 anda goz
Onlnde bulundurarak uranyumun adsorpsiyonuna olan etkilerine bakabilmek icin Box-
Behnken programinin yardimiyla ‘Yanit Yiizey Metodu (YYM)’ ile optimizason yontemi

kullanilmistir. Sonugta optimal sartlar belirlenmistir.
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6.4.6. Uranyumun Adsorpsiyonunun Yanit Yiizey Metodu (YYM) ile Optimizasiyonu

6.4.6.1. Model Olusturulmasi ve Istatistiksel Analiz

Deneylerde kullanilan degisken parametrelerin (pH, sicaklik, uranyum konsantrasyonu, alg
konsantrasyonu, alglerin 6lii yada canli olmasi, siire) giderime etkisini izlemek i¢in bu
parametrelerin hepsinin bir arada bu etkiye katkisini hesaba katarak en optimal (en verimli)
giderim sartlarin belirlenmesi gerekmektedir. Uygulanan degisken parametrelerin hepsinin
etkisini bir arada gorebilmek icin Box-Behnken istatistiksel-matematiksel grafik analizi
kullanilir. Bdylece burada Box-Behnken optimizasyon yontemi kullanilarak farkli
parametrelerin farkli degerlerinde (1) pH: 3, 5, 7 ve 9, 2) sicaklik: 5°C, 25°C ve 45°C, 3)
uranyumun baslangic konsantrasyonu: 5mg/L, 10mg/L ve 15mg/L, 4) mikroalg

konsantrasyonu: 71.61mg/L ve 282.41mg/L, 5) mikroalglerin 6lii yada canli olmasi)

uranyumun gideriminin yiizde grafikleri kiyaslanarak bu parametlerin hangi degerleri
saglandiginda en yiiksek giderim elde edildigi belirlenerek optimum sartlar belirlenmistir.
Box-Behnken programi kullanilarak toplam 720 analiz gerceklestirilmistir. Istatistiksel
deneysel tasarimdan elde edilen veriler ¢coklu lineer regresyon analizi kullanilarak bagiml
degisken Y (giderim yiizdesi, %) ve bagimsiz degiskenler: alg konsantrasyonu (Xi),
canli/oli alg (X2), sicaklik (X3), stre (Xa), pH (Xs), U(VI) ilk konsantrasyonu (Xs)

arasindaki baglant1 agsagidaki gibi tiglincii dereceden polinom denklem ile verilmektedir:

Y(mg/g)=92,47-1,30X1+1,91X2+1,74X5-6,4X 4+16,82X5+7,55X 6+1,25X1X 2
+1,06X1X3+1,03X1X4—-4,94X1X5-1,86X1X6—2,19X2X3-0,3825X 2X 4
+0,0174X2X5-0,8276 X 2X6+1,52X 3X 4+ 208X 3X5-0,1664 X 3X 6+0,9637 X 4X 5
+3,37X4X6-1,81X5X6—1,97 X —46,60X ] —2,84X7 —2,24X? -2,01X1X 2X 3
+1,46 X1 X2X4+2,26 X1X2X5-0,7078X1X2X6—0,2708 X1 X3X 4+0,8040X 1X 3X5
—0,5165X1X3X6—2,77X1X4X5—0,0619X1X4X6+4,80X1X5X3-1,19X2X3X4
—2,26X2X3X5+1,16X2X3X6+0,3235X2X4X5+0,6814X 2X4X6+0,2071X2X5X6

10,2337 X3X 4X5+0,6272X 3X 4 X 6—0,7742X 3X5X 6 —0,8474X 4 X sX 6+ 4,53X 1X
—2,94X1X2+6,60X1X7 —0,5355X1X 2 +3,10X 2X > —2,55X 2X 2 — 2,83X 2X 2
+0,9533X 2X 2 — 2, 71X 2X 4+0,9007 X 2 X 5s—0, 7174 X 2 X 5+ 0,2722X :X > + 0, 2855 X : X
~1,10XsX2 ~3,55X 2X —2,21X +X 2 +4,88X 2X s +0,3760X sX 2 +51,99X ? ~15,53X 2

Elde edilen bu regresyon denkleminin istatistik olarak analiz edilmesi icin ANOVA model
analizi yapilmistir (Cizelge 6.14). Modelde F-degerinin 60,85 olmasi modelin 6nemliligini

gostermektedir. P-degerlerinin 0,0500’ten diisiik olmasi modeldeki parametrelerin
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onemliliginin gostergesidir. Burada; D, E, F, AB, AE, AF, BC, CE, DF, EF, D?, E? F2, ABC,
ABE, ADE, AEF, BCE, AC?, AD?, AE? BC? BD? BE? D?F, DE?, E?F, D3, E3- 6nemli
model parametreleri oldugu goriinmektedir. Bu degerin 0.1000°’den daha biiyiik olmasi
model parametrelerinin 6nemli olmadigini gostermektedir. Parametrelerin P-degerlerine
bakilirsa uranyum giderim ylizdesini en ¢ok etkileyen parametrelerden birinci sirada pH
(p < 0,0001) ve alg konsantrasyonu gelmektedir, sonra canli yada 6lii olmasi, daha sonra

uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu ve siire ile sicaklik gelmistir.

Cizelge 6.14. ANOVA Model Analizi (Chlorella sp.)

Source Sum of Squares | df | Mean Square | F-value | p-value
Model 8.496E+05 67 12681.18 60.85 | <0.0001 | significant
A-Alg Konsantrasyonu 152.99 1 152.99 0.7342 | 0.3919
B-Canli yada Olii Chlorella sp. 330.19 1 330.19 1.58 0.2086
C-Sicaklik 242.30 1 242.30 1.16 0.2813
D-Siire 1011.00 1 1011.00 4.85 0.0280
E-pH 6251.15 1 6251.15 30.00 | <0.0001
F-U(VI) konsantrasyonu 4563.96 1 4563.96 21.90 | <0.0001
AB 1120.40 1 1120.40 5.38 0.0207
AE 9783.85 1 9783.85 46.95 | <0.0001
Residual 1.359E+05 652 208.39
Cor Total 9.855E+05 719

6.4.6.2. YYM Optimizasyon Sonu¢ Analizleri

Bagimsiz degisken parametrelerin uranyumun giderimine olan etkilerini ayni anda
gorebilmek ve inceleyebilmek igin YYM optimizasyon yontemiyle elde edilen t¢ boyutlu
yuzey grafikleri kullanilmistir. Bu grafiklerde her parametrenin giderime etkisine bakilirken,
kalan 4 parametre giderim yiizdesi en yiiksek degere gelene kadar ayarlanarak optimum sabit
degere getirilmistir. Farkli iki parametre secilerek her bir parametre icin farkli {i¢ boyutlu
yiizeysel grafikler olusturulmustur. Bu grafikler karsilastirilarak tiim parametre igin

optimum (giderim yiizdesi en yiiksek degerde olan) degerleri tespit edilmistir.

pH-Sicaklik Grafikleri. Istatistiksel analizde gosterildigi gibi, burada kullanilan 6 bagimsiz

degiskenlerin i¢inden uranyumun giderimini en cok etkileyen parametre olan pH

parametresinin diger 5 parametreye karsi ayri ayri yapilan grafiklere bakilirsa sabit tutulan

parametrelerin optimum degerlere getirilip getirilmemesine bagli olarak giderimde ne kadar

biiyiik fark oldugu goriiliir (Sekil 6.52). Ornegin, pH ve sicakligm degisken oldugu

grafiklerde, optimal olarak tespit edilen: 1) siire (54-62,4 dakika), 2) algler canli, 3) alg
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konsantrasyonun 282mg/L ve 4) uranyumun baslangi¢c konsantrasyonu en yiksek (15mg/L)
secilerek pH-sicaklik grafiginin’e bagli olarak nasil degistigi Sekil 6.52a’da goriilmektedir.
Ayn grafikler, aym1 optimal sartlarda, ancak uranyumun konsantrasyonu en diisiik olan
5mg/L oldugunda uranyum gideriminin pH-sicaklik grafikleri Sekil 6.52b’de verilmistir. Bu
sekillerden, optimal uranyumun baslangi¢c konsantrasyonu (15mg/L) olanlarda ve optimal
olmayan baslangi¢ konsantrasyonu (5mg/L) olana gore biiyiik fark oldugu gorilmektedir.
Uranyumun baslangi¢ konsantrasyonu 5mg/L iken giderim ylizdesi %85-95 arasindayken,
bu konsantrasyon 15mg/L’ye ¢ikartilinca giderim yiizdesi %95’den daha ylksek oldugu da
gorulmektedir. Yani uranyumun ilk konsantrasyonunun giderim yiizdesine olan etkisi buyuk

oldugu burada net olarak yansitilmaktadir.

TUm sartlarda algler canli iken sicakliga bagli olmadan nétr pH (pH 6-8 arasi) degerlerinde
en yuksek giderim yiizdesi vermektedir. Ancak 6lu algler kullanildiginda giderim yiizdesi

sicaklik arttik¢a hayli artmaktadir, notr pH degerlerinde giderim biraz daha fazladir.

pH -Alg Olii/Canli Grafikleri. Optimal siire (62,4dakika), optimal U(V1) konsantrasyonunda

(15mg/L), optimal ve optimal olmayan alg konsantrasyonu ve sicaklik sartlar1 altinda, pH
ve alglerin canli yada 6lii olmasina kars1 uranyumun giderilmesinin yiizdesinin degisiminin
uc boyutlu grafikleri Sekil 6.53’te gosterildigi gibidir. Burada hem optimal hem optimal
olmayan sartlarda uranyumun giderilmesi tiim grafiklerde canli mikroalglerin 6l
mikroalglere nazaran daha yiksek uranyum giderimini gostermektedir. Her sartta
uranyumun giderilmesinin pH arttik¢a da arttigini gorebiliriz. Burada belirtilmesi gereken
onemli nokta: mikroalg konsantrasyonu yiiksek iken (282mg/L) giderim yiizdesi sicakliga
bagli olarak o©Onemli derecede degisirken (sicaklik arttikca giderim artiyor), alg
konsantrasyonu diigiik iken (71.61mg/L) giderim yiizdesi sicakliga bagli olarak fazla
degisiklik gostermemektedir. Bu durum ANOVA hesaplamasindan da goriilmektedir:
ANOVA’da sicaklik (C) tek basmna Onemli parametre olarak goziikmezken alg
konsantrasyonu (A) ile ayn1 zamanda bakildiginda (AC) giderim yiizdesini 6nemli derecede

etkileyen parametreye doniismektedir.

pH - Alg Konsantrasyonu Grafikleri. Optimal sartlarda uranyumun Chlorella sp. ile

giderilmesinin pH ve alg konsantrasyonuna gore degisiminin ii¢ boyutlu grafikleri Sekil
6.54°de verilmistir. Grafiklerde goriildiigii gibi uranyumun giderimi alg konsantrasyonu ve

pH arttik¢a artmaktadir (Sekil 6.54).
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pH - Stre Grafikleri. Optimal sartlarda pH ve siireye bagl olarak uranyumun giderilme

yiizdesinin degismesinin ii¢ boyutlu grafikleri Sekil 6.48’de goriilmektedir. Grafiklerde en
yuksek giderim 54 dakika ila 62,4 dakika arasinda oldugu goriilmektedir (Sekil 6.54).

Uranyum Konsantrasyonu — pH Grafikleri. Optimal sartlarda uranyumun konsantrasyonu

ve pH’a gore giderim yiizdesinin degisiminin li¢ boyutlu grafikleri Sekil 6.55’de
goriilmektedir. Grafiklerde giderim yiizdesi, uranyum konsantrasyonu arttik¢a arttig1 ve en

yuksek giderimin pH 6,5-8 arasinda (n6tr pH araligi) oldugu gézlenebilir (Sekil 6.55).

Uranyum - Alg Konsantrasyonu Grafikleri. Hem optimal, hem de optimal olmayan sartlarda

uranyumun giderimi uranyum konsantrasyonu ve alg konsantrasyonu arttik¢a artmaktadir

(Sekil 6.56).

Uranyum Konsantrasyonu - Sicaklik Grafikleri. Burada algler 6liyken giderim ylzdesi

sicaklik arttikca stirekli artmaktadir, ama algler canliyken 25°C’de sicaklikta yiiksek giderim
elde edildi. Hem canli hem de o6li alglerde uranyumun konsantrasyonu arttik¢a giderim

yiizdesi de artmaktadir (Sekil 6.56).

U(VI) Konsantrasyonu-Siire, Sicaklik-Alg Konsantrasyonu, Sicaklik-Canli/Olii, Canli/Olii-
Alg konsantrasyonu grafikleri Sekil 6.50’de verilmektedir. Burada sonuglar 6nceki

grafiklerden elde edilen sonuclarla benzer sonuclari vermektedir (Sekil 6.56).

Optimum kosullar asagidaki gibi belirlenmistir: pH 6-8, mikroalg konsantrasyonu
282.42mg/L, canli mikroalg, 15mg maksimum uranyum konsantrasyonu, 45°C sicaklik ve

temas suresi 62,4 dakika.
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Sekil 6.51. pH-Sicaklik Parametrelerin U(VI)’un Chlorella Algleriyle Giderim Yiizdesine Olan Etkilerinin3D-grafikleri
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157



Design-Expert® Software
Factor Coding: Actual

Giderim Yiizdesi (%)
o I 100

Design-Expert® Software
Factor Coding: Actual

Giderim Yiizdesi (%)
o I 00

Giderim Ylzdesi (%)

X1 = A: Chlorofill-a Konsantrasyonu n X1 = A: Chlorofill-a Konsantrasyonu
X2 =EpH X2 =EpH
106
Actual Factors Actual Factors 7
B: Canli yada Ol Chlorella = 1 10: B: Canli yada Ola Chlorella = 1
C: Sicaklik = 45 k<3 C: Sicaklik = 45
D: Stre = 62,4 = D: Sire = 62,4 T
F: U(VI) konsantrasyonu = 15 g 9 F: UQVI) konsantrasyonu = 15 : 6
g
£
g 5
o 0
4
481,71
3
127,16 198,07 268,98 339,89 4108 481,71
An1@BjoTofill-a Konsantrasyonu (mikrograr
3 12716
A: Chlorofill-a Konsantrasyonu (mikrogram/L)
Design-Expert® Software Design-Expert® Software
Factor Coding: Actual Factor Coding: Actual H H 03 5 (9
Giderim Yizdesi (%)
Giderim Yiizdesi (%) Giderim Yiizdesi (%)
o I 100 o I 100
X1 = D: Sure 110 1 = D: Sure
X2 = E:pH =EpH
88
Actual Factors Actual Factors
A: Chlorofill-a Konsantrasyonu = 481,71 66 A: Chlorofill-a Konsantrasyonu = 481,71
B: Canh yada Old Chlorella = 1 ® B: Canli yada Ol Chlorella = 1 -
C: Sicakhk = 45 = C Sicaklik = 45 i 6
F: U(VI) konsantrasyonu = 15 .g 44 F: U(VI) konsantrasyonu = 15 i
£ 22
£
5
3
(G}

120
20

D: Sure (dakika)

30

60 90

D: Suire (dakika)

120

158

Sekil 6.53. pH-Alg konsantrasyonu/pH-Sire parametrelerin sudaki uranyumun Chlorella sp. Algleriyle giderim ylzdesine etkilerini gosteren 3D-
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Sekil 6.54. U(VI)-pH/ U(VI)-Alg Konsantrasyonu/ U(VI)-Sicaklik parametrelerin sudaki uranyumun Chlorella sp. Algleriyle giderim yiizdesine olan etkileri
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Sekil 6.55. Chlorella sp. Algleriyle U(V1) Konsantrasyonu-Siire,Sicaklik-Alg Konsantrasyonu, Sicaklik-Canli/Olii, Canli/Olii-Alg Konsantrasyonu




6.4.7. Adsorpsiyon izoterminin Hesaplama Sonuclar

Chlorella sp. mikroalgleriyle yapilan deneylerde farkli pH degerlerinde (pH 3, 5, 7 ve 9),
alg konsantrasyonllarinda (71.61mg/L ve 282.42mg/L), farkli sicakliklar (59, 25° ve 45°C),
uranyum konsantrasyonlarinda, canli ve olii algler ile, temas siresi boyunca (30, 60, 90 ve
120 dakika) caligmalar yapilmistir. Mikroalglerin birim kiitlelerine adsorpladigi uranyum
miktarlarinin sicakliga ve pH’a gore degisimi EK-2’de ve belirlenen optimal sartlardakileri
ise Cizelge 6.15°de verilmistir. Cizelgeden goriildiigi gibi, oli alglerin oldugu reaktorlerde
sicaklik ve uranyum konsantrasyonlari arttik¢a alglerin adsorpsiyon  kapasiteleri de
artmaktadir. Ancak, canli mikroalglerle yapilan ¢alismalarda ise sicakliga bagli olmaksizin
sadece uranyum konsantrasyonu arttik¢a adsorpsiyon kapasitesinin arttigi goriilmektedir.
Uygulanan tim pH degerlerinde Yyiksek adsorpsiyon kapasiteleri gorulmektedir.
Adsorpsiyon kapasitelerinin uygulanan tiim pH degerlerinde ve sicakliklarda canli alglerde
olii alglere nazaran daha yiiksek oldugunu da gorebiliriz. Algler canliyken ¢ogaldirklar: ve
haraket halde olduklar1 i¢in uranyumla birim yiizeyinin bulusma olasiligi daha ¢ok
olmaktadir, bu ylizden canli alglerde Olllerinkine nazaran daha yiiksek adsorpsiyon
kapasitesi gozlenmektedir. En yiiksek adsorpsiyon kapasitesi pH 7°de elde edilmistir.
Uranyum konsantrasyonu arttikca algle bulusma olasiligi da yiiksek oldugu i¢in daha yiiksek

konsantrasyonlarda daha yuksek adsorpsiyon kapasitesi elde edilmektedir.

6.4.7.1. Langmuir izotermi Hesaplama Sonuclari

Farkli reaktorlerdeki Lagmuir Izoterm hesaplama sonuglar1 Cizelge 6.15 ve Sekil 6.57de
gosterildigi gibidir. Cizelgede gorildigi gibi adsorbanin (Chlorella sp. mikroalgleri)
maksimum adsorplama kapasitesini gosteren ‘a’ sabitinin en yiiksek degerlerine, uranyumun
en yiiksek konsantrasyonunda (15mg/L), pH7’de, canli alglerde 25°C sicakliginda ve 6lii
alglerde 45°C sicakliginda ulagilmigtir. ‘@’ sabitinin en diisiik degeri ise tersine 6lu alglerin
ve en diisik uranyumun (5mg/L), oldugu en diisiik sicaklikta (°5C) goriilmektedir.
Adsorpsiyon  kuvvetini gosteren ‘b’ sabitinin en yiiksek degeri canli Chlorella sp.
mikroalgleri ve Smg/L uranyum bulunan reaktdrde ve en diisiik degeri de 6lu alglerin ve
15mg/L uranyumun bulundugu kosullarda elde edilmistir. ReaktOrlerde adsorpsiyonun
elverisli olup olmadiklarini belirlemek igin ‘R’ sabitine bakarsak, tiim reaktorlerde bu sabit

pozitif oldugu i¢in adsorpsiyonun elverisli oldugunu soyleyebiliriz.
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Cizelge 6.15. Deneylerde Chlorella sp. Mikroalglerinin ge(mg/g) ve Lagmuir izoterm Sabitleri :

Degisimi

a) Sicakliga Gore Degisimi, b) pH’a Gore

a) Optimal Sartlarda (pH 7, siire 60dak., 15mgU/L) SICAKLIGA GORE Lagmuir izoterm Sabitlerinin Degisimi

71.61 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle

282.42 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle

w a b a b
Sicaklik, canli/6lii (n?S/Q) (Lg) (L/mg) RL R? (m%e/g) (L/g) (L/mg) RL R?
5°C, canh 206 200 250.000 0.000 0.9999 48 47 30.143 0.002 | 0.9997
25°C, canh 205 189 260.500 0.003 1.0000 52 49 101.500 0.0010 | 0.9997
45°C, canh 197 192 52.000 0.001 0.9999 52 49 41.000 0.0020 | 1.0000
5°C, 1siyla oldiiriilmiis 196 192 866.667 0.000 0.9999 49 44 8.731 0.0080 | 0.9999
25°C, 1s1yla oldiiriilmiis 205 192 57.778 0.001 0.9997 52 50 67.333 0.0010 | 0.9999
45°C, 1s1yla oldiiriilmiis 190 49 41.000 0.002 0.9997 52 49 41.000 0.0020 | 1.0000
b) Optimal Sartlarda (25°C, canh alg, siire 60dak, 15mgU/L.) pH'a GORE Lagmuir izoterm Sabitlerinin Degisimi
71.61 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle 282.42 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle
Sicaklik, canli/6lii (m%e/g) (La/‘g) v /tr’n o | R R? (m%e/g) (|_6/lg) v /?ng) RL R?
pH3 188 152 3.300 0.020 0.9999 48 39 3.879 0.017 | 0.9997
pH5 170 145 2.556 0.025 0.9978 48 46 21.700 0.003 | 0.9993
pH7 205 189 26.500 0.003 1.0000 52 49 101.500 0.001 | 0.9997
pH9 186 156 4.000 0.016 0.9999 43 40 4.362 0.015 | 0.9985
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Sekil 6.56. Chlorella sp. Mikroalgleriyle Deneylerde Lagmiur izoterm Grafikleri: a) ve b)
Farkli Sicakliklarda ¢) ve d) Farkli pH Degerlerinde Sirasiyla 41.54mg/L ve 282.42mg/L
Alg ile
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6.4.7.2. Freundlich izotermi Hesaplama Sonugclar

Chlorella sp. ile yapilan ¢alismalarda uranyumun giderim Freunlich izotermine uygulanmis
ve sonuglar1 Cizelge 6.16 ve Sekil 6.58’de gosterilmistir. Adsorpsiyonun yogunlugunu
gosteren n degerlerinin 1-10 arasinda olmasi adsorpsiyonun ¢ok iyi oldugunun bir
gostergesidir. Cizelgeden goriildiigii gibi, n sabitine gore iyi adsorpsiyon sonuglari
282.42mg/L adsorban ile yapilan deneylerde 25°C, canli mikroalg ve pH 7’de elde
edilmistir. Bunun disinda 45°C canli mikroalglerde ylksek adsorplama kapasitelerine
ulagilmistir. ‘Kg’sabitinin yiiksek degerleri adsorban ile adsorplanan maddenin birbirlerine
yakinlhigimin oldukga yiiksek oldugunun gostergesidir. Burada cizelgeden gorebildigimiz
gibi tim kosullarda bu sabitin degerleri ¢ok yiiksektir. Yani bu reaktorlerde adsorban
(Chlorella sp. algleri) ve adsorplananin (uranyum) birbirlerine olan yakinligi oldukga
yuksektir (Sekil 6.58, Cizelge 6.16).

R? degerlerine bakilirsa pH 7 disinda tiim pH ve sicaklik degerleri i¢in Freundlich izotermi
uygundur. Ancak, Lagmuir Izotermi ile kiyaslandiginda R? degeri Lagmuir izoterminde daha
yiiksek olmustur (R? > 0,99), dolayisiyla bu izoterme daha ok uygundur. Bu da

adsorpsiyonun monoloyer (tek tabaka) da gergeklestirgini gostermektedir.
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Cizelge 6.16. Chlorella sp. Mikroalgleriyle Deneylerde Freunlich izoterm Sabitleri (Uranyum Konsantrasyonu 15mg/L): a) Sicakliga Gore

Degisimi, b) pH’a Gore Degisimi

a) OPTIMAL SARTLARDA (pH 7, siire 60dak.) SICAKLIGA GORE FREUNDLiICH iZOTERMi SABITLERININ DEGiSiMi

71.61 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle

282.42 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle

Sicaklik, canli/6lu qe (mg/g) Ke n R? ge (mg/g) Ke n R?
5°C, canh 206 196 49,751 0,8665 48 51 57,471 0,9686
25°C, canh 205 203 5,855 0,9980 52 51 6,464 0,9939
45°C, canh 197 222 3,713 0,9987 52 51 62,893 0,9098
5°C, 1styla oldiiriilmiis 196 216 4,303 0,9987 49 50 38,610 0,9925
25°C, 1s1yla oldiiriilmiis 205 198 7,880 0,9890 52 47 12,195 0,6738
45°C, 1s1yla oldiiriilmiis 190 169 11,919 0,8161 52 51 62,893 0,9098

b) OPTIMAL SARTLAR

DA (25°C, canh alg, siire 60dak.) pH'a GORE FREUNDLICH iZOTERMi SABITLERININ DEGIiSiMi

71.61 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle

282.42 mg/L Chlorella sp. Mikroalgleriyle

pH ge (mg/g) Ke n R? ge (mg/g) Ke n R?

pH3 152 203 5,855 0,998 48 51 6,464 0,994
pH5 145 206 5,277 0,983 48 49 18,587 0,938
pH 7 189 200 0,507 0,187 52 10 1,937 0,091
pH9 156 201 6,623 0,998 43 50 7,133 0,978
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o
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c) OV
y = 1.9708x + 2.302
R? = 0.1869
2.500 - y = -0.1895x + 2.3135
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Sekil 6.57. Chlorella sp. Mikroalgleriyle Yapilan Deneylerde Freundlich izoterm Egrileri:
a) ve b) Farkli Sicakliklar I¢in, c) ve d) Farkli pH Degerleri Igin Sirasiyla 41.54mg/L ve
282.42mg/L Alg ile
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6.4.8. Termodinamik Hesaplamalar

Chlorella sp. ile yapilan deneylerde termodinamik hesaplamalarda sonuglarinda elde edilen
Serbest Gibbs enerjisi, entalpi ve entropi degerleri Cizelge 6.17°de verilmektedir. Buradan
goriildiigi gibi, Serbest Gibbs enerji degerleri tiim reaktorler icin negatif degerlerdedir. Bu
da adsorplama reaksiyonun kendi kendine gerceklesebildigini gostermektedir. Entalpi (AH®)
degerleri parametrelere bagli olmaksizin bazi durumlarda negatif, yani ekzotermik iken bazi
durumlarda ise pozitif, yani endotermik oldugunu goérebiliriz. Bu da, uranyumun alglerle
adsorpsiyonun hem enerji tiketici hem de enerji iiretici olabildigini gostermektedir. Yani
bazi durumlarda sicakligin arttirilmas: giderim yilizdesini artmaktadir. Ancak reaksiyon
sirasinda enerji tiikettildigi (ekzotermik) i¢in sicaklik arttirilinca giderim de artmaktadir.
Burada AS°’nin degerlerinin yiiksek olmasi da ¢ozelti ara yiizeyindeki rastlantisalligin

artigin1 yansitmaktadir (Cizelge 6.17, Sekil 6.59).
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Cizelge 6.17. Chlorella sp. Mikroalgleriyle Deneylerde Termodinamik Hesaplama Sonuglar1 (Siire 120 Dakika, Uranyum Konsantrasyonu

15mg/L)
Canli/6lii g o pH7 PH9
Mikroal Sabitler
oalg 5mgU/L | 10mgu/L | 15mgU/L | 5mgU/L | 10mguU/L | 15mgU/L | 5mguU/L | 10mguU/L | 15mgU/L | 5mguU/L | 10mgU/L | 15mgU/L
71.61 mg/L Chlorella sp. Mikroalg ile
g AH° 3666 -12938 2753 -356 714 -1503 1021 1983 -1094 18404 -1023 2221
==
& @ AS° -6 53 2 11 12 15 9 5 16 -56 14 4
O 0
S AG° -5655 -6512 -6289 -6057 -6021 -6181 -6593 -6304 -6684 0 -6268 -6374
g AH° 18425 -993 911 -2129 3625 1285 -7149 -6 2648 2980 -2636 -10669
: 2
S @ AS° -56 13 7 17 1 7 36 30 4 2 20 46
]
S AG° 0 -3216 -3526 -3266 -3253 -3646 -5360 -4456 -4370 -4177 -4221 -4268
282.42 mg/L Chlorella sp. Mikroalg ile
g AH° 3666 -883 2753 2777 3111 2608 3511 880 880 5443 4811 -386
==
S AS° -6 14 2 0 0 1 2 4 4 -9 -6 11
O 5
S AG° -2969 -4227 -4310 -2296 -2895 -2538 -2002 -3600 -3811 0 -3490 -3693
g AH° 6993 987 -65 -2164 -2079 -2950 -3807 -4068 -1356 -8443 -3061 -550
: E
5 O AS° -13 7 8 16 16 19 21 23 15 36 20 12
(]
S AG° 0 -4227 -4310 -2296 -2895 -2538 -2002 -3600 -3811 -3072 -3490 -3693
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914 e Linear (6lu alg,
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8 T T T T T
0.00310 0.00320 0.00330 0.00340 0.00350 0.00360 0.00370

1/T

+ = — - @® 5C, canli, pH7,
Smg/L

® 5C, canl, pH7,
,,,,,,, ’ 10mg/L
e y=0,176x + 3,6174
B UUUURRURRRORRTRTTIIELLI LA ® 5 canli, pH7,
15mg/L

@® 25C, canl, pH7,
5mg/L

@® 25C, canl, pH7,
10mg/L

log qe

® 25C, canli, pH7,
. 15mg/L
.= 14,5292 + 2,699...
1.000 y=-2,4573x + 2,6462, . | [t Linear (5C,
canl, pH7,
y =-3,6139x + 2,9253 ™., 5mg/L)
0.500 y=-3,1035% +3,4231% | eeeeeeee Linear (5C,
canli, pH7,
L 4 @——6-600— T @ L J 10mg/L)
-1.000 -0.500 0.000 0.500 1.000 | ceeecceee Linear (5C,
canli, pH7,
15mg/L)

Sekil 6.58. Uranyumun Chlorella sp. Mikroalgleriyle Biyosorpsyonunun Termodinamic
Modelleri: a) 41.54mg/L ve b) 282.42mg/L Alg ile
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6.4.9. Chlorella sp. Mikroalglerin Deneylerde Mikroskop Goruntuleri

Deney sonunda farkli konsantrasyonlarda uranyum (Smg/L, 10mg/L ve 15mg/L) i¢eren aerobik
kesikli reaktorlerden 6rnek alinarak LEICA DFC280 mikroskobu ile 40x biyttme ile Chlorella
sp. mikroalglerinin fotografi ¢ekilmistir (Sekil 6.59 ve 6.60). Sekillerden goriildiigii gibi
uranyum bulunmayan, sadece Chlorella sp. iceren 6rnekte algler ayr1 ayri hiicreler halindedir.
Uranyumun eklenmesi ile drneklerde ise mikroalglerin topaklanmis halde oldugu, uranyum

konsantrasyonu arttikca topaklanma derecesinin de arttigi goriilmektedir. Uranyumu

adsorplayinca algler agirhgindan dolay1 ¢okelirken birbiriyle topaklama olusturmakadirlar.

Sekil 6.59. Farkli Uranyum Konsantrasyonlar1 Igeren Aerobik Kesikli Reaktdrlerde Chlorella
sp. Alglerinin Mikroskop Gortntileri: a) Uranyum Olmayan Sadece Alg olan drnek, b), ¢), d)
ve ) Smg/L Uranyum Igeren Ornekler.
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Sekil 6.60. Farkli Uranyum Konsantrasyonlar1 Igeren Aerobik Kesikli Reaktdrlerde Chlorella
sp. Alglerinin Mikroskop Gériintiileri: a), b), ¢) 10mg/L Uranyum igeren Ornekler, d), e) ve
f) 15mg/L Uranyum Igeren Ornekler
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6.5. ‘Cytochrome’ Proteini ile Uranyum Giderimi

‘Cytochrome C’ enziminin yardimiyla uranyumun giderimi anaerobik kosullarda
gergeklestirilmistir. Sudaki uranyumun anaerobik bakterilerle giderme c¢alismalarinin
bazilarinda bu bakterilerdeki uranyumun giderilmesine yol agan ana etken madde olan
yukseltgenme-indirgenme reaksiyonlari i¢in sorumlu protein olan ‘Cytochrome ¢’ oldugu
bildirmektedirler [192]. Bu ¢alismalarda ‘Cytochrome C3’ proteini genetik olarak ekstrakte
edilmis mutant S.1.B. ile bu proteine sahip S.I.B. arasinda uranyum giderimi kiyaslandiginda
saf ‘Cytochrome C3’ proteinin bulunmasmin uranyum giderimine etkisi biiylik oldugu
goriilmiistiir. Yani uranyum gideriminde S.i.B.’de bulunan ‘Cytochrome C3’ proteinin
Oneminin biiyiik oldugu gosterilmistir. ‘Cytochrome C’ 1924 yilinda David Keilin tarafindan
kesvedildiginden bu yana ¢ok populer bir protein olmustur. ‘Cytochrome C’ aragtirmalarda
kullanlan en yaygin proteindir. Bu proteinin bu kadar popiiler olmasinin birkag sebebi vardir:
1) Cytochrome C; farkli ¢evresel asir1 sartlara karsi kararlidir, 2) elde edilmesi kolay ve
blyuk miktarlarda saf olarak elde edilebiliyor, 3) protein ¢ok c¢esit haberci gruplar igerdigi
icin ¢ok sayida amino asit ile baglanti kurabilmekte, dolayisiyla spektroskop ile ¢ok farkli
yontemlerle kolayca Olculebilecek sekilde degisimi yapabilmekte, 4) Sentezlenen
‘Cytochrome C’ mikroorganizma hiicresinin disinda da ayni islev ve 6zellikleri tasimaktadir
[96]. ‘Cytochrome C’ hiicre disinda da hi¢ degisiklik olmadan indirgenme oksitlenme
islemlerinde ayni islevleri gorebildigi i¢in bu c¢alismada mayadan (yeast) sentezlenen
‘Cytochrome C’, ortamda mikroorganizma bulunmadan uranyumun indirgemesini
gerceklestirip gergeklestiremedigini belirlemek i¢in laboratuvar sartlarinda anaerobik kesikli
reaktorlerde uranumun giderim deneyleri yapilmigtir. Uranyumun biyoteknolojik olarak
aritilmasiyla ilgili birgok ¢alismada bakterilerdeki uranyumun giderilmesine yol acan ana
etken madde olan yikseltgenme-indirgenme reaksiyonlari igin sorumlu proteinin
‘Cytochrome C’ oldugu bildirmektedirler [192]. Bilindigi tizere, bu proteinin sentezlenmesi
kolay, yiiksek sicaklik gibi fiziksel sartlara ¢ok dayanikli, biiyiik oranda saf sekilde kolayca
elde edilebilmekte ve ayrica sentezlenen ‘Cytochrome C’ mikroorganizma hicresinin
disinda da ayni islev ve ozellikleri tagimaktadir. Bu 6zelliklerinden dolay1 bu calismada
‘Cytochrome C’ proteini ile hiicre disinda sudaki uranyumun giderilmesi i¢in kullanilmistir.
Deneyde kullanilan ‘Cytochrome C’ proteinin  sentezi laboratuvar sartlarinda

gerceklestirilmistir.
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6.5.1. U(VI) Konsantrasyonunun Degisimi
Uranyum konsantrasyonlarinin (mg/L) degisimi Cizelge 6.18’de verilmistir.

Cizelge 6. 18. U(VI) Konsantrasyonunun ‘Cytochrome C3ile Deneylerde Degisimi (mg/L)

Tarih 1. drnek 2. 6rnek 3. érnek 4. érnek Ultrasaf su
1.g0n 86,066 44,426 30,328 7,039 10,164
3.gln 71,803 56,885 37,377 4,832 14,918
6. gln 72,787 46,066 32,787 5,703 8,839
10. glin 54,098 39,836 25,410 6,690 10,058
% giderim 37,143 10,332 16,216 4,950 1,042

6.5.2. indirgenmis ve Oksitlenmis ‘Cytochrome C’ Proteininin Konsantrasyonlarinin
Belirlenmesi

Deney sirasinda indirgenmis ve oksitlenmis ‘Cytochrome C’ konsatrasyonlar1 Cizelge 6.19
ve 6.20’daki gibidir.

Cizelge 6.19. ‘Cytochrome C’ Proteininin Konsantrasyonun Belirlenmesi, Dalga Boyu (nm)

Dalga Boyu 1. 6rnek 2. 0rnek 3. ornek 4. 6rnek Ultrasaf su

400nm 0,438 0,522 0,394 0,28 0
§> 490nm 0,459 0,509 0,32 0,188 0
® 550nm 0,634 0,727 0,303 0,177 0
- 400nm 0,551 0,5 0,318 0,283 0
?» 490nm 0,303 0,304 0,303 0,225 0
© 550nm 0,456 0,546 0,282 0,178 0
- 400nm 0,468 0,496 0,357 0,253 0
% 490nm 0,508 0,567 0,297 0,174 0
= 550nm 0,486 0,639 0,221 0,159 0
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Cizelge 6.20. ‘Cytochrome C’ Proteininin Konsantrasyonunun Hesaplanmasi, mg/L

1. 6rnek 2. 0rnek 3.0rnek | 4.0rnek | Ultrasaf su
Cytochrome C 483,000 | 299.000 | 1702,000 | 2116.000 | 0,000
= oksitlenmis
D
® Cytochrome C 28152 | 32282 | 13455 | 7.860 0,000
indirgenmis
Cytochrome C* | 000 500 | 4508,000 | 345,000 | 1334000 | 0,000
= oksitlenmis
D
© Cytochrome C 20248 | 24245 | 12522 | 7.904 0,000
indirgenmis
_ | Cytochrome €1 990,000 |-1633,000 | 1380,000 | 1817,000 | 0,000
5 oksitlenmis
D
O 1
- iGN 21581 | 28374 | 9813 7.060 0,000
indirgenmis

Cizelge 6.20°de goriildiigii gibi uranyum (VI) konsantrasyonunun azalmasi ‘Cytochrome C’

proteininin oksitlenme derecesinin artmasiyla ve indirgenme derecesinin azalmasiyla hemen

hemen aynidir. Bu da uranyumun indirgenmesinin ‘Cytochrom C’nin oksitlenmesiyle

gerceklestigini, yani elektronlarin proteinden uranyuma aktarildigi sonucuna varilabilir.

Ayrica otoklavlanmamig orneklerde ‘Cytochrom C’ proteini daha g¢ok oksitlendigini,

indirgenen protein miktarinin daha fazla azaldigin1 ve uranyum (VI) konsatrasyonunun bu

orneklerde daha ¢ok azaldigini da gorebiliriz.
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Sekil 6.61. Sudaki Uranyumun ‘Cytochrome C’ Proteini ile Anaerobik Kesikli Reaktérde
Giderim Deneylerinde: a) Uranyumun (VI), b) Oksitlenmis ‘Cytochrome C’un, c)
Indirgenmis ‘Cytochrome C’un
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7. GENEL SONUC VE ONERILER

Uranyumun biyoteknolojik yontemlerle aritilmasi ile ilgili ¢ok sayida arastirma yapilmasina
ve basarili sonuglarin elde edilmesine ragmen bu caligmalarin uygulanmasinda zorluklar
bulunmaktadir. Bu yontemler maliyeti yiksek olmamakla beraber, uygulamadaki zorluklar,
uranyumla kontamine olmus sularin tehlikelik derecesinin  bilinmemesi yada
6nemsenmemesindendir. Boylece sudaki uranyumun aritilmasi ile ilgili arastirmalarin ¢ok
olmas1 ama hayatta uygulanmamasinin ana nedeni: onun asil tehlike derecesinin ancak bilim

adamlar1 arasinda bilinmesi ve genis kitlenin bundan haberinin olmayisindandir.

Bu tez calismasinda uranyum hem anaerobik karisik bakterilerle hem de mikroalglerle
arittminda optimal sartlar altinda %90’ nin Uzerinde giderim elde edilmistir. Bu yontemlerin

ozellikleri ve avantajli/dezavantajli yonleri asagida verilmistir.

7.1. Anerobik ve Aerobik Kesikli Reaktér Deneylerinin Sonuc¢larinin Kiyaslanmasi

Bu ¢alismada uranyumun giderimi 4 ¢esit mikroorganizma tiirleriyle gerceklestirilmistir:
U.D.K.M., S.1.B., Scenedesmus sp. mikroalgleri ve Chlorella sp. mikroalgleriyle. Optimal
sartlar saglandiginda tiim g¢aligmalarda %80-99 arasi uranyum giderim yiizdeleri elde
edilmistir. Genel olarak uranyumun giderimi anaerobik bakterilerle ve mikroalglerle olmak
tizere 2 farkli yontemle yapilmistir. Kullanilan bu yontemlerin avantajli ve dezavantajlari

Cizelge 7.1°de 6zetlenmistir.

» Anaerobik bakterilerin, insan kullanimi amaciyla agresif asit/bazlarda ¢oniintir U(VI)
haline oksitlenen uranyumun dogal ¢oziinmeyen U(IV)’e geri indirgeme kapasitesine sahip
olduklar1 kesvedildiginden beri uranyumla kontamine olmus sularin anaerobik bakterilerle
aritilmasina olan ilgi da son 20 yilda artmistir. Bu tez ¢alismasinda anaerobik ¢amurdaki
karisik anaerobik bakterilerin ve karisik S.I.B.’lerin uranyumun biyoremidasyonu igin
kullanilabilirliklerinin ~ degerlendirilmesi ~ Uzerinde  durulmustur.  Sularmn  in-Situ
biyoremedasyonu igin karisik bakteri kiiltiirleri saf kiiltiirlere gore avantajlidir, zira buyik
hacimlerde sularin biyolojik aritiminda, ¢evrede mikroorganizmalarin ¢oklugu nedeniyle
kalturun safligin1 korumak zordur. Bu ¢alismada kullanilan U.D.K.M. anaerobik ¢camurdaki
anaerobik bakterilerin 1000mg/L uranyum Kkonsantrasyonuna bile dayanikli olarak
gelistirilmistir. Hem U.D.K.M. hem de izole edilen S.I.B.’ler 7 giin iginde hizl sekilde 25-
35mg/L yogunluklarima ulasmislardir. S.1.B.’ler cogalma sirasinda tiirlerine 6zgii olan siyah
cokelti ve keskin kokulu H2S gazi olusturmusken, U.D.K.M’larin ¢ogalmasinda herhangi bir

cokelti, gaz ve koku olusmamstir. Calisma sirasinda siilfat konsantrasyonlar1 S.1.B.’lerde
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uranyum giderimi sirasinca siirekli azalirken, U.D.K.M.’larla yapilan deneylerde siilfat
konsantrasyonu tersine artmugtir. Bu da S.I.B.’lerde uranyumun indirgenmesinin siilfat
indrgeyen bakterilerle gerceklestigini ve U.D.K.M.’larda ise siilfat indirgeyen bakterilerin
bulunmadigini gostermektedir. U.D.K.M.’larin tiir belirlenmesi sonucu gram pozitif koklar
ve gram pozitif basiller tespit edilmistir. Hem U.D.K.M.’larla hem de S.1.B.’lerle yapilan
calismalarda uranyumun giderimin negatif ORP degerlerinde yani indirgeyici sartlarda daha
yuksek olmasi uranyumun bu bakterilerle indirgenerek giderildigini gostermektedir. Genel

olarak S.I.B.’ler ve U.D.K.M.’lar i¢in asagidaki gibi sonuglar elde edilmistir:

1) Anaerobik ve aerobik kesikli reaktdr deneylerin sonucunda gorildigi gibi, sudaki
uranyumun en yilksek giderimi S.I.B. ile yapilan deneylerden elde edilmistir. Burada
giderim %95.4 ila %99,9 arasinda gergeklesmistir. Bakterilerin izolasonunun kolay olmasi
izolasyonu ve cogaltilmasi i¢in pahali olmayan basit besi ortamina ihtiya¢ duyulmasi ve
bakterilerin hizli cogalmasi burada avantaj olmaktadir. Sudaki uranyumun giderimi 7-10 giin
gibi zaman diliminde gergeklesmektedir. S.1.B. ile sudaki uranyumun gideriminde optimal
sart olarak nétr ve bazik pH ve negatif ORP (-50mV, -100mV) oldugu belirlenmistir.
Dezavantajli yani olarak zehirli H2S gazi ve siyah FeS ¢okeltisi olusturmasi gosterilebilir.
Ancak, H2S gazi ve siyah FeS ¢okeltisinin olusmasi bir yandan dezavantaj iken bir yandan
da uranyumun gideriminin artmasina yol agmaktadir. Zira S.1.B. ile siilfatin indirgenmesi
sonucu ortaya ¢ikan hidrojen sulfir (H2S) gazi da U(VI)’y1 U(IV)’e indirgemektedir. Hem
de asidik olan wuranyum atik sularindaki stilfatin da bir yandan giderilmesi
gerceklesmektedir. Olusan siyah FeS ¢okeltisi ise, S.I.B. ile uranyumun gideriminde inhibe
edici etki yaratan metallerin de ¢Okelmesine yol agarak uranyumun inhibe etkisini
azaltmaktadir. Termodinamik hesaplama sonuglar1 uranyumun karisik S.1.B.I’lerle
gideriminin enerji agisindan elverigli oldugunu gostermektedir (negatif Serbest Gibbs
enerji). Kinetik hesaplamalar sonu uranyumun giderim hizinin karisik S.I.B.lerde (k = 1,44
— 1,68mg uviy/Img s.is.-saat) tek tiir S.I.B.’lere (k = 4,28mg yvinlmg sip.-Saat ) nazaran

daha diisiik oldugu belilenmistir.

2) U.D.K.M. ile sudaki uranyumun gideriminde %78.1 ila % 96.3 arasinda giderim sonucu
elde edilmistir. Bu mikroorganizmalarin da ¢ogaltilmasi kolay ve ucuzdur. Giderim 3-8 guin
icerisinde saglanmaktadir. Burada da optimal sart olarak nétr ve bazik pH ve negatif ORP (-
50mV, -100mV) oldugu belirlenmistir. S.I.B.’lere nazaran H2S gaz1 ve siyah c¢okeltiler
olusturmamaktadir. Bu karisik mikroorganizmalarla sudaki uranyumun yaklasik %22-33

oraninda bioadsorpsiyonla, %5-10 biyoakiimiilasyonla ve geride kalan kismi da enzimatik
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indirgemeyle (yaklagik %70’nin) giderildigi de tespit edilmistir. En 6nemli avantaji;
uranyumun c¢ok yiiksek konsantrasyonlarina da (1000mg/L) dayanikli olduklari i¢in yiiksek
konsantrasyonlarda uranyum iceren niikleer santrallerin radyoaktif atiksularinin aritiminda
da kullanilabilmesidir. Termodinamik hesaplama sonuglart uranyumun U.D.K.M.’larla
gideriminin enerji agisindan elverisli oldugunu gostermektedir (negatif Serbest Gibbs
enerji). Kinetik hesaplamalar sonucu uranyumun giderim hizinin U.D.K.M.’lar (k =
0.011saat™) ile saf tiik anaerobik bakterilere (k = 0,16saat™) gore daha diisiiktiir. Yani  saf

kiltiirler gore oksitleyici faktorlere karsi daha nayaniklidir.

Uranyumun gideriminde U.D.K.M./S.I.B.’lerin kullanilmas1 yilksek giderimlerin elde

edilmesini saglamistir.

» Uranyumun mikroalglerle giderimi ile ilgili yapilan c¢alismalar sayisi smirhidir ve
bunlarin mikroalglerin o6ldiiriilmiis kuru yada yas tiirleriyle gerceklestirilmistir. Bu
caligmanin o6zelligi, uranyumun gideriminin mikroalglerin hem canli hem de 1siyla
oldiirtilmis yas tirleriyle gergeklestirilmesidir. Yani mikroalglerin dogada in-situ olarak
uranyumun gideriminde kullanilip kullanilmayacagimi belirlemek igin canli vve 6li
mikroalglerle uranyum giderim ¢alismalar1 yapilmistir. Sonugta canli mikroalgler, 1siyla
6ldiiriilmiis mikroalglere nazaran daha yiiksek uranyum giderimi saglamistir. Canli alglerle
optimal sartlar saglandiginda %97-100 arasi1 giderim elde edilmisken, 1siyla oldiiriilmiis
mikroalglerle bu deger %89-99 olmustur. Mikroalglerin in-situ olarak dogal sulardaki
uranyumun gideriminde kullanilabilirligini belirlemek igin farkli dogal fiziksel-kimyasal
sartlar altinda ¢alismalar yapilmistir. Burada doganin kis (5°C), bahar (25C°) ve yaz (45°C)
sicakliklari, kullanilmistir. Uuranyumla kirli sular uranyumun cevherinden ¢ikartilmasi igin
asit kullanildig1 i¢in genelde asidiktirler (pH < 5 ), ama bazi durumlarda gii¢lii bazlar da
kullanildigi i¢in agresif bazik da olabilmektedir (pH > 9) ve uranyumla kirlenmis bazi dogal
sular da n6trdir (pH = 6-8). Bu ylizden bu ¢alismada uranyumun giderimi farkli pH’da (pH
3,5,7 ve 9) gerceklestirilmistir. Hem Scenedesmus sp. hem de Chlorella sp. mikroalgleriyle
yapilan calismalarda canli mikroalglerle 1s1yla 6ldiiriilmiis mikroalglere nazaran %5 — 20
daha fazla uranyum giderimi olmustur. Canli mikroalgler, 6ldiiriilmiis olanlara nazaran
uranyumu biyosorpsiyonun yani sira biyoakiimiilasyonla da biinyesine almaktadir.
Dolayisiyla burada 1s1yla 6ldiiriilmiis ve canli mikroalglerin giderim yiizdelerinin farklarina
bakarak uranyumun yaklasik %5-20’sinin mikroalgler tarafindan biyoakiimiile edildigi,

kalan %80-90 kisminin da biyosorpsyonla giderildigi sonucu belirlenmistir. Scenedesmus
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sp. hem de Chlorella sp. mikroalglerin 1 hafta ve 2 hafta strelerde buydtulen
konsantrasyonlariyla ayri ayr1 giderim ¢alismalar1 yapilmistir. Chlorella sp. mikroalglerinin
Scenedesmus gore daha hizli olarak biiyiidiigii gériilmiistiir. 1 ve 2 haftada Chlorella sp.
71mg/L ve 282mg/L yogunluguna kadar biiyiimiisken, Scenedesmus sp. bu zaman siiresince
ancak 42mg/L ve 116mg/L yogunluguna kadar ulasabilmistir. Ancak konsantrasyonu daha
diisiik olmasina ragmen Scenedesmus sp. daha yiiksek adsorpsiyon kapasitesi vermistir ve
en yuksek e 360mMgU/g(cann mikroalg agrhgy olmustur. Giderim yiizdeleri her iki mikroalg
tarleri icin yiksektir. Yani Scenedesmus sp. mikroalg tirleri Chlorella sp. nazaran daha
yavag bliylimesine ragmen hemen hemen ayni oranda uranyumu gidermektedir. Dolayisiyla
sudaki uranyumun giderimi igin her iki mikroalg tirlerinin kullanilmasi uygundur. Her iKi
mikroalg icin de Box-Behnken programi ve ANOVA istatistiksel analizinin yardimiyla ayni
optimal sartlar belirlenmistir: 6-8 pH degeri, canli mikroalg tiirleri, 15mg maksimum
uranyum konsantrasyonu, sicaklik canli mikroalgler i¢in 25°C ve 1siyla o6ldiiriilmiis i¢in
45°C’dir ve temas siiresi 62,4 dakika. Chlorella sp. ve Scenedesmus sp. mikroalgleriyle ayri

ayr1 yapilan ¢alismalar sonucu asagidaki sonuglar elde edilmistir:

1) Chlorella sp. ile mikroalglerin konsantrasyonuna, uranyum konsantrasyonlarina ve
aglerin canli ve 6lii olmasina bagli olarak %90 - %100’a kadar uranyum giderimi elde
edilmistir. Adsorpsiyon hizli olup ilk 30 dakikada tamamlanmistir, ancak 60 dakikada
dengeye ulasilmigtir. Uranyumun baglangi¢ konsantrasyonu Smg/L’den 15mg/L’ye arttik¢a
uranyumun adsorpsiyon kapasitesi de 60mg/g’dan 200mg/g’a kadar siirekli artmigtir. Canli
mikroalglerle uranyumun giderim ytizdesi pH’a gore degisimi: pH 7 > pH 5 > pH 9 > pH
3°dir, 1s1yla 6ldiirtilmiis mikroalglerle ise: pH 7 > pH 9 = pH 3 > pH 5 olarak belirlenmistir.
Mikroalgler canli iken en yiiksek giderim 25°C’de elde edilmisken, 1siyla Oldiiriilmiis
mikroalglerde sicaklik arttik¢a giderim stirekli artmig ve en yiksek giderim 45°C’de elde
edilmistir. Kullani1lan mikroalg konsantrasyonu daha diisiik iken (71.61mg/L) canli mikroalg
ile 6lii mikroalg giderim yiizdeleri arasinda fark %10 olup canli alglerle daha fazla giderim
olmustur. Mikroalg konsantrasyonu 282.4mg/L iken ise yine canli mikroalglerle Sliilere
nazaran daha yiiksek giderim olmasina ragmen arasindaki fark ancak %35 arasindadir. NGtr
pH degerlerinde (pH 5 ve 7), hem canli hem 1s1yla 6ldiiriilmiis alglerle yapilan deneylerde
0e(mg/g) degeri 5°C’den 25°C’ye kadar azalmakta ve 25°C’den 45°C’ye kadar tekrar
artmaktadir, yani en yiiksek biyosorbans 25°C’dedir. 71.61mg/L alg iceren reaktorlerde tim
pH degerlerinde, 5, 25 ve 45°C sicakliklarda canli alglerle yapilan deneylerde gmax (mMg/g)
degerleri sirasiyla; 209, 205 ve 204°dir. Isiyla 6ldiiriilmiis alglerle yapilan deneylerde ise
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gmax (Mg/g) degerleri sirasiyla; 208, 207 ve 208°dir. Asidik (pH 3) ve bazik (pH 9) sartlar
altinda ise genel olarak canli algler olan reaktorlerde sicaklikla arttikga qe(mg/g) degeri
azalmakta, 1s1yla oldiriilmiis algler olan reaktorlerde ise tersine sicaklik arttik¢a siirekli
artmaktadir. Bu durum asagidaki gibi aciklanabilir: nétr pH degerleri (pH 5 ve 7) alglerin
canli kalabilmesi i¢in en ¢ok elverisli olan sarttir ve bundan dolay1 algler ¢ogunlukla canlt
kaldiklar1 i¢in uranyumun giderimi algler i¢in optimal sicaklik olan 25°C’de en yiiksektir.
Canli  algler adsropsiyonun yani sira  biyoakiimiilasyonla da  uranyumu
baglayabilmektedirler. Mikroalg konsantrasyonu daha diisiik iken (71.61mg/L), farkli
sicaklilar, baslangi¢c uranyum konsantrasyonlari ve canli/6lii mikroalgleri icin en yiiksek
giderim pH 7’de elde edilmistir. mikroalg konsantrasyonu yiiksek iken (282.42mg/L) tim
sartlarda (farkli sicaklilar, baglangic uranyum konsantrasyonlar1 ve canli/6lii mikroalgleri)
en yiiksek uranyum giderimi pH 4’te oldugu belirlenmistir. Chlorella sp. mikroalglerinin
konsantrasyonu daha yiksek olan deneylerde (282.42mg/L) daha yuksek giderim elde
edilmistir. izoterm hesaplamalar sonucu da maksimum adsorplama kapasitesini gdsteren ‘a’
sabitinin en yiliksek degerlerine, uranyumun en yilksek konsantrasyonunda (15mg/L),
pH7’de, canli alglerde 25°C sicakliginda ve 6lii alglerde 45°C sicakliginda ulasilmistir. ‘@’
sabitinin en digiik degeri ise tersine 6lii alglerin ve en diisiik uranyumun (5Smg/L), oldugu en
diisiik sicaklikta (°5C) elde edilmistir. Reaktorlerde adsorpsiyonun elverigli olup
olmadiklarini belirlemek i¢in ‘R’ sabitine bakarsak, tiim reaktorlerde bu sabit pozitif oldugu
icin adsorpsiyonun elverisli oldugunu soéyleyebiliriz. Goriildigli gibi, alglerle yapilan
deneylerde alglerin blyiimesi kolay, ucuz besi ortama ihtiyaci olmasi, anaerobik sartlarin
saglanmasina gerek olmamasi, optimal sartlar saglandiginda anaerobik bakteriler kadar
yiksek giderim saglamasi igin uranyum gideriminde anaerobik bakterilere iyi alternatiftir.
Chlorella sp. su canlilar1 ve insanlar i¢in besi ve zengin mineral ve vitaminler kaynagi
oldugu, sadece tathi sularda yetistigi ve bundan dolayr suyun temizliginin indikatorii
olabildigi ve saglik icin hi¢ zararli gaz ve ¢okeltilerin olusmasina yol agmadigi i¢in tath su
gollerin, barajlarin ve diger tath su kaynaklarmin uranyumdan aritilmasinda sakincasiz
olarak kullanilabilir. Adsorpsiyonun yogunlugunu gésteren n degerlerinin 1-10 arasinda
olmas1 adsorpsiyonun ¢ok iyi oldugunun bir gostergesidir. Bu ¢alismada hemen hemen tiim
sartlarda n degerine gore adsorpsiyon ¢ok iyidir. Uranyumun mikroalglerle gideriminin daha
uygun oldugu belirlenmistir. Termodinamik hesaplamalar sonucu uranyumun Chlorella sp.
mikroalgleri tarafinda adsorpsiyonunun dis etkene gerek kalmadan kendi kendinden

gerceklestigi  Serbest Gibbs enerjilerin tiim sartlarda negatif olarak gergeklestirgi
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goriilmiistiir. Adsorsiyon bazi durumlarda entalpi negatif oldugu i¢in ekzotermiktir (enerji
aciga cikariyor), bazi durumlarda ise endotermiktir (enerji tiiketiyor). Bu da, uranyumun
alglerle adsorpsiyonun hem enerji tiiketici hem de enerji tiretici olabildigini gostermektedir.

Ancak genelde endotermik bir reaksiyon oldugu sonucuna varilmaistir.

3) Scenedesmus sp. mikroalgleriyle ile uranyumun giderilmesinde alglerin/uranyumun
konsantrasyonuna, optimal sartlarin saglanip saglanmamasina bagli olarak %99’a kadar
giderimler elde edilmistir. Canli ve yiiksek konsantrasyonlarda mikroalg kullanildiginda
>%90’lik yiiksek verim elde edilmektedir. Biyosorpsiyon hizinin yiiksek oldugu ve 30
dakikada tamamlandigi gorilmiistir. Uranyumun Scenedesmus sp. miroalglerle
adsorpsiyonunda farkli parametrelerin etkileri Chlorella sp. ile hemen hemen aynidir.
Uranuymun baglangi¢ konsantrasyonu arttik¢a ge 120mg/g’dan 36mg/g’a kadar artmaktadir.
41.54mg/L alg iceren reaktorlerde tiim pH degerlerinde, 5, 25 ve 45°C sicakliklarda canli
alglerle yapilan deneylerde Qmax (mg/g) degerleri sirasiyla; 359, 360 ve 353°dir. Isiyla
oldirtilmis alglerle yapilan deneylerde ise gmax (Mg/g) degerleri sirasiyla; 353, 355 ve
359°dir. 115.94mg/Lalg igeren reaktorlerde ise bu degerler canli algler igin: 127, 129 ve
122°dir ve 1styla oldiiriilmis algler icin ise: 122, 123 ve 129°diir. Canli alglerin oldugu
reaktorlerde adsorban miktar1 yiiksek iken baslangicta diisiik sicaklikta adsorbans daha
yiiksek olmasina ragmen zaman gegtikce en yiiksek degeri 25°C’de goriilmektedir.
Adsorpsiyon tiim sartlarda enerji acisindan elveriglidir. Reaksiyonlar hem ekzotermik hem
de endotermik olmakla beraber ¢ogunlukla 1s1 tiiketicidir, yani endotermiktir. Dolayisiyla
sicaklik arttik¢a uranyumun giderimi de artmaktadir. Bu tiir algler igme sularinin uranyumla
giderilmesinde tercih edilmesi, sagliga karsi zararli etkisinin olmayisi, zararli gazlar ve

renkli ¢cokeltiler olusturmayisi acisindan daha ¢ok avantajlidir.

» ‘Cytochtome C’ proteini ile yapilan anaerobik kesikli reaktor deneylerinde bu protein
hiicre disinda da indirgeme islevi gorebildigi sonucu elde edildi. Uranyum giderimi
bakterilerle yapilan aritim kadar yiksek olmasa da, proteinin nanoboyuta sahip olmasi,
etkilesim alaninin daha yiiksek olmasi, veriminin de yiksek olmasini saglamistir. Farkli
fiziksel kimyasal sartlar1 arastirilarak hiicre disinda da protein ile aritim miimkiin

olabilecektir.
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Cizelge 7.1. Sudaki Uranyumun Gideriminde Kullanilan Biyoteknolojik Yontemlerin Kiyaslanmasi ve Avantajli / Dezavantajli Yanlarin

Sudaki Uranyumun Giderim
YUzdesi (%)

U.D.K.M. S.I.B. Scer_1edesmus P | Chlorella sp. mikroalgleri Cytochror_ne_ 3
mikroalgleri Proteini
1) Standart sartlarda sicaklikla
oldiiriilmiis U.D.K.M. olan
orneklerde % 24 — 78 ve canli
U.D.K.M.’da ise % 40 — 79 Optimum kosullar (pH

uranyum giderimi elde
edilmigtir.

2) Farkli ORP/pH'da %78.1 ile
% 96.3 arasinda uranyum
giderimi saglanmistir ve en gok
giderim ORP -50 ve pH 7°de
gerceklesmistir.

3) Ultra safsu ortaminda
uranyumun U.D.K.M. ile
giderimi %0.33 — 53 arasinda
olmustur

Yiiksek uranyum giderim yizdeleri -
9%95.36_- %99.9 elde edilmistir.

En ylksek giderim negatif (-50mV ve -
100mV) redoks potansiyellerinde olup
uranyumun 100mg/L baslangi¢
konsantrasyonundan 0,777mg/L (-50mV
i¢in) ve 0,115mg/L (-100mV igin) kadar
azaldig belirlenmistir.

6-8 arasi, sicaklik
45°C, algler canly,
algin en ylksek
konsantrasyonu, siire
55-62,4 dakika )
saglandiginda
%90 - 100 araliginda
giderim elde edilmistir

Optimal sartlar saglandiginda
(pH 6-8 arasi, sicaklik 45°C,
algler canly, algin en yiiksek
konsantrasyonu, siire 55-62,4
dakika) %95 uzeri giderim elde
edilmistir.

%1 - 37 giderim elde
edilmigtir

AVANTAJLARI

1) Sudaki uranyumun
1000mg/L kadar ylksek
konsantrasyonlarina
dayaniklidirlar, dolayisiyla
yiiksek konsantrasyonlarda
uranyum igeren radyoaktif sivi
atiklarin aritiminda da
kullanilabilirler

1) Sulfat, nitrat gibi daha glclu elektron
alicilarin varligt U(VI) nin siilfat
indirgeyen bakteriler tarafindan
indirgenmesine 5000mg/I gibi yuksek
konsantrasyonlarda bile engel olmadigi,
sulfat ve uranyumun bdyle bakterilerle
ayni zamanda indirgendigi; ancak bakirin,
demirin (III) ve organik ligantlarin
uranyumun indirgenmesinde inhibe etkisi
gozlenmigtir [78], [80]. Ortaya ¢ikan
stlfir Mn?*, Zn?*, Pb?* ve Fe?* gibi agir
metallerle birlesince ¢okelti olugturdugu
icin bunlarin toksik etkileri de ortadan
kaldirmaktadir [81].

1) Uranyumun aritim1
sonucu siyah ¢okelti
olusturmamaktadir

1) Sadece tath sularda
bulanabilen Chlorella sp.
mikroalgleri eski zamanlardan
beri besi olarak kullaniimaktadir.
Ayrica bu tir algler sadece
viicudun gereksinim duydugu
besinleri en Ust seviyede
saglamakla kalmaz ayn1 zamanda
vicudu zararlt maddelerden de
temizlemektedir [18]. Bundan
dolay:r Chlorella sp. mikroalgleri
icme sularin uranyumdan
aritiminda en iyi secenek olabilir.

1) 'Cytochrome C'
proteini; kiguk ve farkl:
cevresel kritik sartlara
kars1 kararlhdir,
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2) Uranyumu indirgeyerek
giderdigi icin karbonat
komleksleri olusturmus dogal
sulardaki uranyumun aritiminda
da etkilidir

2) Alkalinitesi ylksek sularda uranyl
ionlar1 (UO22+) sudaki karbonatlarla ¢cok
gucli kompleksler olusturarak U(VI)'nin
sorpsiyonuna veya ¢okelmesine inhibe
edici etki yaratmaktadir. Bu yiizden
radyoaktif sularin aritiminda uranyumun
indirgenerek giderimi iyi bir secenektir
[Competition between enzymatic...].

2) Uranyumun
artiminda zararli ve
keskin kokulu gazlarin
olusumuna yol
acmamaktadir

2) Uranyumun aritimi sonucu
siyah ¢okelti olusturmamaktadir

2) elde edilmesi kolay ve
biylk miktarlarda saf
seklinde elde
edilebiliyor,

3) Anaerobik oldugu i¢in
oksijenin olmadig yeralti sulrin
aritiminda kullanilabilir

3) S.I.B.’lerde ise tersine uranyumun
indirgenmesi sulfatin (SO42-)
indirgenmesine nazaran 4 kere daha fazla
enerji sagladigi i¢in, elekron alict olarak
sulfata gore daha iistiindiir. Bundan dolay1
sulfatin 4000mg/L kadar ¢ok yiiksek
konsantrasyonlari bile uranyumun
S.1.B.’lerle indirgenmesine etki
etmemektedir [107]

3) Genellikle temiz
sularda bulunup saglik
icin tehlikesi olmadigt
i¢in igme sularin
arittiminda da
kullanilabilir

3) Uranyumun aritiminda zararh
ve keskin kokulu gazlarin
olusumuna yol agmamaktadir

3) proteyin ¢ok ¢esit
haberci gruplrart icerdigi
icin bir stirii amino
asitler ile baglanti
kurabiliyor, dolayisiyla
spektroskop ile ¢ok farkli
yontemlerle kolayca
Olciilebilecek sekilde
degisimi yapabiliyor,

4) Zararl ve keskin kokulu
gazlarin ve siyah ¢okeltilerin
olusunua neden olmamaktadir

4) Sulfatin S.1.B.’lerle indirgenmesi
sonucu olugan hidrojen sulfid gazi (H2S)
da U (VI)'y1 U (IV)’e abiotik olarak
indirgemektedir, dolayistyla demir
indirgeyen bakterilere nazaran daha fazla
uranyum atomunun indirgenmesine yol
agmaktadir [108], [109], [110].

4) Sentezlenen
‘Cytochrome C’ proteini
mikroorganizma
hiicresinin disinda da
ayni islev ve 6zellikleri
tagimaktadir [20].
‘Cytochrome C’ hiicre
disinda da hi¢ degisiklik
olmadan indirgenme
oksitlenme islemlerde
ayni islevleri gorebildigi
icin

DEZAVANT

AJLARI

1) indirgenerek ¢okeltilen
U(IV) oksijenin ve nitratin
varliginda tekrar U(VI)'ya
oksitleyerek uranyumun
gideriminie engel
yaratmaktadir.

1) Dogada bulunan indirgeyici bilesenler
(agir metaller, diger elektron alicilar) ve
indirgenen uranyumu tekrar
yukseltgeyebilecek faktorler (oksitleyiciler,
nitratlar, nitritler v.s.).

1) lyi arastirilmanus
olmas1

1) 1yi arastirilmamis olmasi

1) Daha 6nce iyi
arastirllmamis olmast
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2) Siilfat indirgeyen bakteriler (S.1.B.)

.. o - . 2) Inhibe edici
2) Yiizey sularin in-situ yavas cogalmasindan dolay1 nadiren izole O
. b . o faktorlerinin olup
aritiminda anaerobik sartlarinin | edilmektedir. Dolayisiyla bu bakterilerin - .
. : . > . olmadiginin belli
saglanmasinin zor olmasi izolasyonu icin 6zel ve seckin bir besin olmamas

ortami gerekmektedir.

3) SI.B. bir terminal elektron alicis1 olarak
nitrat1 nadiren kullanabilmektedir, bu
yiizden nitrat S.I.B.'lerin aktivitesinin
glcll bir inhibitéridir (Wang et al,. 2005)

4) Dogal sularda uranil-karbonat ve
organik uranyum komlekslerinin olugsmasi
sulfat indirgeyen bakteriler i¢in bazi
sinirlar olusturabilmektedir (Ganesh, 1997,
Suzuki, 2006, Wall, 2006)
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7.2. Oneriler

Boylece farkli uranyumla Kkirli sularin, biyoteknolojik yontemler kullanilarak farkli
mikroorganizmalarin yardimiyla etkili bir sekilde aritilmasi miimkiindiir. Ama bdyle
uranyumla kirli sularin arntilmasinda giiniimiizdeki en Onemli engel; problemin
biyiikliigiiniin genis kiitlelerce benimsenmemis olmasindadir. Meselenin ¢ozuminde
oncelikle sorunun biiyiikligiiniin kavranmasi ¢ok Onemlidir. Uranyum meselesinde de
tehlikesi ¢ok biliylik oldugu i¢in kullanilmasi yasaklanabilece§i endisesinden dolayz,
uraryum ile ilgili gercek bilgiler gizlenmeye, her tiirli hilekarliklarla tehlikesi az
gosterilmeye ¢alisilageldigi i¢in aritimi da gozardi edilegelmistir. Bu ytizden sulardaki
uranyumun biyoteknolojik olarak etkili bir sekilde aritilmasi ig¢in 6ncelikle asagidaki gibi

islerin yapilmasi dogru goriilmektedir:

» Algler dogal sularda kolay yetistigi ve hi¢ zararl etkileri olmadigi i¢in dogal sularin
uranyumla aritilmasinda direkt olarak in-vivo kullanilabilir.

» Az dozdaki uranyumun sagliga olan etkileri ile ilgili standartlarin yeniden
belirlenmesi,

» Sularin uranyumla kirlenme derecelerinin ve sagliga olan gercek tehlike diizeyleri

hakkinda genis kiitleler tarafindan bilinmesi,

Uranyumun gercek tehlike boyutunun benimsenmesi,

Sudaki uranyumun aritiminin énemsenmesi,

Uranyumla kirlenmis farkli sularin aritimi i¢in uygun mikroorganizmanin segilmesi,

Biyotteknolojik yontemlerle sudarin uranyumla aritiminin hayata gecirilmesi.

N.E.S.’lerin ¢cevreye olan radyoaktif atiklarinin gercek boyutlarinin agik bildirmeleri,

YV V V V V V

N.E.S.’lerin radyoaktif atiklarinin kirleten kontrol eder prensibine gore degil tarafsiz

cevreciler tarafindan kontroliin ele alinmasi,
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EK-1. Scenedesmus sp. ve Chlorella sp. Algleriyle Deneylerde Sudaki Uranyumun Konsantrasyonunun Degisimi, Ce (mgU/L)

a) 41.54 mg/L Scenedesmus Algleriyle Deneylerde Uranyumun Konsantrasyonunun Degisimi, Ce (mgU/L)

Alg Konsantrasyonu | Sicaklik, Algler Siire pH3 pH5 pH7 pH9
Agirlik, [Chlorofill-a,| Canli/ Sicaklikla d akik'a 5 10 15 5 10 15 5 10 15 5 10 15

mg/I ug/L Oldiiriilmiis mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgu/L | mgu/L | mgu/L | mgU/L | mgu/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgu/L

0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000

30 5,000 | 2,852 | 0,282 | 0,176 | 0,880 | 3,697 | 0,915 | 1,373 | 0,458 | 1,303 | 0,317 | 0,035

5°C, canli 60 0,951 | 1,056 | 1,373 | 0,282 | 0,704 | 3,451 | 0,352 | 0,070 | 0,352 | 1,268 | 0,387 | 1,373

90 5,000 | 3,204 | 0,141 | 0,246 | 0,317 | 1,655 | 0,423 | 0,282 | 1,197 | 0,035 | 0,599 | 1,092

120 5,000 | 2,711 | 0,106 | 0,106 | 0,528 | 2,535 | 0,106 | 0,599 | 0,458 | 1,092 | 0,493 | 1,901

0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000

5 E 30 3,310 | 2,958 | 4,824 | 0,880 | 1,796 | 0,317 | 0,141 | 0,241 | 0,211 | 3,486 | 2,148 | 3,380

0 @ 25°C, canh 60 5,000 | 3,134 | 7,077 | 0,739 | 1,092 | 0,704 | 0,317 | 0,141 | 0,458 | 1,901 | 3,697 | 5,035

< N 90 3,310 | 3,662 | 5493 | 0,528 | 1,549 | 0,423 | 0,528 | 1,092 | 0,070 | 3,063 | 0,370 | 4,014

120 3,838 | 4,613 | 5176 | 0,458 | 0,775 | 0,704 | 0,035 | 0,211 | 1,021 | 3,345 | 3,204 | 7,535

0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000

30 5,000 | 3,063 | 0,563 | 3,028 | 3,275 | 2,535 | 5,000 | 1,690 | 1,655 | 4,155 | 0,387 | 0,493

45°C, canli 60 1,866 | 2,289 | 0,528 | 0,141 | 0,951 | 1,232 | 1,514 | 1,092 | 2,183 | 0,951 | 1,268 | 0,352

90 1,690 | 1,444 | 0,775 | 0,669 | 0,528 | 2,676 | 1,056 | 2,077 | 2,077 | 1,092 | 0,458 | 0,458

120 2,711 | 0,915 | 0,951 | 0,387 | 1,338 | 0,915 | 0,669 | 0,352 | 1,655 | 0,634 | 0,845 | 0,599

0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000

30 2,465 | 1,444 | 3,345 | 0,241 | 3,028 | 2,077 | 2,359 | 1,761 | 1,901 | 2,782 | 0,211 | 2,606

5°C, sldiiriilmiis 60 3,169 | 1,268 | 0,951 | 0,352 | 2,430 | 2,746 | 2,183 | 1,901 | 1,585 | 2,711 | 2,817 | 1,761

90 3,099 | 1,901 | 2,077 | 0,704 | 2,852 | 2,535 | 2,394 | 2,077 | 2,042 | 2,500 | 1,901 | 2,500

120 3,803 | 1,514 | 4,437 | 0,493 | 3,415 | 3,345 | 2,218 | 1,972 | 2,042 | 2,676 | 1,549 | 0,352

0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000

5 g 25°C, 30 1,866 | 0,810 | 1,479 | 0,880 | 1,232 | 4,613 | 1,972 | 1,796 | 2,077 | 3,415 | 2,465 | 0,423

), o R, 60 1,338 | 0,246 | 1,831 | 0,352 | 0,951 | 4,789 | 0,599 | 2,535 | 2,289 | 2,641 | 2,465 | 0,880
— ~ oldirilmiis

< N 90 1,725 | 1,655 | 3,134 | 0,282 | 0,211 | 3,063 | 0,528 | 1,655 | 1,937 | 2,183 | 1,901 | 2,641

120 2,676 | 0,352 | 0,810 | 0,493 | 1,127 | 3,979 | 0,634 | 1,655 | 1,831 | 1,338 | 0,775 | 3,063

0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000

asec, 30 1,268 | 0,106 | 0,634 | 0,951 | 1,761 | 2,359 | 0,070 | 0,528 | 0,810 | 0,246 | 0,986 | 0,528

Sldiirilmis 60 0,317 | 0,493 | 0,070 | 1,197 | 2,254 | 3,028 | 0,810 | 0,704 | 0,423 | 0,845 | 0,070 | 0,528

90 0,493 | 0,739 | 0,423 | 1,056 | 1,162 | 2,430 | 0,458 | 0,423 | 0,845 | 1,479 | 0,211 | 0,070

120 0,704 | 0,246 | 0,317 | 1,232 | 1,514 | 3,099 | 1,479 | 0,669 | 0,739 | 0,634 | 0,775 | 0,880
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b) 115.94 mg/L Scenedesmus Algleriyle Deneylerde Uranyumun Konsantrasyonunun Degisimi, Ce (mgU/L)

Alg Konsantrasyonu| Sicaklik, Algler Siire pH 3 pH 5 pH 7 pH9
Agirhk, | chlorofill-a, Ca_pll/ Sicakikla |, . k'a 5 10 15 5 10 15 5 10 15 5 10 15
mg/| pe/L Oldurilmis mgU/L | mgU/L | mgU/L| mgU/L | mgU/L | mgU/L| mgU/L | mgU/L | mgU/L| mgU/L | mgU/L | mgU/L |
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000
30 1,796 | 1,796 | 2,289 | 1,866 | 2,852 | 3,204 | 1,725 | 0,387 | 0,317 | 0,528 | 1,197 | 2,324
5°C, canli 60 0,211 | 0,352 | 0,880 | 1,655 | 1,655 | 1,444 | 0,352 | 0,493 | 0,634 | 0,352 | 1,127 | 3,944
90 0,915 | 1,162 | 1,303 | 2,042 | 1,937 | 2,148 | 0,493 | 0,704 | 1,268 | 1,655 | 1,127 | 2,042
120 0,915 | 1,796 | 1,338 | 1,373 | 4,331 | 7,641 | 0,739 | 0,810 | 2,148 | 1,761 | 2,570 | 2,746
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000
b= § 30 5,000 | 2,359 | 1,937 | 1,937 | 6,056 | 2,218 | 0,810 | 0,493 | 4,965 | 0,915 | 1,127 | 4,120
wn ,if 25°C, canli 60 0,599 | 2,923 | 1,937 | 3,310 | 0,704 | 1,197 | 0,599 | 0,704 | 1,514 | 1,162 | 4,648 | 2,254
- ~ 90 1,514 | 1,479 | 1,901 | 1,338 | 1,338 | 1,796 | 1,373 | 0,563 | 0,282 | 0,634 | 2,570 | 1,444
120 2,535 | 1,620 | 1,585 | 1,338 | 0,669 | 1,549 | 0,000 | 0,000 | 0,282 | 2,641 | 1,162 | 1,338
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000
30 0,845 | 0,880 | 0,176 | 0,317 | 1,620 | 3,380 | 1,690 | 0,211 | 2,007 | 0,634 | 5,317 | 0,423
45°C, canh 60 2,218 | 0,141 | 0,387 | 0,915 | 0,880 | 3,697 | 0,423 | 1,338 | 1,268 | 0,915 | 0,106 | 0,141
90 0,035 | 0,528 | 1,162 | 0,845 | 1,373 | 2,606 | 0,141 | 0,669 | 1,021 | 0,423 | 0,669 | 0,775
120 0,423 | 0,246 | 2,535 | 0,563 | 0,986 | 2,641 | 0,423 | 0,880 | 0,387 | 0,176 | 2,042 | 0,070
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000
30 1,937 | 5,423 | 8,768 | 3,556 | 4,296 | 7,077 | 1,972 | 1,972 | 1,408 | 0,915 | 0,810 | 1,725
5°C, dldurialmiis 60 2,535 | 5,317 | 7,465 | 2,993 | 4,894 | 5,423 | 1,796 | 0,810 | 1,444 | 1,197 | 0,634 | 0,810
90 2,394 | 4,120 | 4,965 | 3,310 | 4,859 | 7,887 | 1,303 | 2,148 | 1,444 | 1,338 | 0,845 | 1,162
120 2,817 | 3,732 | 5,176 | 2,430 | 4,472 | 7,359 | 1,479 | 1,479 | 1,268 | 2,817 | 0,880 | 1,232
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000
p § 30 0,739 | 4,331 | 5,423 | 2,430 | 6,232 | 7,570 | 2,113 | 3,239 | 2,183 | 1,725 | 3,063 | 1,092
wn ,if 25°C, dldiiriilmiis 60 0,951 | 3,310 | 4,366 | 3,310 | 4,894 | 8,134 | 2,254 | 1,620 | 1,585 | 1,479 | 2,817 | 2,254
- ~ 20 0,317 | 4,930 | 5,000 | 2,606 | 4,683 | 6,972 | 1,197 | 1,937 | 2,148 | 1,831 | 1,972 | 2,113
120 0,810 | 3,380 | 6,937 | 2,570 | 3,768 | 7,993 | 1,690 | 2,077 | 2,042 | 1,373 | 1,268 | 0,845
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000
30 1,268 | 0,106 | 0,634 | 0951 | 1,761 | 2,359 | 0,070 | 0,528 | 0,810 | 0,246 | 0,986 | 0,528
45°C, sldurilmiis 60 0,317 | 0,493 | 0,070 | 1,197 | 2,254 | 3,028 | 0,810 | 0,704 | 0,423 | 0,845 | 0,070 | 0,528
90 0,493 | 0,739 | 0,423 | 1,056 | 1,162 | 2,430 | 0,458 | 0,423 | 0,845 | 1,479 | 0,211 | 0,070
120 0,704 | 0,246 | 0,317 | 1,232 | 1,514 | 3,099 | 1,479 | 0,669 | 0,739 | 0,634 | 0,775 | 0,880
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c) 71.61mg/L Chlorella Algleriyle Deneylerde Uranyumun Konsantrasyonunun Degisimi, Ce (mgU/L)

Alg Konsantrasyonu| Sicaklik, Algler Siire pH 3 pHS5 pH 7 pH9
Agirhk, | chlorofill-a, | Canli/ Sicaklikla dakik'a 5 10 15 5 10 15 5 10 15 5 10 15
mg/I ue/L Oldiiriilmiis mgU/L | mgU/L|[mgU/L| mgU/L | mgU/L|mgU/L| mguU/L|mgU/L|mguU/L| mgU/L|mgU/L|mgu/L
0 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 {10,000 | 15,000} 5,000 |10,000 | 15,000 5,000 (10,000 | 15,000
30 1,268 0,282 0,775 1,127 9,718 3,380 1,373 0,070 0,035 1,444 0,915 1,373
5°C, canh 60 1,092 1,771 0,035 2,641 3,028 1,444 0,845 0,775 0,246 0,141 1,585 1,232
90 1,296 7,993 1,268 0,563 4,577 1,585 0,775 2,148 0,528 3,099 5,704 1,021
120 1,585 9,542 0,704 1,549 3,768 4,930 0,141 0,563 0,669 2,958 2,183 0,634
0 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 {10,000 | 15,000} 5,000 |10,000 | 15,000 5,000 (10,000 | 15,000
g .‘9.\ 30 1,901 2,042 1,585 2,183 2,042 3,451 0,352 0,563 0,458 2,852 4,085 1,444
:, ":‘ 25°C, canli 60 2,641 1,408 1,514 1,303 3,063 2,817 0,070 0,352 0,352 1,338 0,377 1,662
~ — 90 2,676 1,831 1,690 0,986 1,338 1,655 0,035 0,246 1,197 1,514 3,099 2,500
120 5,000 2,077 2,923 0,493 1,232 2,746 0,423 0,282 0,352 0,986 1,373 2,500
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 | 15,000
30 2,289 1,092 2,394 2,606 4,225 4,683 0,739 0,775 0,528 1,408 2,782 1,268
45°C, canli 60 3,451 0,493 4,296 1,866 5,141 3,908 0,246 0,915 0,880 0,986 1,620 1,972
90 4,190 0,880 2,359 1,479 2,746 3,873 1,197 0,880 0,669 1,373 2,359 0,915
120 3,099 0,599 2,113 1,444 3,169 3,028 0,211 1,338 0,423 5,000 1,514 1,549
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 | 15,000
30 4,120 2,359 2,887 3,345 1,303 2,359 0,458 1,021 0,141 3,310 1,690 2,570
5°C, ﬁldﬂrﬂlmﬂs 60 4,296 6,127 3,169 2,711 1,937 4,542 0,141 0,880 0,986 2,113 3,451 5,141
90 3,239 3,803 3,063 2,254 0,528 1,866 0,951 0,704 0,106 0,563 0,634 3,415
120 3,028 4,120 2,535 2,641 0,739 1,866 0,775 4,331 0,317 0,141 2,394 | 13,662
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 | 15,000
E 3_ 30 4,190 4,542 2,324 1,232 2,324 1,514 3,204 0,458 1,056 0,739 0,845 2,113
3 R 25°C, oldirilmis 60 3,967 1,343 1,942 1,095 1,033 0,599 0,165 0,269 0,310 0,558 0,331 2,107
~ - 90 2,913 1,612 1,240 0,930 0,888 0,579 0,351 0,227 0,661 0,930 0,785 1,467
120 2,707 1,074 1,901 0,930 0,186 1,136 0,248 0,372 0,165 0,413 0,496 0,847
0 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 {10,000 ]| 15,000} 5,000 |10,000 | 15,000 5,000 {10,000 | 15,000
30 3,627 9,648 5,563 2,782 2,817 1,796 0,352 0,352 0,493 1,761 1,021 4,190
45°C, oldirilmiis 60 1,690 4,648 0,070 4,162 4,085 3,099 1,232 0,718 1,373 1,232 0,915 1,162
90 2,359 2,430 3,099 2,887 3,310 2,218 0,246 0,070 0,176 1,232 1,479 1,620
120 5,000 3,239 3,592 1,549 3,134 3,134 0,035 0,599 1,056 0,493 0,915 1,268
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c) 71.61mg/L Chlorella Algleriyle Deneylerde Uranyumun Kons antrasyonunun Degisimi, Ce (mgU/L)

Alg Konsantrasyonu pH3 pHS pH7 pH9
Sicaklik, Algler Canli/ Siire,
Agirlik, | Chlorofill-a, |s,cakiikia Oldiriilmiis| dakika 5 10 15 5 10 15 5 10 15 5 10 15
mg/I| ug/L mgU/L [ mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L | mgU/L
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 |10,000 (15,000} 5,000 {10,000 | 15,000] 5,000 |10,000 ] 15,000
30 1,268 | 0,282 0,775 1,127 | 9,718 | 3,380 1,373 0,070 | 0,035 1,444 | 0,915 1,373
5°C, canh 60 1,092 1,771 0,035 2,641 3,028 1,444 0,845 0,775 0,246 0,141 1,585 1,232
90 1,296 | 7,993 1,268 | 0,563 | 4,577 1,585 | 0,775 2,148 | 0,528 | 3,099 5,704 1,021
120 1,585 9,542 | 0,704 1,549 3,768 | 4,930 | 0,141 0,563 0,669 2,958 2,183 0,634
) 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000] 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000
R © 30 1,901 2,042 1,585 2,183 2,042 3,451 | 0,352 0,563 0,458 2,852 | 4,085 1,444
8_ 5 25°C, canhi 60 2,641 1,408 1,514 1,303 3,063 2,817 | 0,070 | 0,352 0,352 1,338 | 0,377 1,662
~ - 90 2,676 1,831 1,690 | 0,986 1,338 1,655 | 0,035 0,246 1,197 1,514 | 3,099 2,500
120 5,000 2,077 2,923 0,493 1,232 2,746 | 0,423 0,282 0,352 0,986 1,373 2,500
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 |10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 | 15,000] 5,000 | 10,000 ] 15,000
30 2,289 1,092 2,394 | 2,606 | 4,225 | 4,683 | 0,739 0,775 0,528 1,408 2,782 1,268
45°C, canh 60 3,451 0,493 | 4,296 1,866 5,141 3,908 | 0,246 | 0,915 0,880 | 0,986 1,620 1,972
90 4,190 | 0,880 2,359 1,479 2,746 | 3,873 1,197 | 0,880 | 0,669 1,373 2,359 | 0,915
120 3,099 | 0,599 2,113 1,444 | 3,169 3,028 | 0,211 1,338 | 0,423 5,000 1,514 1,549
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 |10,000 (15,000} 5,000 {10,000 | 15,000] 5,000 |10,000 ] 15,000
30 4,120 2,359 2,887 3,345 1,303 2,359 | 0,458 1,021 0,141 3,310 1,690 | 2,570
5°¢C, éldiirilmus 60 4,296 6,127 3,169 2,711 1,937 | 4,542 | 0,141 0,880 | 0,986 2,113 3,451 5,141
90 3,239 | 3,803 3,063 2,254 | 0,528 1,866 | 0,951 0,704 | 0,106 | 0,563 0,634 | 3,415
120 3,028 | 4,120 2,535 2,641 | 0,739 1,866 | 0,775 | 4,331 0,317 | 0,141 2,394 | 13,662
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 |10,000 | 15,000} 5,000 {10,000 |15,000] 5,000 |10,000 | 15,000
Q © 30 4,190 4,542 2,324 1,232 2,324 1,514 3,204 0,458 1,056 0,739 0,845 2,113
8_ 5 25°C, éldiiriilmus 60 3,967 1,343 1,942 1,095 1,033 | 0,599 | 0,165 0,269 0,310 | 0,558 | 0,331 2,107
~ - 90 2,913 1,612 1,240 | 0,930 | 0,888 | 0,579 | 0,351 0,227 | 0,661 0,930 | 0,785 1,467
120 2,707 1,074 1,901 | 0,930 | 0,186 1,136 | 0,248 | 0,372 0,165 0,413 0,496 | 0,847
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 |10,000 (15,000} 5,000 {10,000 | 15,000] 5,000 |10,000 ] 15,000
30 3,627 | 9,648 | 5,563 2,782 2,817 1,796 | 0,352 0,352 0,493 1,761 1,021 | 4,190
45°C, oldiralmis 60 1,690 | 4,648 | 0,070 | 4,162 | 4,085 3,099 1,232 0,718 1,373 1,232 | 0,915 1,162
90 2,359 2,430 3,099 2,887 3,310 | 2,218 | 0,246 | 0,070 | 0,176 1,232 1,479 1,620
120 5,000 | 3,239 3,592 1,549 3,134 | 3,134 | 0,035 0,599 1,056 | 0,493 0,915 1,268
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d) 282.42mg/L Chlorella Algleriyle Deneylerde Uranyumun Konsantrasyonunun Degisimi, Ce (mgU/L)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ siire, pH 3 pH5 pH7 pH9
Agirlik, | Chiorofilla, | s\cakikia Oldiiriimiis | dakika 5 10 15 5 10 15 5 10 15 5 10 15
mg/l u&/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L mgU/L
0 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000
30 0,070 0,106 0,352 0,070 1,092 1,197 0,106 0,035 0,951 0,246 0,915 0,423
5°C, canl 60 0,246 0,739 0,106 0,528 0,493 1,408 0,880 0,423 1,373 0,070 0,176 1,268
90 1,056 0,106 0,563 0,000 1,761 2,641 0,458 0,035 0,352 0,176 0,634 0,282
120 0,951 0,387 0,106 0,423 0,423 1,056 0,387 0,704 0,317 0,070 0,106 1,092
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000
a N 30 2,746 1,092 1,268 0,739 0,141 0,246 0,387 0,493 0,070 0,599 1,690 1,021
:‘ :‘ 25°C, canhi 60 1,866 1,232 1,549 0,563 0,810 1,338 0,000 0,317 0,211 2,993 1,866 2,958
~ s 90 2,324 1,479 1,303 0,599 0,810 1,761 0,423 0,599 1,021 2,746 4,049 2,077
120 1,127 1,268 2,887 0,634 1,021 0,599 0,528 0,000 0,493 2,746 2,887 2,958
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000
30 1,268 0,106 0,634 0,951 1,761 2,359 0,070 0,528 0,810 0,246 0,986 0,528
45°C, canli 60 0,317 0,493 0,070 1,197 2,254 3,028 0,810 0,704 0,423 0,845 0,070 0,528
90 0,493 0,739 0,423 1,056 1,162 2,430 0,458 0,423 0,845 1,479 0,211 0,070
120 0,704 0,246 0,317 1,232 1,514 3,099 1,479 0,669 0,739 0,634 0,775 0,880
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000
30 0,176 0,106 0,246 1,866 4,085 6,338 2,500 3,768 1,549 2,923 2,359 1,725
5°C, éldiiriilmiis 60 0,070 0,141 0,317 1,444 3,662 6,232 2,394 3,134 1,092 2,430 2,148 3,310
90 0,141 0,035 0,282 1,127 3,239 5,423 4,754 4,577 1,549 2,500 1,866 1,373
120 0,035 0,176 0,528 2,324 3,169 7,324 3,451 3,063 1,303 4,331 2,430 1,127
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000
a N 30 0,106 0,070 0,211 2,042 3,556 2,958 1,232 2,183 0,282 2,148 2,993 1,444
:‘ :‘ 25°C, élduriilmis 60 0,282 0,000 0,176 2,430 3,239 1,972 1,725 3,415 0,317 2,042 2,289 1,232
~ s 90 0,035 0,176 3,873 2,113 0,035 3,239 1,162 1,585 0,141 1,373 0,775 1,127
120 0,282 1,796 0,000 1,655 2,852 2,676 1,092 0,951 0,845 1,796 0,563 1,373
0 5,000 | 10,000 | 15,000 | 5,000 | 10,000 | 15,000} 5,000 | 10,000 | 15,000 5,000 | 10,000 | 15,000
30 1,268 0,106 0,634 0,951 1,761 2,359 0,070 0,528 0,810 0,246 0,986 0,528
45°C, oldiiriilmiis 60 0,317 0,493 0,070 1,197 2,254 3,028 0,810 0,704 0,423 0,845 0,070 0,528
90 0,493 0,739 0,423 1,056 1,162 2,430 0,458 0,423 0,845 1,479 0,211 0,070
120 0,704 0,246 0,317 1,232 1,514 3,099 1,479 0,669 0,739 0,634 0,775 0,880
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EK-2. Scenedesmus sp. ve Chlorella sp. Algleriyle Deneylerde Sudaki Uranyumun Giderim Yuzdeleri, (%)

a) 41.54 mg/L Scenedesmus Algleriyle Deneylerde Uranyumun Gideriminin Yiizdeleri (%)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ siire, pH3 pH5 pH7 pH9
Agirlik, mg/1| chlorofill-a , pg/L| Sicaklikla Oldiiriilmiis | dakika | 5 mgu/L |10 mgu/L|15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L|15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L |15 mgu/L mjm 10 mgU/L |15 mgu/L
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 0 71 98 96 91 75 82 86 97 74 97 100
5°C, canli 60 81 89 91 94 93 77 93 99 98 75 96 91
90 68 99 95 97 89 92 97 92 99 94 93
120 73 99 98 95 83 98 94 97 78 95 87
(] 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0 N 30 34 70 68 82 82 98 97 99 99 30 79 77
by x 25°C, canli 60 0 69 53 85 89 95 94 99 97 62 63 66
g N 90 34 63 63 89 85 97 89 89 100 39 9 73
120 23 54 65 91 92 95 99 98 93 33 68 50
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 69 96 39 67 83 83 89 17 96 97
45°C, canh 60 63 77 96 97 90 92 70 89 85 81 87 98
90 66 86 95 87 95 82 79 79 86 78 95 97
120 46 91 94 92 87 94 87 96 89 87 92 96
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 51 86 78 97 70 86 53 82 87 44 98 83
5°C, sldiiriilmiis 60 37 87 94 93 76 82 56 81 89 46 72 88
90 38 81 86 86 71 83 52 79 86 50 81 83
120 24 85 70 90 66 78 56 80 86 46 85 98
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
0 N 30 63 92 90 82 88 69 61 82 86 32 75 97
a o 25°C, 6ldiiriilmiis 60 73 98 88 93 90 68 88 75 85 47 75 94
g N 90 65 83 79 94 98 80 89 83 87 56 81 82
120 46 96 95 90 89 73 87 83 88 73 92 80
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 75 99 96 81 82 84 99 95 95 95 90 96
45°C, sldiiriilmiis 60 94 95 100 76 77 80 84 93 97 83 99 96
90 90 93 97 79 88 84 91 9 94 70 98 100
120 86 98 98 75 85 79 70 93 95 87 92 94
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b) 115.94 mg/L Scenedesmus Algleriyle Deneylerde Uranyumun Gideriminin Yiizdeleri (%)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ Siire, pH3 pH5 pH7 pH9
Agirlik, mg/1 | Chiorofill-a, pg/L|Sicaklikla Olduriilmis| dakika | 5 mgu/L |10 mgU/L|15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L |15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L|15 mgu/L]| 5 mgu/L |10 mgu/L |15 mgu/L
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 64 82 85 63 71 79 65 96 67 89 88 85
5°C, canli 60 96 96 94 67 83 90 93 95 96 93 89 74
90 82 88 91 59 81 86 90 93 92 67 89 86
120 82 82 91 73 57 49 85 92 86 65 74 82
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
by § 30 76 87 61 39 85 84 95 98 82 89 73
E‘ < 25°C, canli 60 88 71 87 34 93 92 88 93 90 77 54 85
~ 90 70 85 87 73 87 88 73 94 98 87 74 90
120 49 84 89 73 93 90 100 100 98 47 88 91
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 83 91 99 94 84 77 66 98 87 87 47 97
45°C, canli 60 56 99 97 82 91 75 92 87 92 82 99 99
90 99 95 92 83 86 83 97 93 93 92 93 95
120 92 98 83 89 90 82 92 91 97 96 80 100
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 61 46 42 29 57 53 61 80 85 82 92 88
50C, éldiiriilmiig 60 49 47 50 40 51 64 64 92 90 76 94 95
90 52 59 67 34 51 47 74 79 90 73 92 92
120 44 63 65 51 55 51 70 85 92 44 91 92
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
;r1 § 30 85 57 64 51 38 50 58 68 91 65 69 93
E g‘ 25°C, élduriilmiis 60 81 67 71 34 51 46 55 84 89 70 72 85
~ 90 94 51 67 48 53 54 76 81 86 63 80 86
120 84 66 54 49 62 47 66 79 86 73 87 94
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 75 99 96 81 82 84 99 95 95 95 90 96
45°C, éldiiriilmiis 60 94 95 100 76 77 80 84 93 97 83 99 96
90 90 93 97 79 88 84 91 96 94 70 98 100
120 86 98 98 75 85 79 70 93 95 87 92 94
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c) 71.61mg/L Chlorella Algleriyle Uranyumun Giderimi (%)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ siire, pH3 pHS5 pH7 pH9
Agirlik, mg/1 | chlorofill-a, pg/L | Sicaklikla Oldiiriilmiss | dakika | 5 mgu/L |10 mgU/L |15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L |15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L|15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L|15 mgu/L
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 75 97 95 77 3 77 73 99 97 71 91 91
5°C, canli 60 78 82 100 47 70 90 83 92 98 97 84 92
90 74 20 92 89 54 89 85 79 96 38 43 93
120 68 5 95 69 62 67 97 94 96 41 78 96
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
g 3 30 62 80 89 56 80 77 93 94 100 43 59 90
:. N 25°C, canli 60 47 86 90 74 69 81 99 96 98 73 96 89
~ - 90 46 82 89 80 87 89 99 98 92 70 69 83
120 0 79 81 90 88 82 92 97 98 80 86 83
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 54 89 84 48 58 69 85 92 96 72 72 92
45°C, canli 60 31 95 71 63 49 74 95 91 94 80 84 87
90 16 91 84 70 73 74 76 91 96 73 76 94
120 38 94 86 71 68 30 96 87 97 0 85 90
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 18 76 81 33 87 84 91 90 93 34 83 83
5°C, éldiiriilmiis 60 14 39 79 46 81 70 97 91 93 58 65 66
90 35 62 80 55 95 38 81 93 99 89 94 77
120 39 59 83 47 93 88 85 57 98 97 76 9
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
E 3 30 16 55 85 75 77 90 36 95 97 85 92 86
:fr N 25°C, éldiiriilmiis 60 21 87 87 78 90 96 97 97 98 89 97 86
~ - 90 42 84 92 81 91 96 93 98 96 81 92 90
120 46 89 87 81 98 92 95 96 99 92 95 94
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 27 4 63 44 72 88 93 96 99 65 90 72
45°C, éldiiriilmiis 60 66 54 100 17 59 79 75 93 91 75 91 92
90 53 76 79 42 67 85 95 99 99 75 85 89
120 0 68 76 69 69 79 99 94 93 90 91 92
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d) 282.42 mg/L. Chlorella Algleriyle Uranyumun Giderimi (%0)

Alg Konsantrasyonu pH3 pH5 pH7 pH9
Sicakhk, Algler Canli/ | Siire,
Agirhik, mg/1| Chiorofill-a, ug/L | S'cakiikla Oldiriilmas | dakika | &1y 10 mgu/L |15 mgu/L| 5 mgu/L |10 meu/L|15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L| 15 meu/L| 5 meu/L |10 mgu/L|15 mgu/L
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 99 99 98 99 89 92 98 100 94 95 91 97
59C, canh 60 95 a3 99 89 95 91 82 % 91 99 a8 92
90 79 99 96 100 82 82 a1 100 98 96 94 98
120 81 96 99 92 96 93 32 93 98 99 99 93
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
3 E 30 45 89 92 85 99 98 92 95 100 88 83 93
~ = 25°C, canli 60 63 88 90 89 92 91 100 97 99 40 81 80
& = 90 54 85 91 88 92 88 P 94 a3 45 60 86
120 77 87 81 87 90 96 89 100 97 45 71 80
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 75 99 96 81 82 84 99 95 95 95 90 96
45°C, canh 60 94 a5 100 76 77 80 84 93 97 83 a9 96
90 90 93 97 79 88 84 91 9% 94 70 98 100
120 86 98 98 75 85 79 70 03 95 87 92 94
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 96 99 98 63 59 58 50 62 90 42 76 88
5°C, &l diiriil mils 60 99 99 08 71 63 58 52 69 93 51 79 78
90 97 100 08 77 68 64 5 54 90 50 81 91
120 99 98 96 54 68 51 31 69 91 13 76 92
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
E E 30 08 99 99 59 64 80 75 78 a8 57 70 90
o — 25°C, 6lduriImiis 60 94 100 99 51 68 87 65 66 98 59 77 92
& s 90 99 98 74 58 100 78 77 84 99 73 32 92
120 94 82 100 67 71 82 78 90 94 64 94 91
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 75 39 96 81 82 84 99 95 95 95 30 96
45°C, dldirilmiis | 60 94 95 100 76 77 80 84 93 97 83 99 96
90 90 93 97 79 88 84 91 9 94 70 98 100
120 86 98 98 75 85 79 70 93 95 87 92 94
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EK-3. Scenedesmus sp. ve Chlorella sp. Algleriyle Deneylerde Sudaki Uranyumun Biyosorpsiyonun Degisimi, qe (Mmg/Q)

a) 41.54 mg/L Scenedesmus Algleriyle Deneylerde Uranyumun Biyosorplanmasi, q. (mg/g)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ Siire, pH3 pH5 pH7 pH9
Agirlik, mg/\| Chlorofill-a , pg/L| Sicaklikla Oldiiriilmiis | dakika | 5 mgU/L [10 mgu/L |15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L|15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L |15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L|15 mgu/L
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 0 172 354 116 220 272 98 208 350 89 233 360
5°C, canli 60 97 215 328 114 224 278 112 239 353 90 231 328
90 164 358 114 233 321 110 234 332 120 226 335
120 175 359 118 228 300 118 226 350 94 229 315
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
< b 30 41 170 245 99 197 353 117 237 356 36 189 280
3‘ E 25°C, canli 60 0 165 191 103 214 344 113 237 350 75 152 240
N 90 41 153 229 108 203 351 108 214 359 47 232 264
120 28 130 236 109 222 344 120 236 336 40 164 180
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 167 348 47 162 300 0 200 321 20 231 349
45°C, canh 60 75 186 348 117 218 331 84 214 309 97 210 353
90 80 206 342 104 228 297 95 191 311 94 230 350
120 55 219 338 111 209 339 104 232 321 105 220 347
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 61 206 281 117 168 311 64 198 315 53 236 298
5°C, oldiiriilmiig 60 44 210 338 112 182 295 68 195 323 55 173 319
90 46 195 311 103 172 300 63 191 312 60 195 301
120 29 204 254 108 158 281 67 193 312 56 203 353
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
< th 30 75 221 325 99 211 250 73 197 311 38 181 351
(3‘ E‘ 25°C, éldiirtilmiis 60 88 235 317 112 218 246 106 180 306 57 181 340
N 90 79 201 286 114 236 287 108 201 314 68 195 297
120 56 232 342 108 214 265 105 201 317 88 222 287
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 90 238 346 97 198 304 119 228 342 114 217 348
45°C, dldiiriilmiis 60 113 229 359 92 186 288 101 224 351 100 239 348
90 108 223 351 95 213 303 109 231 341 85 236 359
120 103 235 353 91 204 286 85 225 343 105 222 340
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b) 115.94 mg/L Scenedesmus Algleriyle Deneylerde Uranyumun Biyosorplanmasi, q. (mg/g)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ Siire, pH 3 pH 5 pH 7 pH9
Agirlik, mg/1 | Chlorofill-a, pg/L|Sicaklikla Oldiiriilmiis| ~dakika | 5 mgU/L |10 mgU/L|15 mgU/L| 5 mgu/L |10 mgU/L |15 mgu/L| 5 mgU/L {10 mgU/L|15 mgu/L| 5 mgU/L |10 mgU/L|15 mgu/L
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 28 71 110 27 62 102 28 83 127 39 76 109
5°C, canli 60 41 83 122 29 72 117 40 82 124 40 77 95
90 35 76 118 26 70 111 39 80 118 29 77 112
120 35 71 118 31 49 63 37 79 111 28 64 106
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
g § 30 66 113 26 34 110 36 82 87 35 77 94
) < 25°C, canli 60 38 61 113 15 80 119 38 80 116 33 46 110
S N 90 30 73 113 32 75 114 31 81 127 38 64 117
120 21 72 116 32 80 116 43 86 127 20 76 118
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 36 79 128 40 72 100 29 84 112 38 40 126
45°C, canli 60 24 85 126 35 79 97 39 75 118 35 85 128
90 43 82 119 36 74 107 42 80 121 39 80 123
120 39 84 108 38 78 107 39 79 126 42 69 129
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 26 39 54 12 49 68 26 69 117 35 79 114
50C, oldiirtilmiis 60 21 40 65 17 44 83 28 79 117 33 81 122
90 22 51 87 15 44 61 32 68 117 32 79 119
120 19 54 85 22 48 66 30 73 118 19 79 119
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
§ § 30 37 49 83 22 32 64 25 58 111 28 60 120
3‘ ;‘f 25°C, oldiirtilmiis 60 35 58 92 15 44 59 24 72 116 30 62 110
- ~ 90 40 44 86 21 46 69 33 70 111 27 69 111
120 36 57 70 21 54 60 29 68 112 31 75 122
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 32 85 124 35 71 109 43 82 122 41 78 125
45°C, dldiiriilmiis 60 40 82 129 33 67 103 36 80 126 36 86 125
90 39 80 126 34 76 108 39 83 122 30 84 129
120 37 84 127 32 73 103 30 80 123 38 80 122
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c) 71.61 mg/L Chlorella Algleriyle Deneylerde Uranyumun Biyosorplanmasi, q.(mg/g)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ | Siire, pH3 pHS5 pH7 pH9
Agirlik, mg/1 | Chlorofill-a, pg/L | Sicakiikla Oldiiriilmiis | dakika | 5 mgU/L |10 mgU/L|15 mgu/L| 5 mgu/L |10 mgu/L |15 mgu/L| 5 mgu/L {10 mgu/L|15 mgu/L| 5 mgU/L |10 mgu/L|15 mgu/L
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 52 136 199 54 4 162 51 139 209 50 127 190
5°C, canli 60 55 115 209 33 97 189 58 129 206 68 118 192
90 52 28 192 62 76 187 59 110 202 27 60 195
120 48 6 200 48 87 141 68 132 200 29 109 201
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
g ] 30 43 111 187 39 111 161 65 132 203 30 83 189
:. g 25°C, canli 60 33 120 188 52 97 170 69 135 205 51 134 186
~ - 90 32 114 186 56 121 186 69 136 193 49 96 175
120 111 169 63 122 171 64 136 205 56 120 175
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 38 124 176 33 81 144 59 129 202 50 101 192
45°C, canli 60 22 133 149 44 68 155 66 127 197 56 117 182
90 11 127 177 49 101 155 53 127 200 51 107 197
120 27 131 180 50 95 167 67 121 204 119 188
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
30 12 107 169 23 121 177 63 125 208 24 116 174
5°C, sicaklikla
e 60 10 54 165 32 113 146 68 127 196 40 91 138
oldiirilmiis
90 25 87 167 38 132 183 57 130 208 62 131 162
120 28 82 174 33 129 183 59 79 205 68 106 19
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
mn
~ © 30 11 76 177 53 107 188 25 133 195 59 128 180
(=) = 25°C, sicaklikla
© ~ e 60 14 121 182 55 125 201 68 136 205 62 135 180
o S éldiiriilmiis
~ 90 29 117 192 57 127 201 65 136 200 57 129 189
120 32 125 183 57 137 194 66 134 207 64 133 198
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
o 30 19 5 132 31 100 184 65 135 203 45 125 151
45°C, sicakhikla
e 60 46 75 208 12 83 166 53 130 190 53 127 193
oldiriilmiis
90 37 106 166 30 93 178 66 139 207 53 119 187
120 0 94 159 48 96 166 69 131 195 63 127 192
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d) 282.42 mg/L Chlorella Algleriyle Deneylerde Uranyumun Biyosorplanmasi, q.(mg/g)

Alg Konsantrasyonu Sicaklik, Algler Canli/ Siire, pH3 pH5 pH7 pH9

Agirlik, mg/1| Chlorofill-a, pg/L | Stcaklikia Oldiriilmis | dakika | 5 mgU/L |10 mgU/L|15 mgUu/L| 5 mgU/L (10 mgU/L |15 mgU/L| 5 mgU/L |10 mguU/L|15 mgu/L| 5 mgU/L |10 mgU/L|15 mgU/L

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

30 17 35 52 17 32 49 17 35 50 17 32 52

5°C, canli 60 17 33 53 16 34 48 15 34 48 17 35 49

90 14 35 51 18 29 44 16 35 52 17 33 52

120 14 34 53 16 34 49 16 33 52 17 35 49

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

3 E 30 32 49 15 35 52 16 34 53 16 29 49

£ ;‘ 25°C, canli 60 11 31 48 16 33 48 18 34 52 29 43

N < 90 9 30 48 16 33 a7 16 33 49 21 46

120 14 31 43 15 32 51 16 35 51 25 43

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

30 13 35 51 14 29 45 17 34 50 17 32 51

45°C, canli 60 17 34 53 13 27 42 15 33 52 15 35 51

90 16 33 52 14 31 45 16 34 50 12 35 53

120 15 35 52 13 30 42 12 33 50 15 33 50

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

30 17 35 52 11 21 31 9 22 48 7 27 47

5°C, oldiiriilmiig 60 17 35 52 13 22 31 9 24 49 9 28 41

90 17 35 52 14 24 34 1 19 48 9 29 48

120 18 35 51 24 27 5 25 48 2 27 49

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

g E 30 17 35 52 10 23 43 13 28 52 10 25 48

s‘ ; 25°C, oldiriilmiig 60 17 35 52 9 24 46 12 23 52 10 27 49

N < 90 18 35 39 10 35 42 14 30 53 13 33 49

120 17 29 53 12 25 44 14 32 50 11 33 48

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

30 13 35 51 14 29 45 17 34 50 17 32 51

45°C, olduriilmig 60 17 34 53 13 27 42 15 33 52 15 35 51

90 16 33 52 14 31 45 16 34 50 12 35 53

120 15 35 52 13 30 42 12 33 50 15 33 50
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