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ÖZET 

 

Birçok kimyasal proseste açığa çıkan H2S gazı, asit yağmuruna sebep olan, 

bulunduğu prosesteki ekipmanlar için korozif, zehirli bir gazdır. H2S gazı seçici 

katalitik oksidasyon ile yararlı bir ürün olan elementel kükürde 

dönüĢtürülebilir. Bu çalıĢmadaki amaç; H2S’ ün elementel kükürde seçici 

katalitik oksidasyonu için yeni, aktif, kararlı ve seçici Al-MCM-41 destekli Fe 

ve/veya Zr içeren metal oksit katalizörlerin geliĢtirilmesidir.  

 

Bu çalıĢmada, yüksek yüzey alanı, kontrol edilebilir gözenek yapısı ile dikkat 

çeken, mezogözenekli bir malzeme olan MCM-41 (“Mobil Composition of 

Matter”) katalizör destek malzemesi olarak kullanılmıĢtır. ÇalıĢma 

kapsamında; Saf MCM-41 ve alüminyum içerikli MCM-41 malzemeleri 

hidrotermal yöntem ile sentezlenmiĢtir. Al-MCM-41 malzemelerinin 

hazırlanmasında iki farklı yöntem (Reçete-1 ve Reçete-2) uygulanmıĢtır. 

Hidrotermal sentez yöntemiyle yapısında farklı oranda Al içeren (Al/Si mol 

oranı:0,2 ve 0,05) Al-MCM-41 malzemelerinin sentezine Reçete-2 kullanılarak 

devam edilmiĢtir. Saf MCM-41 ve Al-MCM-41 (Al/Si mol oranı:0,1) 

malzemelerine, kütlece %15 metal içerecek Ģekilde emdirme yöntemi ile metal 

yüklemesi yapılarak Fe ve/veya Zr içeren katalizörler hazırlanmıĢtır. Ayrıca 

destek malzemesi kullanılmadan, kompleksleĢtirme metodu ile eĢmolar oranda 

Fe ve Zr içeren karıĢık metal oksit katalizörü hazırlanmıĢtır. Sentezlenen 
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katalizörlerin yapısal ve fiziksel özelliklerinin belirlenebilmesi amacıyla 

karakterizasyon çalıĢmaları (XRD, BET, EDS, SEM, XPS, TPR, FT-IR) 

yürütülmüĢtür. MCM-41 yapısındaki Al miktarı arttıkça yüzey alanlarının 

azaldığı (1065–557 m
2
/g) görülmüĢtür. MCM-41 destek malzemesi ile 

hazırlanan Fe-Zr katalizörlerinin yüzey alanları, kompleksleĢtirme metodu ile 

hazırlanan Fe-Zr katalizörüne göre yaklaĢık 10 kat fazla bulunmuĢtur. Reçete-2 

ile hazırlanan Al-MCM-41 malzemesinde MCM-41 yapısına ait karakteristik 

pikler X-ıĢını kırınım desenlerinde gözlenmiĢtir. Al-MCM-41 destekli Fe 

ve/veya Zr içeren katalizörlerin XRD analizlerinde, Fe tek baĢına bulunduğu 

durumda Fe2O3 pikleri gözlemlenirken, tekli Zr veya Fe-Zr katalizörlerinde Fe 

ve Zr’a ait pikler gözlenmemiĢtir. Al-MCM-41 katalizörleri ve Fe-Zr içeren 

katalizörler için yapılan EDS analizi sonuçlarının, sentez çözeltisindeki metal 

oranları ile tutarlı olduğu görülmüĢtür.  
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ABSTRACT 

 

The H2S gas which releases in many chemical processes is poisonous, causes 

acid rain and corrosive to the equipment in the process. H2S gas can be 

converted to elemental sulfur which is a useful product by selective catalytic 

oxidation. The aim of this study is development of a new, active, stable and 

selective Al-MCM-41 supported, Fe and/or Zr containing metal oxide catalysts 

for selective catalytic oxidation of H2S to elemental sulfur. 

 

In this study, the mesoporous material MCM-41 ("Mobil Composition of 

Matter") is used as a catalyst support material for its high surface area, 

controllable pore structure. Pure MCM-41 and aluminum containing MCM-41 

materials were synthesized by hydrothermal method. Two different methods 

(Prescription-1 and Prescription-2) were applied for preparation of Al-MCM-41 

material. For catalysts having different ratios of Al (Al / Si mole ratio: 0,2 and 

0,05) in its structure, prescription-2 was used for hydrothermal synthesis of Al-

MCM-41 material. Fe and / or Zr containing catalysts were prepared by 

impregnation method with loading metal by weight 15% to pure MCM-41 and 

Al-MCM-41 (Al / Si mole ratio: 0,1) materials. Moreover, Fe and Zr containing 

metal oxide catalysts were prepared by complex method without the use of 

support materials. Characterization studies (XRD, BET, EDS, SEM, XPS, TPR, 

FT-IR) were performed in order to determine the structural and the physical 
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properties of synthesized catalysts. It is observed that, increment in the amount 

of Al in the MCM-41 structure, reduces surface area (1157-647 m
2
/g). Surface 

area of Fe-Zr catalysts which were prepared by MCM-41 support material 

approximately 10 times more than Fe-Zr catalysts prepared with complex 

method. In X-ray diffraction patterns of Al-MCM-41 materials which were 

prepared with Prescription-2, the characteristic peaks of MCM-41 structure 

were observed. In the XRD analysis of Al-MCM-41 supported catalysts, Fe2O3 

peaks were observed when only Fe was present in the structure. However, the 

peaks of Fe and Zr were not observed when Zr alone or both Fe and Zr 

presence in the structure of Al-MCM-41 supported catalysts. The results of the 

EDS analysis for Al-MCM-41 catalysts and Fe-Zr containing catalysts was 

found to be consistent with the metal ratio of the synthesis solution. 
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1. GĠRĠġ 

 

Çevre açısından tehlikeli olan H2S gazı, doğal gaz, zift ve kömür gazlaĢtırılması, ağır 

yağların hidrodesülfürizasyonu gibi birçok kimyasal proseste açığa çıkmaktadır. H2S 

gazının bulunduğu prosesteki ekipmanlar için korozif etkisi vardır ve insan sağlığı 

için toksik özelik göstermektedir. Asit yağmurlarına da neden olan H2S gazının 

atmosfere verilmeden, uygun yöntemler kullanılarak uzaklaĢtırılması gerekmektedir. 

H2S gazından, katalitik prosesler yardımı ile ekonomik değeri olan elementel kükürt 

elde edilmektedir. Doğada elementleri veya bileĢikleri halinde bulunabilen kükürt 

endüstride geniĢ kullanım alanına sahiptir.  

 

“Claus Prosesi” H2S gazından elementel kükürt elde edilen prosesdir. H2S 

oksidasyonu ve katalitik reaksiyon olmak üzere iki basamaktan oluĢur. Claus 

Prosesi‟nde öncelikle, proses gazında bulunan H2S gazı potasyum karbonat veya 

etanolamin kullanılarak gaz akımından ayrılır. Termal basamak olarak da 

adlandırılan birinci basamakta, proses gazından ayrılan H2S gazı, hava (O2) ile alev 

bekine gönderilir. BirleĢtirilen gaz akımı yakma ünitesine geçer ve burada çok 

yüksek sıcaklıkta reaksiyona girer. Reaksiyon sonucunda hidrojen sülfürün 1/3‟ ü 

yanar. Katalitik basamakta; termal basamakta reaksiyona girmeyen proses gazı ve 

oluĢan yanma ürünleri, yüksek basınçlı buhar üretilerek sıcaklığın 640 K‟e düĢtüğü 

atık ısı geri kazanım kazanına girer. SoğumuĢ gaz akımı sıcaklığın 500 K‟in altına 

düĢtüğü kükürt kondansatörüne girer. Bu basamakta, H2S gazı ile termal basamakta 

oluĢan SO2 gazı tepkimeye girerek elementel kükürt ve su buharı oluĢturur. Element 

halindeki kükürt buharı yoğunlaĢır ve elementel kükürt sıvı fazda bir toplama 

kabında toplanır [1].  

 

“Claus” prosesinde gerçekleĢen reaksiyonlar:  

 

Termal Basamak : H2S + 3/2 O2 → SO2 + H2O  ΔH (298 K) = -518,2 kj/mol 

Katalitik Basamak : 2H2S + SO2 → 3/n Sn+2H2O  ΔH (298 K) = -108,1 kj/mol 
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Proseste katalitik basamaktaki sınırlamalardan dolayı yüksek dönüĢüm elde 

edilememektedir. Son yıllarda yapılan çalıĢmalar, tek basamakta gerçekleĢen H2S‟ün 

elementel kükürde seçici katalitik oksidasyonu reaksiyonunda yoğunlaĢmıĢtır. Seçici 

katalitik oksidasyonu reaksiyonunda H2S ve O2 reaksiyona girerek elementel kükürt 

ve su buharı oluĢturur. 

 

Tek Basamak oksidasyonu reaksiyonu: 

H2S + 1/2 O2 → 1/n Sn + H2O ΔH (298 K) = -208,7 kj/mol 

 

Ancak bu yöntemde, oluĢan kükürdün oksitlenerek SO2 gazı oluĢturması veya H2S 

gazının oksitlenerek SO2 gazı oluĢturması gibi istenmeyen yan reaksiyonlar da 

gerçekleĢebilmektedir.  

 

Yan reaksiyonlar: 

1/n Sn ++ 1/2 O2 → SO2 

H2S +3/2 O2 → SO2 + H2O  

 

Seçici oksidasyon reaksiyonları, istenilen ürünün verimini artıracak, istenilmeyen 

ürünleri azaltacak yönde katalizörler kullanılarak gerçekleĢen reaksiyonlardır [2]. 

Bunun için, H2S‟ün elementel kükürde seçici katalitik oksidasyonunda yüksek 

dönüĢüm ve seçicilik sağlayacak metal oksit katalizörler üzerinde çalıĢmalar 

yapılmıĢtır. Bu çalıĢmada amaç; H2S‟ün elementel kükürde seçici katalitik 

oksidasyonu için dönüĢümü yüksek, aktif, kararlı ve düĢük maliyetli tekli / karıĢık 

metal oksit katalizörlerin geliĢtirilmesidir.  

 

Metal oksitler tek baĢlarına kullanılabildiği gibi aktivitelerinin arttırılması için, 

karıĢımlar halinde de kullanılabilir. Metal oksitlerin kullanılması sırasında, 

sinterleĢme, buharlaĢma, gözenek tıkanması ve kapasite kaybı gibi olumsuzluklarla 

karĢılaĢılabilir. Bu olumsuzlukların giderilmesi amacıyla çeĢitli destek malzemeler 

ve değiĢik hazırlama yöntemleri kullanılmaktadır (yaĢ emdirme, mekanik karıĢtırma, 

ısıl dağıtma, beraber çöktürme vb.). Destek malzemelerin kullanılmasındaki temel 

amaç geniĢ bir yüzey alanı sağlamak ve katalizörün fiziksel ve mekanik özelliklerini 
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geliĢtirmektir. Katalizör hazırlama yöntemlerini seçerken dikkat edilmesi gereken 

konu aktif fazın destek malzemesi üzerine dağılma kapasitesidir. Sentez yönteminde 

aktif fazın destek malzemesinin yüzeyine mümkün olduğu kadar düzenli, ince 

tanecikler halinde dağılması ve etkin bir Ģekilde ulaĢılabilir olması büyük önem 

taĢımaktadır. Ayrıca yöntemin kolay uygulanabilir ve ucuz olması da önemlidir. 

 

Bu çalıĢmada yüksek yüzey alanı, kontrol edilebilir gözenek yapısı ve termal 

kararlılığı ile dikkat çeken MCM-41 (“Mobil Composition of Matter”) katalizör 

destek malzemesi olarak kullanılmıĢtır. MCM-41 1992 yılında Mobil AraĢtırma ve 

GeliĢtirme Ortaklığı araĢtırma grubu tarafından sentezlenen M41S ailesinden bir 

mezogözenekli malzemedir. MCM-41 tek boyutlu ve hekzagonal (altıgen) gözenek 

yapısına sahiptir. M41S ailesinden olan MCM-48 üç boyutlu ve kübik gözenek 

yapısına sahip, MCM-50 ise yüksek sıcaklıkta kararsız ve tabakalı (lamelar) bir 

gözenek yapısına sahiptir [3]. Bu malzemeler silika esaslı yapılar olup katalitik 

aktiviteleri düĢüktür. ÇeĢitli elementler kullanılarak, silika yapısının modifikasyonu 

ile katalitik aktiviteleri yükseltilebilmektedir [4]. Bu modifikasyon çeĢitli 

yöntemlerle yapılmaktadır. Bunlardan bir tanesi metal kaynağının doğrudan sentez 

çözeltisine katılması ile modifiye edici elementin yapıya bağlanmasıdır. 

ÇalıĢmalarda kullanılan diğer bir yöntem ise gözenekli bir taĢıyıcının, bir veya daha 

fazla metal bileĢiğinin sulu çözeltisi ile karıĢtırıldığı ve basit bir katalizör hazırlama 

tekniği olan emdirme (impregnation) yöntemidir. Alümina ve silika gibi oksit 

destekler sulu çözeltisi ile kolaylıkla ıslak hale gelebilirler. Sonra kapiler kuvvetler, 

sıvının katalizör tarafından emilerek tüm gözeneklere dağılmasını sağlar [5]. ÇalıĢma 

kapsamında, MCM-41 malzemesinin kararlılığını ve katalitik aktivitesini arttırmak 

amacıyla alüminyum katkılı MCM-41 malzemesi katalizör desteği olarak 

kullanılmıĢtır. Yapılan literatür araĢtırması kapsamında da H2S‟ün seçici katalitik 

oksidasyon reaksiyonu için Al-MCM-41 malzemesine sahip katalizör ile 

gerçekleĢtirilen çalıĢmaya rastlanılmamıĢtır. Destek malzemesiz katalizör hazırlama 

yöntemlerinden olan kompleksleĢtirme yönteminde, yapısında en az bir hidroksil 

veya karboksil grubu bulunduran polifonksiyonel bir organik asit ile metal tuzlarının 

kompleks oluĢturarak metal oksit veya karıĢım metal oksitleri elde edilir [6]. Demir 

literatürde belirtildiği gibi H2S‟ün seçici katalitik oksidasyon reaksiyonunda 
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kullanılan en eski metaldir ve maliyeti düĢüktür. Ancak reaksiyonda yüksek O2 

ihtiyacından dolayı deaktive olmaktadır ve kükürt seçiciliği düĢüktür. Demirin 

katalitik aktivitesinin yükseltilebilmesi amacıyla katalizör yapısına zirkonyum 

yüklenmiĢtir.  

 

Yüksek lisans tez çalıĢması kapsamında öncelikle hidrotermal yöntemle saf MCM-41 

malzemesi sentezlenmiĢ ve tekrarlanabilirliği sağlanmıĢtır. Alüminyum içerikli Al-

MCM-41 malzemeleri hidrotermal yöntem ile iki farklı reçete (Reçete-1, Reçete-2) 

uygulanarak sentezlenmiĢtir. Yapısında farklı oranda Al içeren (Al/Si mol oranı: 0,2; 

0,05) Al-MCM-41 malzemelerinin sentezine Reçete-2 kullanılarak devam edilmiĢtir. 

Saf MCM-41 ve Al-MCM-41 (Al/Si mol oranı:0,1) malzemelerine kütlece %15 

metal içerecek Ģekilde emdirme yöntemi ile metal yüklemesi yapılarak Fe ve/veya Zr 

içeren tekli ve karıĢık metal oksit katalizörler hazırlanmıĢtır. Ayrıca, 

kompleksleĢtirme metodu ile eĢmolar oranda metal içeren Fe-Zr karıĢık metal oksit 

katalizörü desteksiz olarak hazırlanmıĢtır. Sentezlenen katalizörlerin yapısal ve 

fiziksel özelliklerinin belirlenebilmesi amacıyla karakterizasyon çalıĢmaları (XRD, 

BET, EDS, SEM, XPS, TPR, FT-IR) gerçekleĢtirilmiĢtir.  
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2. LĠTERATÜR ARAġTIRMASI 

 

ÇalıĢma kapsamında yapılan literatür araĢtırması iki ana baĢlık altında incelenmiĢtir. 

Ġlk bölümde, mezogözenekli malzemelerden oluĢan M41S ailesi, MCM-41 ve metal 

içerikli MCM-41 malzemeleri ile ilgili çalıĢmalar, ikinci bölümde H2S‟in seçici 

oksidasyonunda kullanılan metal oksit katalizörler ile ilgili çalıĢmalar sunulmuĢtur. 

 

2.1. M41S Ailesi, MCM-41 ve Metal Ġçerikli MCM-41 Malzemelerinin Sentezi  

 

Gözenekli malzemeler yüksek yüzey alanına sahip malzemeler oldukları için 

adsorbent, katalizör (asit katalizörü, redoks katalizörü vb.) ve destek malzemesi 

olarak kullanılabilmektedir. IUPAC sınıflandırmasına göre gözenekli malzemeler üç 

grupta toplanır: 

 

 Gözenek çapları 2 nm (20Å) ‟nin altında olan malzemeler mikrogözenekli , 

 Gözenek çapları 2 - 50 nm (20 - 500Å) arasında olan malzemeler mezogönekli, 

 Gözenek çapları 50 nm (20Å)‟ den büyük olan malzemeler ise makrogözenekli 

malzeme olarak sınıflandırılır [2].  

 

Petrol rafinasyonu ve bazı kimyasalların sentezi gibi endüstride geniĢ kullanım 

alanına sahip olan zeolitler, mikrogözenekli malzemelere örnek olarak verilebilirler. 

Zeolitlerin sentezinde kullanılan ana bileĢenler; su, silisyum kaynağı, yüzey aktif 

madde ve alüminyum kaynağıdır. Zeolitler sınırlı gözenek yapısına sahiptir, çünkü 

prosesdeki moleküller zeolitlerin gözenek çapından büyükse bu malzemeler verimli 

değildir [2]. Zeolitlerin destek malzemesi veya katalizör olarak kullanım alanları 

kısıtlı olduğu için, son yıllarda yapılan çalıĢmalar, kontrollü gözenek yapısına, 

homojen boyut dağılımına sahip ve kararlı yapıda olan mezogözenekli malzemelerin 

sentezi üzerinde yoğunlaĢmıĢtır. 

 

1992 yılında Mobil AraĢtırma ve GeliĢtirme Ortaklığı araĢtırma grubu tarafından 

M41S olarak adlandırılan mezogözenekli malzeme ailesi sentezlenmiĢtir. Bu tür 

malzemeler 15-100 Å arasında değiĢen gözenek çapına, kontrol ediebilir ve homojen 
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gözenek boyut dağılımına sahip, yüksek yüzey alanı olan malzemelerdir. M41S 

ailesinin, MCM-41, MCM-48 ve MCM-50 olmak üzere üç ana üyesi vardır. MCM-

41 tek boyutlu ve hekzagonal (altıgen) gözenek yapısına sahiptir. M41S ailesinden 

olan MCM-48 üç boyutlu ve kübik gözenek yapısına sahip, MCM-50 ise yüksek 

sıcaklıkta kararsız ve tabakalı (lamelar) bir gözenek yapısına sahiptir [3]. 

Mezogözenekli MCM ailesine ait yapısal gösterim Resim 2.1‟de sunulmuĢtur. Bu 

malzemelerin katalitik aktiviteleri çeĢitli elementler kullanılarak, silis yapısının 

modifikasyonu ile yükseltilebilmektedir [4]. 

 

 
 

 

Resim 2.1. a) MCM-41, b) MCM-48, c) MCM-50‟ye ait yapısal gösterim [3] 

 

M41S ailesinden olan mezogönekli malzemeler göz önüne alındığında MCM–41 

malzemesinin çalıĢmalarda önem kazandığı görülmektedir. MCM-41 malzemesini 

diğer M41S türü malzemelerden üstün kılan ve çalıĢmamızda bu malzemeyi 

seçmemizin nedenleri Ģöyle sıralanabilir: 

 

 Ġyi tanımlanmıĢ gözenek Ģekli (Hekzagonal), 

 Düzenli gözenek dizilimi, 

 Gözenek boyutunun ayarlanabilir olması, 

 Yüksek yüzey alanı, 

 Ġstenilen reaksiyona bağlı olarak katalitik özelliklerinin geliĢtirilebilmesi, 

 GeniĢ gözenek hacmi ve yüksek adsorplama kapasitesi, 

 Termal, hidrotermal ve kimyasal kararlılığının olması [7]. 

 

Mobil araĢtırma grubunun gerçekleĢtirdiği, M41S türü mezogözenekli malzemelerin 

sentezinde, yüzey aktif madde, silika kaynağı, çözücü (su), asit veya baz olmak üzere 

(a) (c) (b) 
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dört ana bileĢen kullanılmıĢtır. Yüzey aktif madde olarak; alkalitrimetil amonyum 

halojen tuzlan, silika kaynağı olarak; sodyum silikat, TEOS (tetraetil ortosilikat), toz 

silika ve "Ludox" kullanılabilmektedir [8]. MCM-41 tipi mezogözenekli 

malzemelerin gözenek çapları 20 Å - 100 Å arasında değiĢtirilebilir. Sentez sırasında 

kullanılan yüzey aktif maddenin içerdiği karbon zincirinin uzunluğuna bağlı olarak 

gözenek çapı 15 Å - 45 Å arasında kontrol edilebilir. Ayrıca iki yüzey aktif madde 

kullanarak gözenek çapı 55 Å değerine, trimetil benzen gibi geniĢletici moleküller 

kullanılarak ise gözenek çapı 100 Å değerine kadar çıkarılabilmektedir [9]. 

 

MCM-41 tipi mezogözenekli malzemeler, yüksek yüzey alanı ve geniĢ gözenek 

hacmine sahip olduklarından dolayı yüksek oranda metal ve metal oksit dağılımlı 

katalizörlerin elde edilmesi için uygundur [10]. GeçiĢ metali esaslı MCM-41 

katalizörlerin tipik özellikleri yüksek oranda mezogözenekliliğe, termal ve 

hidrotermal kararlılığa, geniĢ yüzey alanına ve düĢük asiditiye sahip olmalarıdır. Bu 

sebeple büyük moleküllerin sentezi ve dönüĢümü reaksiyonlarında katalizör destek 

maddesi olarak kullanılmaktadır [11]. 

 

Literatürdeki MCM-41/Metal Ġçerikli MCM-41 Malzemelerinin Sentez ve 

Karakterizasyonu ÇalıĢmaları 

 

Beck ve ark. (1992), silikat/aluminosilikat yapılı mezogözenekli malzemelerin yeni 

bir ailesi olan M41S ailesinin sentezini karakterizasyonunu ve oluĢum 

mekanizmasını çalıĢmıĢlardır. M41S ailesinin üyelerinden olan MCM-41'in, düzenli, 

hekzagonal gözenek yapısına sahip ve gözenek boyutu 15 Å -100 Å arasında değiĢen 

bir malzeme olduğunu belirlemiĢlerdir. Hazırlanan katalizörün yapısal özelliklerinin 

ve gözenek boyutlarının sentezde kullanılan yüzey aktif maddenin karbon zincirinin 

uzunluğuna ve sentez çözeltisinde kullanılan yüzey aktif madde/silika oranına bağlı 

olduğunu rapor etmiĢlerdir [12]. 

 

Kresge ve ark. (1992), çalıĢmalarında yüzey aktif madde varlığında alüminasilikat 

jellerin kalsinasyonundan mezogözenekli katıları sentezlemiĢlerdir. Hidrotermal 

sentez 150 
o
C‟de 48 saat süreyle yapılmıĢtır. Mikrogözenekli ve mezogözenekli 
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katıların, geniĢ yüzey alanları olduğundan dolayı katalizör olarak kullanıldığını 

belirtmiĢlerdir. HazırlamıĢ oldukları MCM-41 malzemesinin 2‟da 1-10
o 

açı 

aralığında elde edilen X ıĢını kırınım deseninde MCM-41‟e ait dört tane karakteristik 

pik gözlemlemiĢlerdir. Bu piklerin görüldüğü açılarda (2: 2,22, 3,85, 4,46, 5,93) 

Bragg yasası ile belirledikleri d değerleri 39,8, 22,9, 19,8, 14,9 Å‟ dur [8]. ÇalıĢma 

kapsamında elde edilen MCM-41 numunelerinin XRD analizi sonuçları Kresge ve 

arkadaĢlarının elde ettiği “d” değerleri ile karĢılaĢtırılarak sonuçlar bölümünde 

sunulmuĢtur. 

 

Güçbilmez ve ark. (2005), vanadyum içerikli MCM-41 katalizörlerini doğrudan 

hidrotermal yöntemle sentezlemiĢlerdir. Silika kaynağı olarak sodyum silikat, yüzey 

aktif madde olarak setiltrimetil amonyum bromid (CTMABr) kullanmıĢlardır. 

Vanadyum kaynağı olarak vanadil sülfat hidrat (VOSO4.xH2O) ve amonyum vanadat 

(NH4VO3) kullanmıĢlardır. Yüksek yüzey alanına sahip MCM-41 (1452 m
2
/g) ve V-

MCM-41 katalizörleri elde edilmiĢtir. Karakterizasyon çalıĢmalarında, XRD, EDS, 

BET, SEM, XPS, AFM ile atomik adsorpsiyon spektroskopisi ve helyum piknometri 

analizleri yapılmıĢtır. Katalizörlerin X-ıĢını kırınım desenleri SEM ve AFM 

fotoğraflarına göre, vanadyum katılmasıyla MCM-41‟in yapısının bozulmadığı 

belirlenmiĢtir. EDS ve XPS analizlerinin sonucuna göre ise, vanadyum kaynağı 

olarak VOSO4.xH2O kullanıldığında vanadyumun MCM-41‟in yapısına 

yerleĢtirilmesinde baĢarılı olunduğu ancak, NH4VO3 kullanıldığında ise aynı baĢarıya 

ulaĢılamadığı görülmüĢtür [13]. 

 

Gydhankar ve ark. (2005), sentezlerinde farklı silika kaynakları kullanmıĢlar ve 

silika kaynağının [toz silika (FS), silikat çözeltisi (SS) , etil silikat (ES)] MCM-41 ve 

MCM-48 malzemelerinin yapısına olan etkisini incelemiĢlerdir. Katalizörlerin 

karakterizasyon çalıĢmalarında XRD, SEM ve azot adsorpsiyon analizlerini 

yapmıĢlardır. SEM analizlerinden elde edilen sonuçlara göre silika kaynağının 

MCM-41‟in morfolojisini değiĢtirdiğini belirlemiĢlerdir. Silikat çözeltisi ve toz silika 

kaynakları kullanılarak sentezlenen MCM-41 katalizörünün ince uzun kıvrımlı bir 
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yapısı olmasına rağmen, etil silikat kullanılarak sentezlenen MCM-41 katalizörünün 

erimiĢ partiküller Ģeklinde bir yapıya sahip olduğu görülmüĢtür [14]. 

 

ġener ve ark. (2006), farklı paladyum kaynakları kullanarak, asidik ve bazik 

hidrotermal sentez yöntemi ve emdirme yöntemi ile paladyum içerikli MCM-41 

katalizörlerini sentezlemiĢlerdir. Bazik hidrotermal yöntem kullanılarak sentezlenen 

katalizörlerin, Pd/Si oranının yüksek olmasına rağmen, yüksek yüzey alanına (1000 

m
2
/g) sahip oldukları görülmüĢtür. Asidik hidrotermal yöntemle hazırlanan 

katalizörlerin ise daha düĢük yüzey alanına (650 m
2
/g) ve daha dar gözenek 

dağılımına sahip oldukları görülmüĢtür. Kullanılan paladyum kaynaklarından PdCl2 

ve K2PdCl4 „ün Pd (NH3)4 (NO3)2‟ den daha iyi sonuç verdiği belirlenmiĢtir [15]. 

 

Norena-Franco ve ark. (2002), bakır içerikli MCM-41 katalizörleri üzerinde su ve 

asetonitril ortamında fenolün oksidayon reaksiyonlarını çalıĢmıĢlardır. Hazırlanan 

katalizörlerin karakterizasyon çalıĢmaları kapsamında XRD, UV-Vis ve FTIR 

analizleri yapılmıĢtır. Fenolün seçici oksidasyonunun H2O2 ile radikalik tepkimesi 

sonucunda üç ana ürün oluĢmaktadır. Bunlar; “catechol”, “hydroquinone” ve 

“benzoquinone”dur. ÇalıĢma sonucunda bakır nitrat tuzu ile bakır asetat tuzuna göre 

daha iyi sonuç elde edildiği rapor edilmiĢtir [16]. 

 

Kilos ve ark. (2004), vanadyum (V), niobyum (Nb) ve molibden (Mo) içerikli MCM-

41 katalizörlerini doğrudan hidrotermal sentez yöntemiyle hazırlamıĢlardır. 

Katalizörlerin sentezinde silika kaynağı olarak sodyum silikat, yüzey aktif madde 

olarak n-hekzadesiltrimetil amonyum klorür kullanmıĢlardır. Hidrotermal sentezde 

numuneler 100
o
C‟de 48 saat bekletilmiĢtir. Sentezlenen katalizörlerin 

karakterizasyon çalıĢmalarını yüksek çözünürlüklü geçirimli elektron mikroskobu 

(HRTEM), azot adsorpsiyon izotermleri ve X-ıĢını kırınımı (XRD) yöntemleri ile 

gerçekleĢtirmiĢlerdir. HRTEM fotoğraflarına göre MCM-41 ve Nb/MCM-41 

katalizörlerinin hekzagonal (altıgen, balpeteği) yapıda olduğunu belirlemiĢlerdir [17]. 

 

Samanta ve ark. (2005), hidrotermal sentez yöntemiyle krom (Cr) içerikli Cr/MCM-

41 katalizörlerini hazırlamıĢlardır. Sentezde silika kaynağı olarak tetraetil orto silikat 
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(TEOS), yüzey aktif madde olarak ise setiltrimetil amonyum bromid (CTMABr) 

kullanmıĢlardır. Hazırlanan katalizörlerin karakterizasyonu XRD (X-ıĢını kırınımı), 

TEM (geçirimli elektron mikroskobu); SEM (taramalı elektron mikroskobu), EDS 

(enerji dağılımlı X-ıĢını spektroskopisi), FT-IR (Fourier transform kızılötesi 

spektroskopisi), UV (mor ötesi – görünür bölge dağılmıĢ yansıma) ve N2 sorpsiyon 

yöntemleri kullanılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. N2 sorpsiyon analizinin sonuçlarına göre 

MCM-41‟in yapısına yüklenen Cr miktarı arttıkça, katalizörlerin yüzey alanlarının 

düĢtüğü belirlenmiĢtir [18]. 

 

Wang ve ark. (2002), Ni ve Mo içerikli MCM-41 katalizörlerini ıslak emdirme 

yöntemini kullanarak hazırlamıĢlardır. Hazırladıkları, farklı oranlarda metAl(Ni 

ve/veya Mo) içeren katalizörlerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermlerinin tip IV 

izoterme uyduğunu, dolayısıyla mezogözenekli malzemeler olduğunu 

belirlemiĢlerdir [19]. 

 

Wojcieszak ve ark. (2004), emdirme yöntemi kullanarak, farklı oranlarda Ni içeren 

(kütlece %1,7 , %3 ve %5) MCM-41 katalizörleri sentezlemiĢlerdir. Hazırlanan 

katalizörlerin karakterizasyon çalıĢmalarında XRD (X-ıĢını kırınımı) analizi yapılmıĢ 

ve elde edilen X-ıĢını kırınımı desenlerine göre yapıya yüklenen Ni miktarı arttıkça 

MCM-41‟e ait karakteristik piklerin Ģiddetinin düĢtüğünü belirlemiĢlerdir [20]. 

 

Solsona ve ark. (2004), ıslak emdirme yöntemi ile MCM-41 destekli vanadyum oksit 

katalizörlerini sentezlemiĢlerdir. Sentezlerinde yüzey aktif madde olarak setiltrimetil 

amonyum bromür ve tetrametil amonyum hidroksit, silika kaynağı olarak ise Aerosil-

200 kullanmıĢlardır. Hazırladıkları katalizörlerin karakterizasyonunu XRD (X-ıĢını 

kırınımı), NMR (nükleer manyetik rezonans), dağılmıĢ yansıma (diffuse reflectance) 

ve hidrojenle sıcaklık programlı indirgeme (TPR-H2) analizlerini yaparak 

gerçekleĢtirmiĢlerdir. Katalizörlerin analizinden elde edilen X-ıĢını kırınımı 

desenlerine göre MCM-41 yapısına yüklenen vanadyum miktarı arttıkça MCM-41‟e 

ait karakteristik piklerin Ģiddetinin azaldığı görülmüĢtür [21]. 
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Li ve ark. (2005), amonyağın bozunma reaksiyonu için emdirme (IMP) ve Ģablonlu 

iyon değiĢim (TIE) yöntemlerini kullanarak rutenyum (Ru) ve nikel (Ni) içerikli 

katalizörler sentezlemiĢlerdir. Destek malzemesi olarak SiO2, MCM-41 ve SBA-15 

kullanmıĢlardır. Ru ve Ni içerikli katalizörlere yükseltgeyici olarak da potasyum (K) 

yüklemiĢlerdir. ġablonlu iyon değiĢim yöntemiyle hazırlanan Ni/MCM-41 (TIE) 

katalizörünün yüzey alanının (449 m
2
/g), emdirme yöntemi kullanılarak hazırlanan 

Ni/MCM-41 (IMP) katalizörünün yüzey alanından (860 m
2
/g) daha düĢük olduğu 

görülmüĢtür. Ni/MCM-41 katalizörlerinin yapısına potasyumun eklenmesinin yüzey 

alanlarını düĢürdüğü görülmüĢtür [22]. 

 

Tsoncheva ve ark. (2005), bakır ve demir içerikli MCM-41 katalizörlerini 

sentezlemiĢlerdir. Hazırlanan katalizörlerin karakterizasyonu XRD (X-ıĢını kırınımı), 

TEM (geçirimli elektron mikroskobu); N2 fizisorpsiyon, XPS (X-ıĢını fotoelektron 

spektroskopisi) hidrojenle sıcaklık programlı indirgeme (TPR-H2), Moessbauer 

spektroskobu yöntemleri kullanılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. N2 fizisorpsiyon verileri 

kullanılarak BJH (Barret-Joyner-Halenda) teorisini kullanarak MCM-41 

katalizörünün çapı 2,98 nm olarak bulunmuĢ ve mezogözenekli malzeme sınıfına 

girdiği belirlenmiĢtir [23]. 

 

Zhang ve ark. (2002), doğrudan hidrotermal sentez yöntemiyle MCM-41 katalizörün 

yapısına, Ģablonlu iyon değiĢim yöntemiyle (Template Ion Exchange) Mangan (Mn) 

yükleyerek Mn/MCM-41 katalizörlerini sentezlemiĢlerdir. Hazırlanan katalizörlerin 

karakterizasyonu ESR (elektron spin rezonansı), X-ıĢını absorpsiyon spektroskopisi 

(XANES), mor ötesi-Raman (UV-Raman), XPS (X-ıĢını fotoelektron spektroskopisi) 

analizleri yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Her iki yöntemle hazırlanan katalizörlerin 

yapısında Mn
+2

 ve Mn
+3

 iyonlarının birlikte bulunduğu belirlenmiĢtir. Doğrudan 

hidrotermal sentez yöntemiyle MCM-41 katalizörün yapısına, mangan atomlarının 

büyük bir kısmının yerleĢtirilebildiği görülmüĢtür [24]. 

 

Jibril ve ark. (2006), propanın propilene oksidatif dehidrejenasyon reaksiyonu için 

mezogözenekli ve Mo, Co ve Ni içerikli tekli ve ikili metal oksit katalizörler 

sentezlemiĢlerdir. Ġkili metal oksit içeren MCM-41 türü katalizörler, metallerden 
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birinin MCM-41‟in yapısına doğrudan katılmasıyla elde edilen malzemeye emdirme 

yöntemi kullanarak ikinci metalin yüklenmesiyle hazırlanmıĢtır. Hazırlanan 

katalizörlerin karakterizasyonu X-ıĢını kırınımı (XRD), hidrojenle sıcaklık programlı 

indirgeme (TPR-H2), yüzey alanı (BET) analizleri yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. BET 

analizine göre ikili metal oksit katalizörlerin yüzey alanlarının tekli metal oksitlere 

göre daha düĢük olduğu görülmüĢtür [25]. 

 

Szegedi ve ark. (2007), Toluen hidrojenasyonu için, tek basamak ve ıslak emdirme 

yöntemlerini kullanarak yapısında farklı oranlarda nikel bulunan MCM-41 

katalizörlerini sentezlemiĢlerdir. Hazırlanan katalizörlerin karakterizasyonu TEM, 

XRD, N2 fizisorpsiyon, TPR ve IR spektroskopisi analizleri yapılarak 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Katalizörlerin katalitik aktivitesinin katalizör hazırlama tekniği 

ve yapılan ön iĢleme göre değiĢtiğini belirlemiĢlerdir [26]. 

 

Zheng ve ark. (2006), demir ve seryum içerikli, mezogözenikli Fe-Ce/MCM-41 

katalizörünü doğrudan hidrotermal yöntemi kullanarak sentezlemiĢlerdir. 

Karakterizasyon çalıĢmaları, XRD, FT-IR, DRS, TG ve düĢük sıcaklıkta N2 

adsorpsiyon-desorpsiyon analizleri yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Elde edilen 

katalizörün dar gözenek boyut dağılımına, yüksek BET yüzey alanına ve çok iyi 

termal kararlılığa sahip olduğu görülmüĢtür [27]. 

 

Yao ve ark. (2006), siklohekzanın sıvı faz oksidasyonu için doğrudan hidrotermal 

yöntemle Ce-MCM-41 katalizörü sentezlemiĢlerdir. Sentez aĢamasında silika 

kaynağı olarak tetraetil ortosilikat (TEOS), yüzey aktif madde olarak ise setiltrimetil 

amonyum bromid (CTMABr) kullanmıĢlardır. Karakterizasyon çalıĢmaları N2 

adsorpsiyon-desorpsiyon, XRD, UV-vis ve FT-IR analizleri yapılarak 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Katalitik aktivite çalıĢmalarının sonucuna göre Ce-MCM-41 

katalizörünün siklohekzanın sıvı faz oksidasyonu için yüksek dönüĢüm ve seçicilik 

gösterdiği belirlenmiĢtir [28]. 

 

Ziolek ve ark. (2004), geçiĢ metallerini içeren MCM-41 malzemelerini hidrotermal 

sentez yöntemiyle sentezlemiĢlerdir. Oda koĢullarında ve bazik ortamda 
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gerçekleĢtirilen sentezde farklı Si/geçiĢ metali (geçiĢ metali: Fe, Cu, Nb, Mo, V) 

atomik oranları (32, 64, 128, 256) kullanılmıĢtır. Elde edilen numunelerin 

karakterizasyon çalıĢmaları, N2 adsorpsiyon-desorpsiyon, XRD, XPS, H2 – TPR, 

UV-vis, FT-IR ve ESR analizleri yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. N2 adsorpsiyon-

desorpsiyon analizinden elde edilen izotermlerin mezogözenekli malzemelere ait tip 

IV izotermine uygun olduğu ve elde edilen numunelerin ortalama gözenek çaplarının 

33-44 Å arasında olduğu görülmüĢtür. Ayrıca Cu/MCM-41 katalizörü dıĢında diğer 

malzemelerin düzenli hekzagonal gözenek yapısına sahip olduğu belirlenmiĢtir [29]. 

 

Wang ve ark. (2009) (a), Si/Al mol oranı 50,  30 ve 10 olan mezogözenekli Al-

MCM-41 malzemesini hidrotermal yöntemle sentezlemiĢlerdir. Yüzey aktif madde 

olarak setiltrimetil amonyum bromid (CTMABr), silika kaynağı olarak tetraetil 

ortosilikat (TEOS), Al kaynağı olarak alüminyum tri-sec-bütoksit, pH ayarlaması 

için ise NH3.H2O (kütlece 28%) kullanmıĢlardır. Pt/Al-MCM-41 katalizörlerini 

H3PW12O40 (Heteropoliasit) kullanarak çeĢitli spektroskopik tekniklerle 

sentezlemiĢlerdir. Elde edilen numunelerin karakterizasyon çalıĢmaları kapsamında 

XRD, TG-DSC, N2 adsorpsiyon-desorpsiyon, MAS-NMR, TEM, UV-vis, FT-IR 

piridin adsorpsiyon ve EDS analizleri yapılmıĢtır. Katalik çalıĢmaları sonucunda 

atmosferik basınç koĢulu altında, hidrojen varlığında n-heptan izomerizasyonu için 

kütlece %1 Pt ve %25 H3PW12O40 içeren Pt/HPW/Al-MCM-41 katalizörünün çok 

aktif olduğunu belirlemiĢlerdir. Katalizörlerin gözenek çapları ve Bronsted 

asiditelerine bağlı olarak yüksek dönüĢüm elde edildiği rapor edilmiĢtir [30]. 

 

Wang ve ark. (2009) (b), Si/Al mol oranı 5 olan mezogözenekli Al-MCM-41 

malzemesini hidrotermal yöntemle sentezlemiĢlerdir. Sentez aĢamasında yüzey aktif 

madde olarak setiltrimetil amonyum bromid (CTMABr), silika kaynağı olarak 

tetraetil ortosilikat (TEOS), Al kaynağı olarak ise metakaolin, kullanmıĢlardır. Elde 

edilen numunelerin karakterizasyon çalıĢmaları, XRD, NMR, FT-IR, N2 adsorpsiyon-

desorpsiyon, SEM ve TEM analizleri yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Al kaynağı 

olarak kullanılan metakaolinin mezogözenekli Al-MCM-41 malzemesinin düzenli 

yapıda olmasını sağlıdığı belirtilmiĢtir. Ayrıca metakaolinin düĢük Si/Al oranlarında 

diğer Al ve Si kaynaklarından daha iyi olduğu rapor edilmiĢtir [31]. 
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Ajaikumar ve ark. (2008), benzaldehitin alifatik glikoller ile reaksiyonunu farklı 

Si/Al mol oranına sahip Al-MCM-41 katalizörleri üzerinde çalıĢmıĢlardır. Sıcaklık, 

mol oranı, reaksiyon süresi ve katalizör miktarı gibi çeĢitli parametrelerin asetal 

oluĢumu üzerindeki etkilerini gözlemlemiĢlerdir. Mezogözenekli Al-MCM-41 

malzemelerini (Si/Al mol oranı 36, 57, 81 and 108) hidrotermal yöntemle 

sentezlemiĢlerdir. Elde edilen numunelerin karakterizasyon çalıĢmaları, XRD, azot 

adsorpsiyon-desorpsiyon, TGA-DTA, FT-IR, piridin adsorpsiyon ve TEM analizleri 

yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. TEM analizinin sonucuna göre katalizörlerin bal peteği 

Ģeklinde, hekzagonal gözenek yapısına sahip olduğu görülmüĢtür. Si/Al mol oranı 

108 olan Al-MCM-41 katalizörünün aktivitesinin en yüksek olduğu beirlenmiĢtir. 

Katalizörlerin aktivitelerinin Al-MCM-41 (108) > Al-MCM-41(81) > Al-MCM-41 

(57) >Al-MCM-41(36) sırasını izlediği belirtilmiĢtir. Ayrıca aldehit/glikol mol oranı 

1/3 olduğunda en yüksek dönüĢümün elde eldiği belirtilmiĢtir [32]. 

 

Palani ve ark. (2005), asetik asidin esterleĢme reaksiyonunu farklı Si/Al mol oranına 

sahip Al-MCM-41 katalizörleri üzerinde çalıĢmıĢlardır. Si/Al mol oranı 25, 50, 75 

and 100 olan Al-MCM-41 malzemelerini hidrotermal yöntemle sentezlemiĢlerdir. 

Hazırlanan malzemelerin karakterizasyon çalıĢmaları XRD, FT-IR, MAS-NMR ve 

BET analizleri yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Katalitik aktivite çalıĢmaları 200-350
0
C 

sıcaklık aralığında ve gaz fazında gerçekleĢtirilmiĢtir. Bu katalizörlerin 

aktivitelerinin Ģu sırayı izlediği belirtilmiĢtir: Al-MCM-41(100) > Al-MCM-41(75) > 

Al-MCM-41(50) > Al-MCM-41(25) [33]. 

 

Udayakumar ve ark. (2004), etilbenzenin izopropil asetat ile gaz fazı reaksiyonunu 

mezogözenekli Al-MCM-41 katalizörleri üzerinde, 200-350
0
C sıcaklık aralığında 

çalıĢmıĢlardır. Si/Al mol oranı 27, 52, 72 ve 104 olan Al-MCM-41 katalizörlerini 

hidrotermal yöntemle sentezlemiĢlerdir. Yüzey aktif madde olarak setiltrimetil 

amonyum bromid (CTMABr), silika kaynağı olarak sodyum metasilikat nonahidrat, 

Al kaynağı olarak alüminyum sülfat, pH ayarlaması için ise 1 M H2SO4 

kullanmıĢlardır. Hazırlanan malzemelerin karakterizasyon çalıĢmaları XRD, FT-IR, 

MAS-NMR ve BET analizleri yapılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Bu katalizörlerin 



 

 

15 

aktivitelerinin Ģu sırayı izlediği belirtilmiĢtir: Al-MCM-41(27) > Al-MCM-41(52) > 

Al-MCM-41(72) > Al-MCM-41(104) [34]. 

 

2.2. H2S’ün Seçici Oksidasyonunda Kullanılan Metal Oksit Katalizörler 

  

Li ve ark. (1996), H2S‟ün seçici katalitik oksidasyonu reaksiyonunda kullanılmak 

üzere V-Mo, V-Bi ve V-Mg katalizörlerini sentezleyerek karakterizasyonunu ve 

katalitik aktivite testlerini yapmıĢlardır. Katalitik aktivite çalıĢmaları 200-300
0
C 

sıcaklık aralığında ve sabit yatak reaktörde gerçekleĢtirilmiĢtir. ÇalıĢma sonucunda 

ikili metal oksitlerin tekli metal oksitlerden daha yüksek aktivite gösterdiği 

belirlenmiĢtir [35]. 

 

Li ve Cheng (1996), H2S‟ün seçici katalitik oksidasyonu reaksiyonunu farklı 

oranlarda Bi ve Mo içeren Bi-Mo ikili metal oksit katalizörler üzerinde 

çalıĢmıĢlardır. Katalitik aktivite çalıĢmaları 200-300
0
C sıcaklık aralığında ve sabit 

yatak cam reaktörde gerçekleĢtirilmiĢtir. En yüksek katalitik aktivite Bi/Mo:2/3 olan 

katalizörde gözlenmiĢtir. Ayrıca ikili metal oksitlerin tekli metal oksitlerden daha 

yüksek aktiviteye sahip olduğu belirlenmiĢtir [36]. 

 

Chun ve ark. (1998), TiO2/SiO2 katalizörleri üzerinde H2S‟ün elementel kükürde 

oksidasyonunu çalıĢmıĢlardır. Yapılan çalıĢmalar sonucunda TiO2‟in, kükürt 

dönüĢüm proseslerinde deaktivasyona neden olan sülfidasyona dirençli olduğu 

görülmüĢtür. DüĢük sıcaklıklarda katalizörün pasifleĢtiği ve H2S‟ün dönüĢümünün 

azaldığı görülmüĢtür. O2/H2S oranının 0,5 den 4‟e çıkarılması ile dönüĢümün hafifçe 

arttığı ama seçiciliğin belirgin Ģekilde azaldığı belirlenmiĢtir. Su buharının varlığının 

ise hem dönüĢümü hem seçiciliğini arttırdığı görülmüĢtür. NH3 ve CH3COOH ile 

yapılan desorpsiyon ve TiO2/SiO2 üzerine K2O ve B2O3 damlatılarak yapılan 

reaksiyon testleri, seçici oksidasyonun asidik ortamda, tersinir Claus reaksiyonunun 

ise bazik ortamda meydana geldiğini göstermiĢtir [37]. 

 

Uhm ve ark. (1999) , CrOx ve SiO2 destekli CrOx katalizörü üzerinden H2S‟ün seçici 

katalitik oksidasyonunu çalıĢmıĢlardır. Reaksiyon testlerinde dolgulu kolon rektör 
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kullanılmıĢtır. Katalitik aktivite çalıĢmaları sonucunda katalizörlerin, O2/H2S oranı 

0,5 olduğunda maksimum sülfür eldesi gösterdiği belirlenmiĢtir. Özellikle düĢük 

sıcaklıklarda amorf Cr2O3 ‟in, Cr/ SiO2 den daha yüksek kükürt verimi ve suya karĢı 

daha güçlü direnç gösterdiği görülmüĢtür. Yüksek sıcaklıklarda, yaklaĢık 300°C, 

destekli katalizör üzerindeki kükürt dönüĢümünün, amorf Cr2O3 ile benzer olduğu 

belirlenmiĢtir [38]. 

 

Laperdrix ve ark. (2000), H2S‟ün seçici katalitik oksidasyonu reaksiyonununda 

kullanılmak üzere geçiĢ elementlerinin fosfatlarını, A3M4(PO4)6 , (A: Fe, Ni, Zn, Mg, 

Cu, Cr; M: Fe, V, Cr) “solid” metod ile sentezlemiĢlerdir. Hazırlanan katalizörlerin 

düĢük yüzey alanına (≤ 1 m
2
/g) sahip olduğu görülmüĢtür. Hazırlanan katalizörlerin 

yüksek seçiciliğe (>%97) ve %2–26 arasında dönüĢüĢüm değerine sahip olduğu 

görülmüĢtür. Cr7(PO4)6 katalizörü dıĢında, Fe içermeyen katalizörlerin daha düĢük 

aktivite gösterdiği belirlenmiĢtir. En yüksek dönüĢüm Fe7(PO4)6 katalizörü 

kullanıldığında %26 olarak elde edilmiĢtir [39]. 

 

Li ve Chi (2001), MgV2O6 ve Mg3V205 katalizörlerine antimon oksit ilave 

edilmesinin H2S' ün elementel kükürde seçici oksidasyonu için etkilerini 

araĢtırmıĢlardır. MgV206 ve Mg3V2O5 katalizörleri sitrat metot kullanılarak 

sentezlenmiĢtir. Karakterizasyon çalıĢması olarak, XRD, TPR ve XPS analizleri 

yapılmıĢtır. Katalitik testler 180- 360°C sıcaklık aralığında, 100 ml/dk toplam akıĢ 

hızında ve H2S/02/N2=1/5/94 besleme oranında gerçekleĢmiĢtir. ÇalıĢma sonucunda 

Magnezyum vanadat ve α-Sb2O4‟ in kalsinasyon iĢlemi yapılmamıĢ mekanik 

karıĢımını içeren katalizör kullanıldığında seçiciliğin önemli miktarda arttığı 

gözlenmiĢtir [40]. 

 

Shin ve ark. (2000) , Ti ve V içeren tekli ve çoklu metal oksit katalizörler (TiVOx, 

VOx/SiO2, VOx/TiO2) ile Fe, Cr ve Mo içeren çoklu metal oksit katalizörler üzerinde 

çalıĢmıĢlardır. Destek malzemesi olarak SiO2 ve TiO2 kullanmıĢlardır. H2S‟ün seçici 

katalitik oksidasyonu reaksiyonununu bu katalizörler üzerinde çalıĢmıĢlardır. 

230
o
C‟de en yüksek dönüĢüm (%90) gösteren katalizörün çoklu metal oksit (V-Fe-

Cr-MoOx/TiO2) olduğu görülmüĢtür. TiVOx katalizörünün ise, 230
o
C‟de su 
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varlığında deaktivasyon göstermeden yüksek aktivite (%80-%90) gösteren tek 

katalizör olduğu belirlenmiĢtir [41]. 

 

Shin ve ark. (2001), V elementi ile Ti, Zn, Ce, Fe, Bi, Cr, Mn, W, Mo, Zr metalleri 

nin ikili ve çoklu metal oksitlerini sentezlemiĢlerdir. Sentezlenen bu metal oksitlerin 

H2S‟ün elementel kükürde seçici oksidasyon reaksiyonundaki katalitik aktivitelerini 

denemiĢlerdir. Vanadyum içerikli ikili metal oksitler, metal tuzlarının %5‟lik HNO3 

çözeltisinde çözülmesi ve evaporasyon iĢleminin ardından sulu amonyakla 

çöktürülmesiyle elde edilmiĢtir. Karakterizasyon çalıĢması olarak XRD, XPS, TPR 

ve TPO analizleri yapılmıĢtır. Katalitik aktivite çalıĢmaları ise atmosferik basınçta, 

“pyrex” tüpten yapılan dikey dolgulu yatak reaktör kullanılarak yapılmıĢtır. ÇalıĢma 

sonucunda 250
o
C den düĢük sıcaklıklarda, BiVOx, MnVOx, TiVOx ve ZrV207 

katalizörlerinde kararlı ve geliĢen bir aktivite olduğu gözlenmiĢtir [42]. 

 

Shin ve ark. (2001), VOx/Si02 katalizörleri (%1-100 V içerikli) kullanılarak, dolgulu 

kolon reaktörde, 200-350
o
C sıcaklık aralığında H2S'ün seçici oksidasyon reaksiyonu 

ile ilgili çalıĢma yapmıĢlardır. Katalizörler evaporasyon yöntemi kullanılarak 

sentezlenmiĢtir. Karakterizasyon çalıĢması olarak XRD, XPS ve XANES analizleri 

yapılmıĢtır. Farklı oranlarda V içeren katalizörler kullanılarak gerçekleĢtirilen bu 

çalıĢma sonucunda, en yüksek dönüĢüm ve seçicilik %30 V içeren katalizör 

kullanıldığında elde edilmiĢtir [43]. 

 

Keller ve ark. (2001), yüksek miktarda oksijen ve buhar varlığında, hidrojen sülfürün 

elementel kükürde dönüĢümü reaksiyonunu, SiC destekli Fe katalizörleri üzerinde 

çalıĢmıĢlardır. Katalizörlerin hazırlanmasında emdirme yöntemi kullanılmıĢtır. 

Katalitik aktivite çalıĢmaları, atmosferik basınçta, dikey sabit yatak reaktör 

kullanılarak ve kükürdün çiğlenme noktasının (“dew point”) üzerinde bir sıcaklıkta 

(>180
o
C), 210-240

o
C‟de yürütülmüĢtür. Bu çalıĢmada SiC destekli Fe katalizöründe 

seçiciliğin yüksek olduğu görülmüĢtür [44]. 

 

YaĢyerli ve ark. (2001), Cu-V ve Cu-Mo karıĢık oksit katalizörler kullanarak 

hidrojen varlığında ve yokluğunda H2S'ün yüksek sıcaklık desülfürizasyonunu 
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çalıĢmıĢlardır. Katalizörler kompleksleĢtirme yöntemi kullanılarak sentezlenmiĢtir. 

Sentezlenen katalizörler için yürütülen karakterizasyon çalıĢmasında, XRD, SEM, 

BET ve civa porozimetresi ölçümleri yapılmıĢtır. Katalitik aktivite çalıĢmaları sabit 

yatak reaktör kullanılarak ve 300-700
o
C sıcaklık aralığında gerçekleĢtirilmiĢtir. 

Reaksiyon testleri %1 H2S içeren gaz karıĢımı ile 100 cm
3
/dk toplam akıĢ hızında 

gerçekleĢtirilmiĢtir. ÇalıĢma sonucunda H2S sorpsiyonu için Cu-V katalizörünün Cu-

Mo katalizöründen daha etkili olduğu görülmüĢtür Deaktivasyon modeli ile 

“breakthrough” eğrilerinin uyumlu olduğu görülmüĢtür [45]. 

 

Park ve ark. (2002), TiO2 destekli V-Sb-O katalizörü üzerinde su ve amonyak 

varlığında H2S‟ ün seçici oksidasyonunu çalıĢmıĢlardır. Katalitik aktivite çalıĢmaları 

“Pyrex” tüpten yapılan sabit yatak reaktörde gerçekleĢtirilmiĢtir. ÇalıĢma sonucunda 

herhangi bir SO2 emisyonu olmadan yüksek H2S dönüĢümünün gerçekleĢtiği 

belirlenmiĢtir. Destek malzemesinin etkisinin incelenmesi amacıyla V2O5/SiO2, 

V2O5/TiO2 ve mekanik karıĢım katalizör (V2O5+Sb2O4) hazırlanmıĢtır. Yapılan 

deneyler TiO2 desteğinin, V2O5 katalizörünün aktivitesini ve kararlılığını arttırdığı 

belirlenmiĢtir [46]. 

 

Davydov ve ark. (2003), yirmibir metal oksitin “Claus” reaksiyonu ve H2S‟ün 

oksijen ile oksidasyonu için katalitik aktivitelerini incelemiĢlerdir. Katalitik aktivite 

çalıĢmaları için gerçekleĢtirilen oksidasyon deneyleri 250
 o

C sıcaklıkta ve atmosferik 

basınçta yürütülmüĢtür. ÇalıĢma sonucunda CaO, MgO, La2O3, TiO2, ZrO2, V2O5, 

Cr2O3, Mn2O3 ve Al2O3 ‟ün kararlı yapıda olduğu ve “Claus” reaksiyonu için en 

yüksek aktiviteye sahip katalizörün V2O5 olduğu belirlenmiĢtir [47]. 

 

Jung ve ark. (2003), mezogözenekli Nb/Fe karıĢık oksitleri üzerinde H2S‟ün katalitik 

oksidasyonunu çalıĢmıĢlardır. DeğiĢik Nb/Fe oranlarında (1/0, 5/1, 2/1 ve 1/1) 

hazırlanan bu mezogözenekli katalizörlerin H2S‟ün elementel kükürde seçici 

oksidasyonunda aktif olduğu belirlenmiĢtir. Bu mezogözenekli katalizörler “co-

precipitation” metodu ile hazırlanan katalizörlerle karĢılaĢtırıldığında daha yüksek 

dönüĢüm elde edildiği (%91, 493K) belirtilmiĢtir. Yapılan karakterizasyon 
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çalıĢmaları sonucunda ise Nb/Fe karıĢık oksitlerinin yüksek yüzey alanı ve daha 

kalın gözenek duvarına sahip olduğu gözlenmiĢtir [48]. 

 

Chen ve ark. (2004), γ-Al2O3 destekli Fe, Ni, Mn, Mo, Cr, Cu, Co katalizörleri 

üzerinde S02‟in H2 ile katalitik olarak indirgenmesi ile elementel kükürt eldesi 

reaksiyonunu çalıĢmıĢlardır. Katalizörler γ-Al2O3 desteği kullanılarak ve emdirme 

yöntemiyle sentezlenmiĢtir. Hazırlanan yedi katalizörün katalitik aktivite çalıĢmaları 

yapılmıĢ ve NiO/ γ –Al2O3 katalizörünün Al2O3 destekli katalizörler içinde en aktif 

katalizör olduğu belirlenmiĢtir. Destek etkisinin incelenmesi amacıyla, NiO katalizör 

farklı destekler (SiO2, TiO2, CeO2, V2O5) kullanılarak ve emdirme yöntemiyle 

sentezlenmiĢtir. Destek etkisinin incelenmesi için yapılan deneyler sonucunda, en 

aktif katalizörün yine NiO/ γ –Al2O3 olduğu görülmüĢtür. Farklı miktarlarda Ni 

emdirilerek hazırlanan NiO/ γ –Al2O3 katalizörleri için ise en aktif katalizörün 

kütlece %16 Ni içeren NiO/ γ –Al2O3 olduğu görülmüĢtür. Son olarak ise en aktif 

katalizör olan NiO/ γ –Al2O3 (kütlece %16 Ni) kullanılarak beslemedeki H2/SO2 

oranının etkisi incelenmiĢtir. ÇalıĢmada H2/SO2: 2/1 besleme oranında ve H2+H2S ile 

ön sülfıdasyon yapıldığında en yüksek verim elde edildiği gözlenmiĢtir [49]. 

 

YaĢyerli ve ark. (2004), Cu-V ve Cu-V-Mo karıĢık oksitleri üzerinde H2S 

oksidasyonunu çalıĢmıĢlardır. Farklı besleme oranları (O2/H2S: 0-3) ve oksidasyon 

sıcaklıklarında gerçekleĢtirilen katalitik testlerde katalizörlerin yapısal değiĢimleri 

XRD analizi ile belirlenmiĢtir. Katalitik aktivite çalıĢmaları sonucunda Cu-V 

katalizörü ile yüksek aktivite ve yüksek kükürt seçiciliği (%98') elde edilmiĢtir. 

Ayrıca Cu-V-Mo katalizörünün aktivitesinin Cu-V katalizöründen yüksek fakat 

seçiciliğinin düĢük olduğu görülmüĢtür [50]. 

 

Lee ve ark. (2005), MgO, Al2O3, SiO2 ve ZrO2 destekli Fe katalizörleri üzerinde 

H2S‟ün ıslak oksidasyonunu (“wet oxidation”) çalıĢmıĢlardır. Katalizörler emdirme 

yöntemi kullanılarak sentezlenmiĢtir. Katalizörlerin BET, XRD, TPR ve 

“Mössbauer” spektroskopisi analizleri yapılarak karakterizasyon çalıĢmaları 

yürütülmüĢtür. Katalitik aktivite çalıĢmalarında kesikli reaktör sistemi kullanılmıĢtır. 

ÇalıĢma sonucunda Fe/MgO katalizörünün en yüksek H2S uzaklaĢtırma kapasitesine 
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sahip katalizör olduğu görülmüĢtür. Karakterizasyon çalıĢmalarında yapılan XRD ve 

TPR analizleri ile H2S dönüĢüm kapasitesinin demir oksitin destek üzerinde dağılımı 

ile doğrudan iliĢkili olduğu belirlenmiĢtir [51]. 

 

YaĢyerli ve ark. (2006), Ce-V karıĢık metal oksitleri ve CeO2 katalizörü üzerinden 

H2S‟ün elementel kükürde seçici oksidasyonunu çalıĢmıĢlardır. Katalizörleri 

kompleksleĢtirme yöntemi kullanarak sentezlemiĢlerdir. Katalizörlerin 

karakterizasyon çalıĢması amacıyla BET, XRD, SEM, TPR, XPS ve civa 

porozimetresi analizleri yapılmıĢtır. Ce/V mol oranı 1 olduğunda, Ce-V 

katalizöründe CeVO4 kristal yapısının oluĢtuğu belirlenmiĢtir. Katalitik aktivite 

çalıĢmalarında sabit yatak reaktör kullanılmıĢtır ve toplam gaz akıĢ hızı 100 cm
3
/dk 

(25°C‟de) değerinde sabit tutulmuĢtur. Reaksiyon deneyleri, 200°C – 300°C sıcaklık 

aralığında ve 0-2,7 arasında değiĢen O2/H2S besleme akımlarında gerçekleĢtirilmiĢtir. 

ÇalıĢma sonucunda, mol oranı Ce/V:1 olan Ce-V katalizörü için besleme akımında 

stokiyometrik oranda H2S ve O2 bulunduğu durumda %100 dönüĢüm ve %96 gibi 

yüksek sülfür seçiciliği elde edilmiĢtir. CeO2 katalizörünün daha düĢük seçicilik ve 

hızlı deaktivasyon gösterdiği belirlenmiĢtir [52]. 

 

YaĢyerli (2008), yüksek sıcaklıkta H2S uzaklaĢtırılması için Ce-Mn karıĢık oksitleri 

ile V-Mn, Zn-Mn, Fe-Mn sorbentlerinin aktivitelerinin karĢılaĢtırılması üzerinde 

çalıĢmıĢtır. ÇalıĢmada öncelikle kompleksleĢtirme yöntemi kullanılarak, değiĢik 

Ce/Mn oranlarına (3/1, 2/2, 1/3) sahip ve saf CeO2 hazırlanmıĢtır. Reksiyon testleri, 

H2S/H2 = 1/10 ve H2S/H2 = 2,5/10 olan farklı besleme akımlarında, gaz akıĢ hızı 100 

cm
3
/dk (25°C‟de) değerinde sabit tutularak ve 600°C‟de yürütülmüĢtür. Bazı 

deneyler ise sıcaklığın sorpsiyon hızına etkisinin gözlenmesi için 500
o
C ve 700

o
C‟de 

tekrarlanmıĢtır. Yapılan çalıĢmalar sonucunda Ce/Mn oranı 1/3 olan karıĢık oksidin 

daha yüksek H2S uzaklaĢtırma oranına sahip olduğu belirlenmiĢtir. 600
o
C‟de H2S 

sorpsiyon hız sabitinin, Ce/Mn karıĢık oksit sorbentlerinde, V-Mn, Zn-Mn, Fe-Mn 

sorbentlerindekinden daha yüksek olduğu görülmüĢtür [53]. 

 

Shinkarev ve ark. (2009), H2S'ün seçici oksidasyonunu nanofiber karbon destekli ve 

mezogözenekli yeni tür katalizörler üzerinde çalıĢmıĢlardır. Mezogözenekli bu 
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malzemeler, hidrokarbonların nikel içeren katalizörler üzerinden ayrıĢtırılması ile 

sentezlenmiĢtir. Esas olarak, farklı fiber yapısına sahip ve değiĢik metal içeren üç 

çeĢit nanofiber karbon üzerinde çalıĢmıĢlardır. Katalizörler metanın Ni, Ni-Cu, Ni-Fe 

içeren katalitik sistem üzerinden ayrıĢtırılması ile elde edilmiĢtir. Nanofiber karbon 

sentezlemek için kullanılan katalizör içerisindeki metal, karbonun seçiciliğine ve 

aktivitesine etki etmektedir. ÇalıĢma sonucunda, Ni-Cu katalizör kullanılarak elde 

edilen nanofiber karbon numunelerinin yüksek seçiciliğe ve aktiviteye sahip olduğu 

görülmüĢtür. Ayrıca nanofiber katalizörlerin, reaksiyon sonucunda artan O2 gazının 

fazla olduğu durumda, daha yüksek aktiviteye ve seçiciliğe sahip olduğu 

görülmektedir [54]. 

 

Eslek Koyuncu ve YaĢyerli (2009), demir esaslı Fe-Ce metal oksitlerini ve tekli 

demir oksit malzemesini kompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlamıĢlardır. Bu 

malzemelerin katalitik aktivitelerini H2S‟ün elementel kükürde seçici katalitik 

oksidasyon reaksiyonu için sabit yatak reaktörde çalıĢmıĢlardır. Fe/Ce mol oranı 1/1 

olan (2Fe-2Ce) Fe-Ce karıĢık metal oksidinin 200-300
o
C sıcaklık aralığında %100 

dönüĢüm ve yüksek kükürt seçiciliği gösterdiği belirlenmiĢtir. Katalizörün yapısına 

seryumun eklenmesinin demir oksit katalizörünün kararlılığını ve kükürt seçiciliğini 

önemli ölçüde arttırdığı belirlenmiĢtir. Ayrıca katalizörün yapısına CeO2 ilave 

edilmesinin katalizörün indirgenme özelliğini arttırdığı görülmüĢtür [55]. 

 

Bu çalıĢmada, H2S‟ün elementel kükürde seçici katalitik oksidasyonu için Al-MCM-

41 destekli Fe-Zr içeren yeni katalizörler hazırlanmıĢtır. Demir literatürde belirtildiği 

gibi H2S‟ün seçici katalitik oksidasyon reaksiyonu için kullanılan en eski metaldir. 

Ancak reaksiyonda yüksek O2 ihtiyacından dolayı katalitik aktivitesi düĢmektedir. 

Demirin katalitik aktivitesinin yükseltilebilmesi amacıyla zirkonyum metali ile 

beraber katalizörler hazırlanmıĢtır. Tez çalıĢması kapsamında, Al-MCM-41 destek 

malzemesi kullanılarak yüksek yüzey alanına sahip, yeni ve kararlı katalizörlerin 

hazırlanması amaçlanmıĢtır. 
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3. DENEYSEL ÇALIġMA 

 

ÇalıĢma kapsamında H2S‟ün elementel kükürde seçici oksidasyonu için Fe-Zr içeren 

tekli ve karıĢık metal oksit katalizörler sentezlenmiĢ ve sentezlenen katalizörlerin 

karakterizasyon çalıĢmaları yapılmıĢtır. Yürütülen deneysel çalıĢmada izlenilen 

basamaklar aĢağıda özetlenmektedir. 

 

1) Hidrotermal sentez yöntemi ile saf MCM-41 malzemesinin hazırlanması. 

2) Al-MCM-41 malzemelerinin hidrotermal sentez yöntemi ile iki farklı reçete 

(Reçete-1 ve Reçete-2) kullanılarak hazırlanması. 

3) Yapısında kütlece %15 metal içerecek Ģekilde Fe@Al-MCM-41, Zr@Al-MCM-

41 ve eĢmolar oranda iki metal içeren Fe-Zr@Al-MCM-41 katalizörlerinin 

emdirme yöntemi ile hazırlanması. 

4) MCM-41 malzemesi destek malzemesi olarak kullanılan ve yapısında eĢmolar 

oranda Fe ve Zr içeren Fe-Zr@MCM-41 katalizörünün emdirme yöntemi ile 

hazırlanması. 

5) ÇalıĢmanın devamında katalizörlerin özelliklerinin karĢılaĢtırılması amacıyla 

yapısında eĢmolar oranda Fe-Zr içeren metal oksit katalizörlerin 

kompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanması. 

 

Hazırlanan katalizörlerin yapısal ve fiziksel özelliklerinin belirlenmesi amacıyla 

yapılan karakterizasyon çalıĢmaları kapsamında XRD, BET, SEM, EDS, TPR, XPS, 

FT-IR analizleri yapılmıĢtır. Yürütülen deneysel çalıĢmalar ayrıntılı olarak sırası ile 

aĢağıda sunulmuĢtur. 

 

3.1. Katalizör Sentezi ÇalıĢmaları  

 

3.1.1. Saf MCM-41’in hidrotermal yöntemle sentezi 

 

Saf MCM-41 hidrotermal sentez yöntemiyle hazırlanmıĢtır [8]. Hidrotermal yöntem; 

çözelti hazırlama, termal iĢlem, yıkama ve kalsinasyon iĢlemlerininden oluĢmaktadır. 
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Saf MCM-41‟in hidrotermal sentezi aĢamasında kullanılan kimyasal maddeler 

Çizelge 3.1‟de sunulmuĢ ve sentez basamakları aĢağıda ayrıntılı olarak verilmiĢtir. 

 

Çizelge 3.1. Saf MCM-41‟in hidrotermal sentesindeki kullanılan kimyasal maddeler 

 

Sentez BileĢeni Kaynak 

Silika Kaynağı 
 Sodyum silikat; SiO2.NaOH (kütlece %27 SiO2,         

%14 NaOH, %49 H2O, d=1,390 g/ml, Merck) 

Yüzey Aktif Madde 

(Surfactant) 

Setiltrimetil amonyum bromid (CTMABr) (C19H42BrN)  

(toz, %99 saflıkta, Merck) 

Çözücü  
Deiyonize su (euRO 10-DI model Operating Instructions 

Reverse Osmosis System cihazı ile elde edilir) 

pH ayarlaması 4N  H2SO4 

 

Hidrotermal Sentez basamakları 

 

Saf MCM-41‟in hidrotermal sentezi aĢaması sırası ile aĢağıdaki Ģekilde 

gerçekleĢmiĢtir. 

 

 Ġlk olarak yüzey aktif madde (CTMABr) ile deiyonize su, manyetik karıĢtırıcılı 

ısıtıcıda, 30°C (±1°C) de tutularak, berrak bir çözelti oluĢuncaya kadar 

karıĢtırılır (Resim 3.1). 

 

 
 

Resim 3.1. Saf MCM-41 sentezinde berraklaĢan CTMABr çözeltisi 
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 30°C'de karıĢmakta olan berrak CTMABr (yüzey aktif madde) çözeltisine 

sodyum silikat çözeltisi (silika kaynağı) belirli aralıklarla, damla damla ilave 

edilir. Bu sırada çözelti süspansiyon haline gelir ve sodyum silikat çözeltisi 

eklendikçe viskozitesi artar. Silika kaynağı ilave edildikten sonra yaklaĢık 30 

dk karıĢmaya bırakılır (Resim 3.2). 

 

 
 

Resim 3.2. Saf MCM-41 sentezinde CTMABr çözeltisine sodyum silikat ilavesi ile 

elde edilen karıĢım 

 

 Çözelti jel kıvamına geldikten sonra pH değeri ölçülür. OluĢan jelin pH değeri 

11,5-12,0 arasındadır. Jelin pH değeri 11 olana kadar damla damla 4N H2SO4 

ilave edilir (Resim 3.3). 

 

 
 

Resim 3.3. Saf MCM-41 sentezinde pH ayarlaması 

 

 pH ayarlaması yapıldıktan sonra oluĢan jel otoklava alınır ve 4 gün (96 saat) 

120°C sıcaklıktaki etüvde bekletitilir. 
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 4 gün sonra etüvden çıkarılan malzeme 400 ml deiyonize su ile karıĢtırılır ve 

fıltrasyon düzeneğinden geçirilirek yıkama iĢlemi yapılır. (Resim 3.4) 

 

 
 

Resim 3.4. Saf MCM-41 sentezinde yıkama iĢleminde kullanılan filtrasyon sistemi 

 

 Yıkama bittikten sonra elde edilen nemli katı numune saat camına alınarak oda 

sıcaklığında 24 saat kurumaya bırakılır.  

 Kuruyan numune, kalsinasyon iĢlemi için toz haline getirilir. 

 Elde edilen numuneye, gözenekler arasında bulunan ve istenmeyen organik 

bileĢiklerin uzaklaĢtırılması amacıyla kalsinasyon iĢlemini yapılır. Kalsinasyon 

iĢlemi sırasında numune filtreli cam boruya konularak l°C/dk ısıtma ayarlı tüp 

fırına yerleĢtirilir. Numune üzerinden kuru hava geçirilerek 600°C'de 6 saat 

bekletilir (Resim 3.5). 

 

 
 

Resim 3.5. Saf MCM-41 sentezinde kalsinasyon iĢlemi 

 

Saf MCM-41 malzemesinin sentez basamakları Ģematik olarak ġekil 3.1'de 

verilmiĢtir. 
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ġekil 3.1. Saf MCM-41‟in sentez basamaklarının Ģematik gösterimi 

   

Sülfürik  

asit Otoklav 

 

120
o
C 

96 saat 

 

1
o
C/dak, 600

o
C 

  

25
 o
C 

24 Saat 

Filtrasyon ve  

Yıkama 

MCM-41 

 Çözeltinin  

pH‟ı 11‟e 

ayarlanır. 

Sodyum  

Silikat 

 
Çözelti  

berraklaĢınca  

sodyum silikat  

eklenir. 

 

30
o
C 30

o
C 

 
 

       
   

   
 
     

            

  
        
      

 
            

 
  

 Çözelti pH‟ı 7-7,5 

aralığında 

sabitleninceye kadar 

yıkama yapılır.  

 
Elde edilen numune 1

o
C lik 

artıĢlarla 600
o
C‟ye getirilen 

fırında kuru hava ile kalsine 

edilir 

 

Deiyonize Su 

30
o
C 

Yüzey Aktif 

Madde 
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3.1.2. Al-MCM-41’in doğrudan hidrotermal yöntemle sentezi 

 

Al-MCM-41‟in hidrotermal yöntem ile sentezi için literatürde bulunan iki reçete 

uygulanmıĢtır. Reçete-1 olarak adlandırılan sentez Ģartları Özaydın ve ark, 2008 

çalıĢmasından, Reçete-2 olarak adlandırılan sentez Ģartları çalıĢma Wang ve ark., 

2009 çalıĢmasından alınmıĢtır. 

 

Reçete-1 [56] ile Al-MCM-41 hazırlanması 

 

Doğrudan hidrotermal sentez yönteminde metal kaynağı uygun bir çözücüde 

çözülerek, hidrotermal sentez basamaklarından silika kaynağının eklenmesinden 

sonra oluĢan jele ilave edilir. Bu yöntemde kullanılan kimyasal maddeler Çizelge 

3.2‟de sunulmuĢ ve sentez basamakları aĢağıda ayrıntılı olarak verilmiĢtir. 

 

Çizelge 3.2. Reçete-1 ile Al-MCM-41 hazırlanmasında kullanılan kimyasal maddeler 

 

Sentez BileĢeni Kaynak 

Silika Kaynağı 
 Sodyum silikat; SiO2.NaOH (kütlece %27 SiO2, %14 

NaOH, %49 H2O, d=1,390 g/ml, Merck) 

Yüzey Aktif Madde 

(Surfactant) 

Setiltrimetil amonyum bromid (CTMABr) (C19H42BrN)  

(toz, %99 saflıkta, Merck) 

Çözücü  
Deiyonize su (euRO 10-DI model Operating Instructions 

Reverse Osmosis System cihazı ile elde edilir) 

Alüminyum Kaynağı Al(NO3)39H2O (%98,5 saflıkta, Merck) 

pH ayarlayan asit/baz 1N NaOH 

 

Reçete-1 ile Al-MCM-41 hazırlanmasının sentez basamakları 

 

 Ġlk olarak yüzey aktif madde (CTMABr) ile deiyonize su, manyetik karıĢtırıcılı 

ısıtıcıda, 30°C (±1°C) de tutularak, berrak bir çözelti oluĢuncaya kadar 

karıĢtırılır. 

 30°C'de karıĢmakta olan berrak CTMABr (yüzey aktif madde) çözeltisine 

sodyum silikat çözeltisi (silika kaynağı) belirli aralıklarla, damla damla ilave 

edilir. Bu sırada çözelti süspansiyon haline gelir ve sodyum silikat çözeltisi 

eklendikçe karıĢımın viskozitesi artar. 
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 Silika kaynağı ilave edildikten sonra oluĢan jel karıĢtırılmaya devam edilirken, 

istenilen Al/Si oranına göre tartılan Al kaynağı (Al(NO3)39H2O) deiyonize 

suda çözülür ve belirli aralıklarla damla damla ilave edilir. Sentez çözeltisine 

ilave edilen Al kaynağı (Al(NO3)39H2O) miktarına ait hesaplama EK-2‟de 

verilmiĢtir. 

 

 
 

Resim 3.6. Al-MCM-41 sentezinde Al kaynağının ilave edilmesi 

 

 OluĢan jelin pH değeri ölçülür. pH değeri 10-10,5 aralığındadır. Jelin pH 

değeri 11 olana kadar damla damla 1N NaOH ilave edilir.  

 pH ayarlaması yapıldıktan sonra beyaz renkli jel, teflon kaba konarak otoklava 

alınır ve 120°C'deki etüvde 96 saat (4 gün) bekletilir.  

 4 gün sonra etüvden çıkarılan malzeme 400 ml deiyonize su ile karıĢtırılır ve 

fıltrasyon düzeneğinden geçirilirek yıkama iĢlemi yapılır.  

 pH değeri 7,5-8 aralığında sabitleninceye kadar yıkama iĢlemi tekrarlanır. 

Yıkama bittikten sonra elde edilen nemli katı numune saat camına alınarak oda 

sıcaklığında 24 saat kurumaya bırakılır.  

 Kuruyan numune, kalsinasyon iĢlemi için toz haline getirilir.  

 Elde edilen numunede, gözenekler arasında bulunan ve istenmeyen organik 

bileĢiklerin uzaklaĢtırılması amacıyla kalsinasyon iĢlemi yapılır. 

 Numune filtreli cam boruya konarak l°C/dk ısıtma ayarlı tüp fırına yerleĢtirilir, 

numune üzerinden kuru hava geçirilerek 600
o
C‟de 6 saat bekletilir.  

 

Reçete-1 ile hazırlanan Al-MCM-41 malzemezinin sentez basamaklarının Ģematik 

gösterimi ġekil 3.2‟de verilmiĢtir. 
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ġekil 3.2. Reçete-1 ile hazırlanan Al - MCM-41‟in sentez basamaklarının Ģematik gösterimi 

   

Al(NO3)39H2O 
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Reçete-2 [30] ile Al-MCM-41 hazırlanması 

 

Wang ve ark. [30] uyguladığı reçete ile doğrudan hidrotermal sentez yöntemi 

kullanılarak, farklı Al/Si oralarında (0,05–0,1–0,2) Al-MCM-41 katalizörleri 

hazırlanmıĢtır. Bu yöntemde kullanılan kimyasal maddeler Çizelge 3.3‟de sunulmuĢ 

ve sentez basamakları aĢağıda ayrıntılı olarak verilmiĢtir. 

 

Çizelge 3.3. Reçete-2 ile Al-MCM-41 hazırlanmasında kullanılan kimyasal 

maddeler 

 

Sentez BileĢeni Kaynak 

Silika Kaynağı 
 Sodyum silikat; SiO2.NaOH (kütlece %27 SiO2,         

%14 NaOH, %49 H2O, d=1,390 g/ml, Merck) 

Yüzey Aktif Madde 

(Surfactant) 

Setiltrimetil amonyum bromid (CTMABr) (C19H42BrN)  

(toz, %99 saflıkta, Merck) 

Çözücü  
Deiyonize su (euRO 10-DI model Operating Instructions 

Reverse Osmosis System cihazı ile elde edilir) 

Alüminyum Kaynağı Al(NO3)39H2O (%98,5 saflıkta, Merck) 

pH ayarlayan asit/baz NH3.H2O, (26%wt, Merck) 

 

Reçete-2 ile Al-MCM-41 hazırlanmasının sentez basamakları 

 

 Çözelti-1‟in hazırlanması: 50°C'deki 87 ml deiyonize su ile yüzey aktif madde 

(CTMABr) manyetik karıĢtırıcılı ısıtıcıda karıĢtırılırken, 90 ml amonyak 

çözeltisi (NH3.H2O, 26%wt, Merck) ilave edilir. Berrak bir çözelti oluĢuncaya 

kadar yaklaĢık 30
o
C‟de karıĢtırılır. 

 Çözelti-2‟nin hazırlanması: Sodyum silikat çözeltisine (silika kaynağı), 

istenilen Al/Si oranına göre tartılan Al kaynağının (Al(NO3)39H2O) deiyonize 

suda çözülmesi ile hazırlanan çözelti ilave edilir ve yeni bir çözelti oluĢur. 

Sentez çözeltisine ilave edilen Al kaynağı (Al(NO3)39H2O) miktarına ait 

hesaplama EK-2‟de verilmiĢtir. 
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 Hazırlanan ikinci çözelti, birinici çözeltiye, belirli aralıklarla ve damla damla 

ilave edilir.  

 Ġlave etme iĢlemi tamamlandıktan sonra oluĢan karıĢım manyetik karıĢtırıcılı 

ısıtıcıda 2 saat karıĢtırılır. 

 Jel kıvamına gelen beyaz renkli karıĢım teflon kaba konarak otoklava alınır ve 

100°C'deki etüvde 72 saat (3 gün) bekletilir.  

 3 gün sonra etüvden çıkarılan numune 500 ml deiyonize su ile 4 kere yıkanır. 

Yıkama iĢlemi tamamlandıktan sonra elde edilen nemli katı numune saat 

camına alınarak 100°C'deki etüvde 24saat (1 gün) bekletilerek kurutulur.  

 Kuruyan numune, kalsinasyon iĢlemi için toz haline getirilir.  

 Elde edilen numunede, gözenekler arasında bulunan ve istenmeyen organik 

bileĢiklerin uzaklaĢtırılması amacıyla kalsinasyon iĢlemi yapılır.  

 Numune filtreli cam boruya konarak l°C/dk ısıtma ayarlı tüp fırına yerleĢtirilir, 

bu sırada numune üzerinden kuru hava geçirilerek 600°C'de 6 saat bekletilir. 

 

DeğiĢik Al/Si mol oranlarında, Reçete-2 ile hazırlanan Al-MCM-41 katalizörünün 

sentez basamaklarının Ģematik gösterimi ġekil 3.3‟de verilmiĢtir. 
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ġekil 3.3. Reçete-2 ile hazırlanan Al - MCM-41‟in sentez basamaklarının Ģematik gösterimi 
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3.1.3. Emdirme yöntemi ile Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli katalizörlerin 

sentezi 

 

Emdirme yöntemi ile Fe-Zr @MCM-41 katalizörlerin sentezi 

 

ÇalıĢma kapsamında sentezlenen MCM-41-5 destek malzemesi olarak kullanılmıĢ ve 

kütlece %15 metal içeren Fe-Zr@MCM-41-5 katalizörü emdirme yöntemi ile 

hazırlanmıĢtır. Emdirme yöntemi, MCM-41-5 destek malzemesi üzerine, metal 

kaynaklarının bir çözücüde çözülerek yapıya doğrudan emdirilmesi ile 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Bu yöntemde kullanılan kimyasal maddeler Çizelge 3.4‟de 

sunulmuĢ ve sentez basamakları aĢağıda ayrıntılı olarak verilmiĢtir. 

 

Çizelge 3.4. Emdirme yöntemi ile Fe-Zr@MCM-41-5‟in hidrotermal sentezinde 

kullanılan kimyasal maddeler 

 

Sentez BileĢeni Kaynak 

Destek Malzemesi MCM-41-5 

Fe Kaynağı Fe (NO3)39H2O (%99-%101 saflıkta, Merck) 

Zr Kaynağı ZrO (NO3)2X H2O (Merck) 

 

Emdirme yöntemi sentez basamakları 

 

 Kalsine edilmiĢ MCM-41-5 numunesi üzerine deiyonize su ilave edilerek 

süspansiyon hazırlanır ve manyetik karıĢtırıcılı ısıtıcıda 40 °C de karıĢtırılır. 

 Kütlece %15 metal içerecek Ģekilde, yüklenecek metallerin tuzları deiyonize su 

ile 40°C'de manyetik karıĢtırıcılı ısıtıcıda karıĢtırılır. Fe-Zr@MCM-41-5 

katalizörünün hazırlanmasında sentez çözeltisine ilave edilen Fe ve Zr 

kaynaklarının kütlelerine ait hesaplama EK-3‟de verilmiĢtir. 

 Hazırlanan metal tuzu çözeltisi MCM-41 süspansiyonuna damla damla eklenir. 

 Elde edilen karıĢım 40°C'de suyu uzaklaĢana kadar karıĢmaya bırakılır.  

 Numune suyu uzaklaĢtıktan sonra beherden kazınarak saat camına alınır ve 40 

o
C‟deki etüvde 24 saat bekletilerek neminin uzaklaĢması sağlanır. 
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 Nemi uzaklaĢtırılan numune kuru hava ortamında, 6 saat, 600°C'de ve l°C/dk 

ısıtma hızı ayarlı tüp fırında kalsine edilir. 

 

Emdirme yöntemi ile Fe-Zr @MCM-41 katalizörlerin sentez basamaklarının Ģematik 

gösterimi ġekil 3.4‟te verilmiĢtir. 

 

Emdirme yöntemi ile Metal @Al-MCM-41 katalizörlerin sentezi 

 

ÇalıĢma kapsamında Reçete-2 ile sentezlenen ve Al/Si mol oranı 0,1 olan Y-Al(0,1)-

MCM-41-3 destek malzemesi olarak kullanılmıĢtır. Emdirme yöntemi ile kütlece 

%15 metal içeren Fe@Y-Al(0,1)-MCM-41-3, Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 ve Fe-

Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörleri hazırlanmıĢtır. Emdirme yönteminde, Y-

Al(0,1)-MCM-41-3 sentezi gerçekleĢtirildikten sonra bu destek malzemesi üzerine, 

metal kaynakları bir çözücüde çözülerek yapıya doğrudan emdirilmiĢtir. Bu 

yöntemde kullanılan kimyasal maddeler Çizelge 3.5‟de sunulmuĢ ve sentez 

basamakları aĢağıda ayrıntılı olarak verilmiĢtir 

 

Çizelge 3.5. Emdirme yöntemi ile Metal@Al-MCM-41‟in hidrotermal sentezinde 

kullanılan kimyasal maddeler 

 

Sentez BileĢeni Kaynak 

Destek malzemesi Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

Fe Kaynağı  Fe(NO3)39H2O (%99-%101 saflıkta, Merck) 

Zr Kaynağı ZrO (NO3)2X H2O (Merck) 

  

Emdirme yöntemi sentez basamakları 

 

 Kalsine edilmiĢ Y-Al(0,1)-MCM-41-3 numunesi üzerine deiyonize su ilave 

edilerek Y-Al(0,1)-MCM-41-3 süspansiyonu hazırlanır ve manyetik 

karıĢtırıcılı ısıtıcıda 40 °C de karıĢmaya bırakılır. 
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ġekil 3.4. Fe-Zr@MCM-41‟in sentez basamaklarının Ģematik göserimi 

 

 

Metal tuzu 

çözeltisi 

 

Kalsinasyon 600
o
C, 6 saat 

 

Fe-Zr@MCM-41 

Metal tuzu çözeltisi 

40
o
C 

 

 

 

Deiyonize 

Su 

Saf MCM-41  

Süspansiyonu 

40
o
C 

Kalsine edilmiĢ 

saf MCM-41 

 
 
 

 

40
o
C de karıĢtırma 

 

40
o
C de kurutma 
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 Kütlece %15 metal içerecek Ģekilde, yüklenecek metallerin tuzları deiyonize su 

ile 40°C'de manyetik karıĢtırıcılı ısıtıcıda karıĢtırılır. Elde eldilen metal tuzu 

çözeltisi Y-Al(0,1)-MCM-41-3 süspansiyonuna damla damla ilave edilir. 

Metal@Al-MCM-41 katalizörlerinin hazırlanmasında kullanılan Fe ve Zr 

kaynaklarının kütlelerine ait örnek hesaplama EK-4‟de verilmiĢtir. 

 Elde edilen karıĢım 40°C'de suyu uzaklaĢana kadar karıĢmaya bırakılır. 

Numune suyu uzaklaĢtıktan sonra beherden kazınarak saat camına alınır ve 40 

°C'deki etüvde 24 saat bekletilerek neminin uzaklaĢması sağlanır.  

 Nemi uzaklaĢtırılan numune kuru hava ortamında, 6 saat, 600
o
C‟de ve l°C/dk 

ısıtma hızı ayarlı tüp fırında kalsine edilir. 

 

Metal@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 sentezinin Ģematik gösterimi ġekil 3,5‟te verilmiĢtir. 

 

3.1.4. KompleksleĢtirme yöntemi ile metal oksit sentezi 

 

EĢmolar oranda iki metal içeren Fe-Zr metal oksit katalizörleri kompleksleĢtirme 

yöntemi ile sentezlenmiĢtir. KompleksleĢtirme yöntemi kullanılarak metal tuzları ile 

yapısında en az bir hidroksil veya karboksil grubu bulunan polifonksiyonel bir 

organik asit kompleks oluĢturarak metal oksit veya karıĢım metal oksitler elde edilir. 

KompleksleĢtirme yöntemi ile metal oksit sentezi üç aĢamadan oluĢmaktadır: 

 

 Metal tuzları ve sitrik asit çözeltileri 50 ml su kullanılarak eĢmolar olarak 

hazırlanır. Hazırlanan sitrik asit çözeltisi metal tuzları çözeltisine ilave edilir ve 

manyetik karıĢtırıcılı ısıtıcıda 70°C'de, çözelti viskoz hale gelene kadar 

karıĢtırılır ve böylece metal komplekslerinin oluĢumu gerçekleĢtirilir (Resim 

3.7). Elde edilen viskoz malzeme homojen görünümlüdür. KompleksleĢtirme 

yöntemi ile metal oksit sentezinde sentez çözeltisine ilave edilen metal 

kaynaklarının ve sitrik asitin kütlelerine ait hesaplama EK-5‟de verilmiĢtir. 
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ġekil 3.5. Metal@Y-Al(0,1)-MCM-41-3‟ün sentez basamaklarının Ģematik gösterimi 

 

 

Metal tuzu 

çözeltisi 

 

 

Metal@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

Metal tuzu çözeltisi 

40
o
C 

 

 

 

Deiyonize 

Su 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3  

Süspansiyonu 

40
o
C 

Kalsine 

EdilmiĢ 

 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3  
 
 

 

40
o
C de karıĢtırma 

 

40
o
C de kurutma 

Kalsinasyon 600
o
C, 6 saat 
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Resim 3.7. Fe-Zr sentezinde metal tuzu ve sitrik asit çözeltisi karıĢımı 

 

 Elde edilen viskoz malzeme saat camına aktarılarak 70°C'deki etüvde kuruyana 

kadar bekletilir. (Resim 3.8). 

 

 
 

Resim 3.8. Fe-Zr metal oksit sentezinde oluĢan katı  

 

 Elde edilen katı numune kül fırınında, 550°C'de 8 saat kalsine edilir. 

Kalsinasyon basamağı kompleks yapının oluĢumu açısından önemlidir. Fe-Zr 

katalizörünün sentezinde kalsinasyon sonrasında elde edilen numune Resim 

3.9'da verilmiĢtir.  
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Resim 3.9. Fe-Zr metal oksit katalizör sentezinde kalsinasyon sonrası numune 

 

KompleksleĢtirme yöntemi ile metal oksit sentezinin Ģematik gösterimi ġekil 3.6‟da 

sunulmuĢtur. 

 

  

 

ġekil 3.6. KompleksleĢtirme metodu ile Fe-Zr metal oksit sentez basamaklarının 

Ģematik gösterimi 

Metal tuzu 

Çözeltisi 

Sitrik asit 

Çözeltisi 

 

Saf su 

Metal 

Tuzları 

 

Saf su 

Sitrik 

Asit 

70
o
C‟de jel  

oluĢuncaya kadar karıĢtırılır 

70
 o
C etüvde  

kurutulur 

 

Kül fırınında 

550
o
C‟de 8 saat 

kalsinasyon 

Fe-Zr  

Metal Oksit 
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3.2. Karakterizasyon ÇalıĢmaları 

 

ÇalıĢma kapsamında sentezlenen saf MCM-41, farklı iki reçete uygulanarak 

hidrotermal yöntemle, çeĢitli Al/Si mol oranlarında sentezlenen Al-MCM-41 

malzemeleri, Fe-Zr içeren destekli ve desteksiz katalizörlerin yapısal ve fiziksel 

özelliklerinin belirlenmesi amacıyla karakterizasyon çalıĢmaları yürütülmüĢtür. 

Karakterizasyon çalıĢmaları kapsamında, XRD, BET yüzey alanı, EDS, SEM, TPR 

ve XPS analizleri yapılmıĢtır.  

 

3.2.1. X-IĢını Kırınımı Difraktometrisi (XRD, X-Ray Diffraction) 

 

ÇalıĢmada hazırlanan katalizörlerin XRD analizleri, Orta Doğu Teknik Üniversitesi 

Mühendislik Fakültesi Metalurji Mühendisliği‟nde yapılmıĢtır. Analizlerde, Cu Ka 

radyasyonu (=1,5406Å) ve Ringaku marka D/MAX 2200 model cihaz 

kullanılmıĢtır. Taramalar, Saf MCM-41 için 1-10
o
, diğer katalizörler için 1-90° 

kırınım açıları ve 0,02° adım aralığı ile yapılmıĢtır. XRD analizi sonucunda elde 

edilen verilerle numunenin kristal yapısının yorumlanması için EĢ. 3.1‟de verilen 

Bragg formülü kullanılmıĢtır. Bragg EĢitliği: 

 

 nd sin2                                                                                                            (3.1) 

 

Hazırlanan malzemenin X-ıĢınları kırınım deseninden yararlanıp, Debye-Scherrer 

formülü kullanılarak ortalama tanecik boyutu hesaplanabilmektedir. EĢ. 3.2‟de 

Scherrer formülü ile tanecik büyüklüğünün nasıl hesaplandığı verilmiĢtir: 

 





cos.B

n
L                                                                                                               (3.2) 

 

Denklemde; 

 

L: Ortalama parça kristal büyüklüğü (Toz taneciğinin çapı). 

: Kırınımda kullanılan x-ıĢınının dalga boyu (1,5406 Å). 
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n: Kullanılan cihaza ve malzemeye bağlı sabit. 

B: XRD spektrumlarında gözlenen maksimum piklerin yarı maksimumdaki 

geniĢliklerinin (FWHM) (Full Width at Half Maximum) radyan cinsinden 

değeridir. 

: Dikkate alınan pikin kırınım açısıdır.  

 

Sentezlenen katalizörlerin XRD analizi verileri incelendiğinde esas yapının amorf 

olduğu gözlenmiĢ ve bu nedenle Scherrer eĢitliği kullanılarak kristal boyut 

hesaplaması yapılmamıĢtır. Ancak Bragg eĢitliği yardımı ile XRD verileri 

yorumlanmıĢ ve “Sonuçlar” bölümünde sunulmuĢtur. 

 

3.2.2. BET (Brunauer, Emmett, Teller) yüzey alanı  

 

Yüzey alanı analizinde kullanılan baĢlıca yöntem, gaz moleküllerinin katalizör 

yüzeyine adsorplanması esasına dayanan, “Brunauer, Emmett ve Teller” tarafından 

geliĢtirilen BET eĢitliğidir. Bu yöntem ile malzemenin yüzey alanı, gözenek boyutu 

ve dağılımı belirlenebilmektedir. 

 

Single point BET (Tek nokta yüzey alanı) 

 

Sentezlenen katalizörlerin tek nokta yüzey alanı, Gazi Üniversitesi Mühendislik -

Mimarlık Fakültesi Kimya Mühendisliği Bölümü‟nde bulunan Quantachrome 

Monosorb model sorptometre cihazı kullanılarak belirlenmiĢtir. Cihazın laboratuar 

ortamında görünümü Resim 3.10‟da sunulmuĢtur. Cihaz , %30 N2 - %70 He gazları 

karıĢımı ve gaz karıĢımındaki N2 gazının, ölçüm yapılacak malzeme yüzeyinde BET 

eĢitliğine göre davranıĢ gösterdiği temeline dayanarak çalıĢmaktadır. Ölçüm 

yapılmadan önce gaz karıĢımı bir süre cihazdan geçirilir, cihaz kararlı hale geldikten 

sonra kalibrasyonu yapılır. Kalibrasyon yapılırken öncelikle cihaza 1 ml hava enjekte 

edilir ve cihazın 2,84 değerini okuması beklenir. Okunan bu değer enjekte edilen 1ml 

havanın yüzey alanı değeridir (2,84 m
2
/ml N2). Kalibrasyon iĢlemi tamamlandıktan 

sonra yüzey alanı belirlenecek olan katalizör tartılır ve boĢ numune kabına konur. 

Daha sonra bu numune kabı, katalizörün neminin uzaklaĢması için, cihazın ısıtma 
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ceketine konur. Nemi giderilmiĢ olan katalizör cihazın yüzey alanı ölçüm kısmına 

alınır. Cihaz kararlı hale geldikten sonra numune kabı sıvı azot dolu kaba daldırılır. 

Bu sırada gaz karıĢımındaki azot, malzeme yüzeyinde adsorplanır. Adsorpsiyon 

iĢlemi tamamlandıktan sonra sıvı azot kabı kendiliğinden aĢağı iner. Daha sonra 

cihazın sıcak hava üfleme kısmından numune kabına sıcak hava üflenir. Böylece 

katalizörün yüzeyine adsorplanmıĢ olan azot gazının desorpsiyonu sağlanmıĢ olur. 

Daha sonra cihazın göstergesinden desorplanan azot gazının m
2
 olarak alan değeri 

okunur. Elde edilen bu değer, yüzey alanı belirlenecek olan numunenin baĢta ölçülen 

ağırlığına bölünür ve katalizörün m
2
/g biriminde gram baĢına düĢen yüzey alanı 

belirlenmiĢ olur. Sentezlenen katalizörlerin tek nokta BET yüzey alanı verileri 

sonuçlar bölümünde sunulmuĢtur. 

 

 
 

Resim 3.10. Quantachrome Monosorb model sorptometre cihazına ait görünüm 

 

Multi point BET (Çoklu nokta yüzey alanı) 

 

Hazırlanan katalizörlerin çoklu nokta yüzey alanı analizi, Gazi Üniversitesi 

Mühendislik-Mimarlık Fakültesi Kimya Mühendisliği Bölümü‟nde bulunan 

QuantoChrome-Autosorb-1C cihazı kullanılarak yapılmıĢtır. Cihaza bağlı bir 

bilgisayar ile helyum ve azot gazlarını içeren tüpler bulunmaktadır. Öncelikle cihaz 

ve bilgisayar açılır, daha sonra helyum ve azot tüpleri açılarak basınç göstergesi 10 

psig değerine ayarlanır. Analize baĢlamadan önce gözeneklerinin açılması için 

numuneye “degas” iĢlemi uygulanır. Cihazda “degas” iĢleminin gerçekleĢtirildiği iki 

ayrı istasyon vardır. Numune cihazın ısıtma ceketine konur ve istasyonlardan birine 

yerleĢtirilir. Daha sonra bilgisayardaki software yazılımı baĢlatılarak “autosorb 
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outgasser ” penceresi açılır. Numune hangi istasyona yerleĢtirilirse bilgisayardan o 

istasyon seçilir ve “load” düğmesine basılır. Cihazın üzerinde bulunan “outgas” 

vanansın ıĢığı yanınca sıcaklık 150°C‟ye ayarlanarak ısıtıcının düğmesi açılır. 

“Degas” iĢlemi tamamlandıktan sonra, iki adet sıvı azot kabı doldurulur ve cihaza 

yerleĢtirilir. Bilgisayardan “fizisorpsiyon analiz parametreleri penceresi açılır. 

Numune ile ilgili bilgiler ve analiz için istenen veriler girildikten sonra “start” 

düğmesine basılır. Analiz tamamlandıktan sonra veriler bilgisayardan alınır. 

Belirlenen çoklu nokta yüzey alanı değerleri sonuçlar bölümünde sunulmuĢtur. 

 

3.2.3. Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM) 

 

SEM analizleri hazırlanan katalizörlerin morfolojik yapısı hakkında bilgi edinmek 

amacıyla yapılmıĢtır. ÇalıĢma kapsamında yapılan SEM analizleri Orta Doğu Teknik 

Üniversitesi Mühendislik Fakültesi Metalurji Mühendisliği Bölümü‟nde bulunan Jeol 

marka JSM-6400 model cihaz kullanılarak yapılmıĢtır. Numuneler, çapları yaklaĢık 

32 mm olan pirinç veya alüminyum numune tutucu üzerine karbon bantla 

tutturularak yerleĢtirilir ve 250Å kalınlığında altınla kaplanır. Numunelerin SEM 

fotoğrafları 20 kV voltaj uygulanarak ve farklı büyütme oranları (3000–5000–10000) 

ile çekilmiĢtir. Çekilen SEM fotoğrafları sonuçlar bölümünde sunulmuĢtur.  

 

3.2.4. Enerji Dispersif X-ıĢını Spektroskopisi (EDS)  

 

EDS analizi, hazırlanan katalizörler içerisinde bulunan metal konsantrasyonlarını 

belirlemek amacıyla yapılır. ÇalıĢma kapsamında yapılan EDS analizleri Orta Doğu 

Teknik Üniversitesi Mühendislik Fakültesi Metalurji Mühendisliği Bölümü‟nde 

bulunan Jeol marka JSM-6400 model cihaz kullanılarak yapılmıĢtır. Katalizör için 

EDS analizinde elde edilen değerler sonuçlar bölümünde sunulmuĢtur.  

 

3.2.5. X-ıĢını Fotoelektron Spektroskopisi (XPS)  

 

Sentezlenen katalizörlerin XPS analizleri Orta Doğu Teknik Üniversitesi Merkez 

laboratuarında bulunan SPECS cihazında yapılmıĢtır. Analiz sonuçları, Ar
+
 iyon 
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bombardımanı öncesi ve sonrası spektrumlar alınarak değerlendirilmiĢtir. Ar
+
 iyon 

bombardımanı, 10 dakika boyunca 3000 eV ile numuneye iyon gönderilerek 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Analizde X-ıĢını anodu olarak Mg anot kullanılmıĢtır.  

 

3.2.6. Fourier Transform Infrared Spectrometresi (FT-IR) 

 

Sentezlenen katalizörlerin FT-IR analizleri Gazi Üniversitesi Mühendislik-Mimarlık 

Fakültesi Kimya Mühendisliği Bölümü‟nde bulunan “Perkin Emler” marka cihazda 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Numuneler agat havanda KBr ile 2/98 kütle oranında, iyice 

karıĢtırılıp toz haline getirildikten sonra 200 bar basınç altında, çapı 1,3 cm olan 

pellet hazırlanır. Analize baĢlarken, basılan pelletler FT-IR cihazının katı hücre 

bölmesine yerleĢtirilir. Daha sonra bu hücre bölmesinden 100 cm
3
/dak. akıĢ hızında 

inert He gazı geçirilir. FT-IR analiz sonuçlarının değerlendirilmesi için öncelikle 

KBr‟ün oda sıcaklığında infrared spektrumu alınır ve cihaza bağlı olan bilgisayarda 

bulunan “spectrum” yazılımıyla aradaki fark alınarak yalnızca numuneye ait infrared 

spektrumu bulunur. Cihazda gerçekleĢtirilen analiz sonucuna ait değerlendirmeler 

400 – 4000 cm
-1

 dalga boyu aralığında yapılmıĢtır. 

 

ÇalıĢma kapsamında hazırlanan katalizörler ve yapılan karakterizasyon 

çalıĢmalarının özetleri Çizelge 3.6‟da sunulmuĢtur. 

 

Hazırlanan katalizörlerin isimlendirilmesi ile ilgili açıklama ġekil 3.7‟ de 

verilmektedir: 

 

 

 

ġekil 3.7. Hazırlanan katalizörlerin isimlendirilmesi ile ilgili açıklama 

Fe – Zr @ Y  –  Al(0,1) – MCM – 41 – 3  

 Tekrar Sayısı 

 Al/Si Molar Oranı 

Hidrotermal Yöntem 

Uygulanan 

Reçete Emdirme 

Yöntemi 
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Çizelge 3.6. Sentezlenen katalizörler ve yapılan karakterizasyon çalıĢmaları 

 

Numune Sentez Yöntemi BET XRD SEM EDS TPR XPS 

Saf MCM-41-1 Hidrotermal Sentez √ √ - - - - 

Saf MCM-41-2 Hidrotermal Sentez √ - - - - - 

Saf MCM-41-3 Hidrotermal Sentez √ √ - - - - 

Saf MCM-41-4 Hidrotermal Sentez √ √ - - - - 

Saf MCM-41-5 Hidrotermal Sentez √ √ √ - - - 

Y-Al(0,1)-MCM-41-1 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-2 
√ √ - - - - 

Y-Al(0,1)-MCM-41-2 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-2 
√ √ - - - - 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-2 
√ √ √ - - - 

Y-Al(0,05)-MCM-41 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-2 
√ √ √ √ - - 

Y-Al(0,2)-MCM-41 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-2 
√ √ √ √ - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-1 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-1 
√ √ - - - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-2 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-1 
√ √ - - - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-3 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-1 
√ √ √ √ - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-4 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-1 
√ √ - - - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-5 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-1 
√ √ - - - - 

E-Al(0,05)-MCM-41 
Doğrudan Hidrotermal 

Sentez-Reçete-1 
√ √ √ √ - - 

Fe-Zr @ MCM-41 Emdirme √ √ √ √ √ √ 

Fe@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 Emdirme √ √ √ √ - - 

Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 Emdirme √ - - √ - - 

Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 Emdirme √ √ - √ √ √ 

Fe-Zr-1 (EĢmolar) KompleksleĢtirme √ √ - - - - 

Fe-Zr-2 (EĢmolar) KompleksleĢtirme √ √ - - - - 

Fe-Zr-3 (EĢmolar) KompleksleĢtirme √ - - - - - 

Fe-Zr-4 (EĢmolar) KompleksleĢtirme √ √ √ √ √ √ 

mailto:Fe@%20Y-Al(0,1)-MCM-41
mailto:Fe@%20Y-Al(0,1)-MCM-41
mailto:Fe@%20Y-Al(0,1)-MCM-41
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4. SONUÇLAR VE DEĞERLENDĠRMELER 

 

Bu bölümde, çalıĢma kapsamında hazırlanan tekli ve karıĢık Fe-Zr metal oksit 

katalizörlerinin fiziksel ve yapısal özelliklerinin belirlenmesi amacıyla yapılan 

karakterizasyon çalıĢmalarının sonuçları dört bölüm altında sunulmuĢtur. Birinci 

bölümde, hazırlanan Saf MCM-41 katalizörlerinin sentez ve karakterizasyon 

sonuçları, ikinci bölümde hidrotermal yöntemle farklı iki reçete kullanılarak ve farklı 

Al/Si oranlarında hazırlanan Al-MCM-41 katalizörlerinin sentez ve karakterizasyon 

sonuçları, üçüncü bölümde emdirme yöntemi ile hazırlanan, eĢmolar ve kütlece %15 

metal (Fe-Zr) içeren MCM-41 destekli katalizörlerin sentez ve karakterizasyon 

sonuçları ve son bölümde kompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan eĢmolar oranda 

Fe ve Zr içeren metal oksit katalizörlerin sentez ve karakterizasyon sonuçları ve 

değerlendirmeleri yer almaktadır. 

 

4.1. Saf MCM-41 Katalizörlerinin Sentez ve Karakterizasyon Sonuçları 

 

Saf MCM-41 hidrotermal sentez yöntemi ile hazırlanmıĢ ve istenilen özellikte ürün 

elde edebilmek amacıyla sentez beĢ defa tekrarlanmıĢtır. ÇalıĢma kapsamında aynı 

Ģartlarda hazırlanan saf MCM-41 malzemelerinin yapısal özelliklerinin 

belirlenebilmesi için elde edilen X-ıĢını kırınım desenleri ġekil 4.1‟de sunulmuĢtur. 

XRD sonuçları MCM-41 bölgesi için 2‟da 1-10
o
 açı aralığında yorumlanmıĢtır. 

Analiz sonuçları, 1992 yılında Kresge ve arkadaĢlarının yaptığı çalıĢmada yer alan 

MCM-41‟in karakteristik pikleri ile karĢılaĢtırılarak değerlendirilmiĢtir [8]. ġekil 

4.1‟de görüldüğü gibi sentezlenen saf MCM-41 malzemelerinde MCM-41 

malzemesine ait 2: 2,22
o
 açısındaki karakteristik ana pik mevcuttur. Ayrıca MCM-

41-1 ve MCM-41-5 numunelerinde MCM-41 yapısının diğer karakteristik pikleri 

gözlenmektedir (2: 3,85
 o
, 4,46

 o
, 5,93

 o
). 

 

Elde edilen analiz verileri “Bragg yasası” kullanılarak değerlendirilmiĢ ve elde edilen 

d(Å) değerleri, Kresge ve arkadaĢlarının çalıĢmaları ile karĢılaĢtırılarak Çizelge 

4.1‟de sunulmuĢtur. 
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ġekil 4.1. Aynı Ģartlarda hazırlanan saf MCM-41 malzemelerinin X-ıĢını kırınım 

desenleri  

 

Çizelge 4.1. Sentezlenen MCM-41 malzemelerinin XRD ve d (Å) değerleri 

 

Numune Adı XRD Sonuçları Literatür Verileri [8] 

MCM-41-1 

2 d (Å) I/Io 2 d (Å)) I/Io 

2,36 37,43 100 2,22 39,80 100 

3,96 22,31 13 3,85 22,90 12 

4,52 19,55 8 4,46 19.80 8 

5,96 14,83 4 5,93 14,90 5 

MCM-41-3 

2,56 34,51 100 2,22 39,80 100 

3,64 24,27 11 3,85 22,90 12 

4,36 20,27 9 4,46 19.80 8 

6,04 14,63 5 5,93 14,90 5 

MCM-41-5 

2,14 41,25 100 2,22 39,80 100 

3,76 23,48 14 3,85 22,90 12 

4,34 20,34 9 4,46 19.80 8 

5,78 15,28 5 5,93 14,90 5 
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ÇalıĢma kapsamında sentezlenen saf MCM-41 malzemelerinin tek nokta yüzey 

alanları ölçülmüĢtür. MCM-41-5 malzemesinin ise azot adsorpsiyon-desorpsiyon 

analizi yapılmıĢtır. Hazırlanan katalizörlerin BET sonuçları Çizelge 4.2‟de 

sunulmuĢtur. Elde edilen verilere göre MCM-41-2 ve MCM-41-4‟ün yüksek yüzey 

alanına sahip olduğu görülmüĢtür. Diğer MCM-41 malzemeleri ise birbirine yakın ve 

literatürdeki değerle [8] uyumlu yüzey alanına sahiptir. Literatürde MCM-41 

malzemesinin yüzey alanı değeri ≥1000 m
2
/g olarak rapor edilmektedir 

 

Çizelge 4.2. Sentezlenen Saf MCM-41 malzemelerinin BET sonuçları 

 

Numune 

Tek Nokta 

Yüzey Alanı 

(m
2
/g) 

BJH Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek Çapı, nm 

BJH Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek Hacmi, cc/g 

MCM-41-1 1387* - - 

MCM-41-2 1819* - - 

MCM-41-3 1360* - - 

MCM-41-4 1541* - - 

MCM-41-5 1013** 2,791** 1,189** 

* Quantachrome Monosorb model sorptometre cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

** Quantochrome-Autosorb-1C cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

 

ÇalıĢma kapsamında sentezlenen MCM-41 malzemelerinden MCM-41-5 ‟in farklı 

bağıl basınçlarda (P/P0) belirlenen azot adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ġekil 

4.2.‟de sunulmuĢtur. Bu izotermin tip IV izoterm ile uyumlu olduğu görülmüĢtür ve 

bu sonuç sentezlenen MCM-41-5 ‟in, MCM-41 malzemesinden beklendiği gibi, 

mezogözenekli yapıda bir malzeme olduğunu göstermektedir. Ayrıca adsorpsiyon ve 

desorpsiyon izotermleri arasında çok az histerisis görülmektedir. Bu durum 

sentezlenen MCM-41-5 malzemesinin düzenli (uniform) gözenek boyut dağılımına 

sahip olduğunu göstermektedir.  

 

MCM-41-5 malzemesinin BJH (Baret-Joiner-Halenda) adsorpsiyon ve desorpsiyon 

yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımı ġekil 4.3 ‟de verilmiĢtir. Adsorpsiyon 
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verilerine göre belirlenen gözenek boyut dağılımında tek dağılımlı yapı gözlenirken, 

desorpsiyon verilerine göre belirlenen gözenek boyut dağılımında çift dağılımlı yapı 

gözlenmiĢtir. BJH adsorpsiyon yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımına göre 

gözenek çapının 2,8 nm olduğu ve MCM-41-5 malzemesinin düzenli (uniform) 

gözenek boyut dağılımına sahip olduğu gözlenmektedir. BJH desorpsiyon yöntemi 

ile belirlenen gözenek çapı dağılımına göre, adsorpsiyon eğrisinde olduğu gibi 2,8 

nm çapında gözeneklerin olduğu, bunun yanısıra yaklaĢık 4 nm çapındaki 

gözeneklerin de bulunduğu gözlenmektedir. MCM-41-5 malzemesinin BJH 

yöntemine göre adsorpsiyon gözenek çapı 2,791 nm, desorpsiyon gözenek çapı ise 

2,836 nm olarak elde edilmiĢtir. BJH yöntemi ile elde edilen bu gözenek çapı 

değerleri sentezlenen MCM-41-5 malzemesinin mezogözenekli yapıda bir malzeme 

olduğunu göstermektedir. MCM-41-5 numunesine ait Quantochrome-Autosorb-1C 

cihazı ile yapılan BET analizi verileri EK-7‟ de sunulmuĢtur. 
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ġekil 4.2. MCM-41-5 numunesinin azot adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi 
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ġekil 4.3. MCM-41-5 malzemesinin, 

a) BJH adsorpsiyon yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımı 

b) BJH desorpsiyon yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımı 
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MCM-41-5 malzemesinin morfolojik yapısının belirlenmesi amacıyla çekilen SEM 

(Taramalı Elektron Mikroskobu) fotoğrafları Resim 4.1‟de sunulmuĢtur. SEM 

fotoğrafından küçük partiküller ve topaklaĢma gözlenmektedir. MCM-41-5 

malzemesinin farklı büyütmelerle alınan SEM fotoğrafları EK-9‟ da verilmektedir. 

 

 
 

Resim 4.1.  MCM-41-5 malzemesinin SEM fotoğrafı (10 000 büyütme) 

 

Aynı Ģartlarda hazırlanan MCM-41 malzemelerinin karakterizasyon çalıĢmaları 

sonucunda tekrarlanabilirliğin gerçekleĢtiği ve Literatür ile uyumlu MCM-41 

özelliklerinin sağlanabildiği gözlemlenmektedir. 

 

4.2. Al-MCM-41 Katalizörlerinin Sentez ve Karakterizasyon Sonuçları 

 

Alüminyumun MCM-41 malzemesinin yapısını nasıl etkilediğini belirleyebilmek 

amacıyla yapısında Al bulunduran MCM-41 malzemesi iki farklı reçete ile 

hidrotermal yöntem kullanılarak hazırlanmıĢtır. Özaydın ve ark., 2008, yaptıkları 

çalıĢmadan uyarlanan, Reçete-1 adı verilen sentez çalıĢmasında alüminyum, silika 

kaynağından sonra çözeltiye ilave edilmektedir. Wang ve ark., 2009, yaptıkları 

çalıĢmadan uyarlanan, Reçete-2 adı verilen sentez çalıĢmasında, amonyak ile yüzey 

aktif madde çözeltisinin pH ayarlaması yapıldıktan sonra alüminyum ve silika 

kaynakları aynı anda çözeltiye ilave edilmektedir. Reçete-1 ile hazırlanan numuneler 

Çizelge 4.3‟de, Reçete-2 ile hazırlanan numuneler Çizelge 4.4‟de sunulmuĢtur. 
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Çizelge 4.3. Reçete-1 ile hazırlanan farklı Al/Si oranlarındaki malzemeler 

 

Numune Sentez Çözeltisindeki Al/Si Mol Oranı 

E-Al(0,05)-MCM-41 0,05 

E-Al(0,1)-MCM-41-1 0,1 

E-Al(0,1)-MCM-41-2 0,1 

E-Al(0,1)-MCM-41-3 0,1 

E-Al(0,1)-MCM-41-4 0,1 

E-Al(0,1)-MCM-41-5 0,1 

 

Çizelge 4.4. Reçete-2 ile hazırlanan farklı Al/Si oranlarındaki malzemeler 

 

Numune Sentez Çözeltisindeki Al/Si Mol Oranı 

Y-Al(0,05)-MCM-41 0,05 

Y-Al(0,1)-MCM-41-1 0,1 

Y-Al(0,1)-MCM-41-2 0,1 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 0,1 

Y-Al(0,2)-MCM-41 0,2 

 

Al-MCM-41 malzemelerinin karakterizasyon çalıĢmaları alt baĢlıklar halinde aĢağıda 

özetlenmektedir. 

 

4.2.1. Reçete-1 ile hazırlanan E-Al-MCM-41 katalizörlerinin sentez ve 

karakterizasyon sonuçları 

 

Reçete-1 uygulanarak hidrotermal sentez yöntemiyle iki farklı Al/Si mol oranına 

sahip Al-MCM-41 katalizörleri sentezlenmiĢtir. Sentezlenen katalizörlerin, sentez 

çözeltisindeki Al/Si mol oranı sırası ile 0,1 ve 0,05‟tir. Aynı özelliklerde ürün elde 

edilebilmesi için tekrar sentezleri yapılmıĢtır. Aynı Ģartlada tekrarlanan ve sentez 

çözeltisindeki Al/Si mol oranı 0,1 olan E-Al(0,1)-MCM-41 katalizörlerine ait X-ıĢını 

kırınım desenleri ġekil 4.4‟de verilmiĢtir. Alüminyum içerikli bu katalizörlerin XRD 

analizinde 1-90
o
 kırınım açı aralığı kullanılmıĢtır. X-ıĢını kırınım desenlerinde 

MCM-41 yapısına ait ana karakteristik pik gözlemlenirken Al yapısına ait pik 
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gözlenmemiĢtir. Ayrıca yaklaĢık 2:20-30
o
 açı aralığında amorf silika yapısına ait 

pik gözlenmektedir. 

 

Alüminyum miktarının etkisinin görülebilmesi amacıyla Reçete-1 ile hazırlanan ve 

yapısında farklı oranlarda Al bulunduran katalizörlere ait X-ıĢını kırınım desenleri 

ġekil 4.5‟de verilmiĢtir. Sentezlenen katalizörlerin sentez çözeltisindeki Al/Si mol 

oranı sırasıyla 0,05 ve 0,1‟dir. Her iki numunede de MCM-41 yapısına ait ana pik 

gözlemlenirken Al yapısına ait pik gözlenmemektedir. 
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ġekil 4.4. Reçete-1 ile aynı Ģartlarda hazırlanan Al-MCM-41 (Al/Si=0,1) 

katalizörlerinin X-ıĢını kırınım deseleri 
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ġekil 4.5. Reçete-1 ile değiĢik Al/Si oranlarında sentezlenen Al-MCM-41 

katalizörlerinin X-ıĢını kırınım desenleri 

 

Reçete-1 ile hazırlanan ve farklı Al/Si mol oranlarına sahip E-Al-MCM-41 

katalizörlerinin EDS analizleri yapılarak MCM-41 yapısına hidrotermal yöntemle 

yüklenen Alüminyumun atomik ve kütlece konsantrasyonları belirlenmiĢ ve sentez 

çözeltisindeki oranları ile karĢılaĢtırılmıĢtır. Katalizörlere ait EDS analizlerinin 

sonuçları Çizelge 4.5‟de sunulmuĢtur. E-Al(0,05)-MCM-41 ve E-Al(0,1)-MCM-41-3 

numunelerine ait EDS analizi grafikleri ve EDS analizi sonuçları EK-6‟ da 

verilmektedir. E-Al-MCM-41 numunelerine ait EDS analizleri sonucuna göre; E-

Al(0,1)-MCM-41-3 numunesinde katalizörün sentezi sırasında çözeltide buluna Al/Si 

mol oranıyla, kalsinasyon sonrasında MCM-41 yapısına yüklenen Al/Si mol oranının 

tutarlı olduğu görülmektedir.  
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Çizelge 4.5. Reçete-1 ile hazırlanan E-Al-MCM-41 katalizörlerinin EDS sonuçları 

 

Numune 
Al/Si Mol Oranı 

Sentez Çözeltisindeki EDS 

E-Al(0,1)-MCM-41-3 0,1 0,097 

E-Al(0,05)-MCM-41 0,05 0,06 

 

ÇalıĢma kapsamında Reçete-1 ile sentezlenen E-Al-MCM-41 malzemelerinin BET 

yüzey alanı ölçümleri yapılmıĢtır. Bu malzemelerden, Al/Si mol oranı 0,1 olan E-

Al(0,1)-MCM-41-3 malzemesinin ise azot adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi elde 

edilmiĢtir. Sentezlenen numunelerin yüzey alanı sonuçları Çizelge 4.6‟da verilmiĢtir. 

E-Al(0,05)-MCM-41 ve E-Al(0,1)-MCM-41-3 numunelerine ait Quantochrome-

Autosorb-1C cihazı ile yapılan BET analizi verileri EK-7‟ de sunulmuĢtur. Reçete-1 

uygulanarak aynı Ģartlarda tekrarlanan ve sentez çözeltisindeki Al/Si mol oranı 0,1 

olan Al-MCM-41 numunelerinde yüzey alanı değerleri E-Al(0,1)-MCM-41-5 

numunesi haricinde birbirlerine yakın bulunmuĢtur. Sentez çözeltisindeki Al/Si mol 

oranının artıĢı ile beraber beklenildiği gibi yüzey alanında azalma gözlenmektedir. 

 

E-Al(0,1)-MCM-41-3 malzemesinin 77K‟de ve farklı bağıl basınçlarda (P/P0) 

belirlenen azot adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ġekil 4.6.‟da sunulmuĢtur. Bu 

izotermin tip II izoterm ile uyumlu olduğu görülmüĢtür. Bu izoterm farklı boyutta ve 

ince dar gözenekler (“slit shaped”) içeren bir yapının oluĢtuğunu göstermektedir. 

Adsorpsiyon ve desorpsiyon izotermlerindeki histerisis davranıĢı malzemenin, farklı 

boyut ve Ģekilde birbirine bağlı gözeneklerin varlığından kaynaklanan kompleks 

gözenek yapısına sahip olduğunu göstermektedir. E-Al(0,1)-MCM-41-3 

malzemesinin BJH (Baret-Joiner-Halenda) adsorpsiyon ve desorpsiyon yöntemi ile 

belirlenen gözenek çapı dağılımı ġekil 4.7‟de verilmiĢtir. BJH desorpsiyon yöntemi 

ile belirlenen gözenek çapı dağılımında 3,7 nm çapında keskin bir pik gözlenirken, 

adsorpsiyon yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımında keskin bir pik 

gözlenmemiĢtir. BJH yöntemine göre adsorpsiyon gözenek çapı 1,20 nm, 

desorpsiyon gözenek çapı ise 3,74 nm olarak elde edilmiĢtir. BJH yöntemi ile elde 

edilen bu gözenek çapı değerleri E-Al(0,1)-MCM-41-3 malzemesinin mezogözenekli 
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yapıda olduğunu ve çalıĢma kapsamında sentezlenen MCM-41-5 malzemesi ile 

karĢılaĢtırıldığında MCM-41‟in yapısına Al yüklendiğinde ortalama gözenek çapının 

azaldığını göstermektedir.  
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ġekil 4.6. E-Al(0,1)-MCM-41-3 numunesininin azot adsorpsiyon-desorpsiyon 

izotermi 
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ġekil 4.7. E-Al(0,1)-MCM-41-3 numunesininin  

a) BJH adsorpsiyon yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımı 

b) BJH desorpsiyon yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımı 
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Çizelge 4.6. Reçete-1 ile hazırlanmıĢ E-Al-MCM-41 katalizörlerinin fiziksel ve kimyasal özellikleri 

 

Numune 

Al/Si mol 

oranı,  

EDS 

Tek Nokta 

Yüzey Alanı, 

m
2
/g 

d100, 

nm 

Ġki Gözenek 

Merkezi Arasındaki 

Uzaklık, 

nm 

(a ***) 

BJH Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek Çapı, 

nm 

(a) 

Gözenek 

Duvar 

Kalınlığı, 

nm 

BJH 

Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek 

Hacmi, cc/g 

MCM-41-5 - 1013** 4,13 4,77 2,79** 1,98 1,189** 

E-Al(0,05)-MCM-41 0,06 968* 4,59 5,30 - - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-1 - 470* - - - - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-2 - 480* - - - - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-3 0,097 356** 4,09 4,69 1,195** 3,495 0,721** 

E-Al(0,1)-MCM-41-4 - 460* 4,20 4,85 - - - 

E-Al(0,1)-MCM-41-5 - 330* 4,24 4,89 - - - 

 

*  Quantachrome Monosorb model sorptometre cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

** Quantochrome-Autosorb-1C cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

*** a = 
3

2 100d
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Reçete-1 ile ve değiĢik Al/Si oranlarında sentezlenen E-Al(0,05)-MCM-41 ve             

E-Al(0,1)-MCM-41-3 malzemelerinin SEM (Taramalı Elektron Mikroskobu) 

fotoğrafları Resim 4.2‟de sunulmuĢtur. SEM fotoğraflarında MCM-41‟in yapısına 

yüklenen alüminyum miktarı arttıkça partikül yapılarında büyüme gözlenmektedir. 

 

  

(a)       (b) 

 

Resim 4.2. a) E-Al(0,05)-MCM-41, b) E-Al(0,1)-MCM-41 numunelerine ait SEM 

fotoğrafları (5 000 büyütme) 

 

 

4.2.2. Reçete-2 ile hazırlanan Y-Al-MCM-41 katalizörlerinin sentez ve 

karakterizasyon sonuçları 

 

Reçete-2 uygulanarak hidrotermal sentez yöntemiyle farklı Al/Si mol oranına sahip 

(0,05 ve 0,1 ve 0,2) Al-MCM-41 katalizörleri sentezlenmiĢtir. Aynı özellikte ürün 

elde etmek amacıyla sentez çözeltisindeki Al/Si mol oranı 0,1 olan Y-Al(0,1)-MCM-

41 katalizörünün tekrar sentezleri yapılmıĢtır. Aynı Ģartlarda tekrarlanan ve sentez 

çözeltisindeki Al/Si mol oranı 0,1 olan Y-Al(0,1)-MCM-41 katalizörlerine ait X-ıĢını 

kırınım desenleri EK-1‟de verilmektedir. Alüminyum miktarının etkisinin 

görülebilmesi amacıyla Reçete-2 ile hazırlanan ve yapısında farklı oranlarda Al 

bulunduran (Al/Si mol oranı: 0,05, 0,1 ve 0,2) katalizörlere ait X-ıĢını kırınım 

desenleri ġekil 4.8‟de verilmiĢtir. Alüminyum içerikli bu katalizörlerin XRD 
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analizinde 1-90
o 

kırınım açı aralığı kullanılmıĢtır. Her üç numunede de MCM-41 

yapısına ait ana pik (2:2,22
o
) gözlemlenirken Al yapısına ait pik gözlenmemektedir. 

Ayrıca yaklaĢık 2:20-30
o
 açı aralığında amorf silika yapısına ait pik 

gözlenmektedir. Çizelge 4.7‟ de Y-Al(0,1)-MCM-41-3 numunesine ait XRD analizi 

sonuçları verilmiĢtir.  
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Y-Al(0,2)- MCM-41

Y-Al(0,1)- MCM-41 -3
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ġekil 4.8. Reçete-2 ile değiĢik Al/Si oranlarında sentezlenen Al-MCM-41 

katalizörlerinin X-ıĢını kırınım desenleri 
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Çizelge 4.7. Y-Al(0,1)-MCM-41-3 numunesine ait XRD analizi ve d-değerleri  

 

Sentezlenen 

Numune 
2 :1-10

o 
için  

 XRD Sonuçları 

MCM-41 için 

Literatür Verileri [8] 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

2 d (Å) I/Io 2 d (Å) I/Io 

2,24 39,41 100 2,22 39,80 100 

3,60 24,52 18 3,85 22,90 12 

4,48 19,70 14 4,46 19.80 8 

- - - 5,93 14,90 5 

 

Reçete-2 ile hazırlanan ve farklı Al/Si mol oranlarına sahip Y-Al-MCM-41 

katalizörlerinin EDS analizleri yapılarak MCM-41 yapısına hidrotermal yöntemle 

yüklenen Alüminyumun atomik ve kütlece konsantrasyonları belirlenmiĢ ve sentez 

çözeltisindeki oranları ile karĢılaĢtırılmıĢtır. Katalizörlerin EDS sonuçları Çizelge 

4.8‟de verilmiĢtir. Y-Al(0,05)-MCM-41, Y-Al(0,1)-MCM-41-3 ve Y-Al(0,2)-MCM-

41 numunelerine ait EDS analizi grafikleri ve EDS analizi sonuçları EK-6‟ da 

verilmektedir. Y-Al-MCM-41 numunelerine ait EDS analizleri sonucuna göre; Y-Al-

MCM-41 katalizörlerinin sentezi sırasında çözeltide buluna Al/Si mol oranıyla, 

kalsinasyon sonrasında MCM-41 yapısına yüklenen Al/Si mol oranının tutarlı olduğu 

görülmektedir. 

 

Çizelge 4.8. Reçete-2 ile hazırlanan Y-Al-MCM-41 katalizörlerinin EDS sonuçları 

 

Numune 

Al/Si Mol Oranı 

Sentez 

Çözeltisindeki 
EDS 

Y-Al(0,05)-MCM-41 0,05 0,06 

Y-Al(0,1)-MCM-41-1 0,1 - 

Y-Al(0,1)-MCM-41-2 0,1 - 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 0,1 0,11 

Y-Al(0,2)-MCM-41 0,2 0,20 
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ÇalıĢma kapsamında Reçete-2 ile sentezlenen Y-Al-MCM-41 malzemelerinin BET 

yüzey alanı ölçümleri yapılmıĢtır. Bu malzemelerden, farklı Al/Si mol oranına sahip 

Y-Al(0,05)-MCM-41, Y-Al(0,1)-MCM-41-3, Y-Al(0,2)-MCM-41 numunelerinin 

azot adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi elde edilmiĢtir. Sentezlenen numunelerin 

yüzey alanı sonuçları Çizelge 4.9‟da verilmiĢtir. Y-Al(0,05)-MCM-41, Y-Al(0,1)-

MCM-41-3 ve Y-Al(0,2)-MCM-41 numunelerine ait Quantochrome-Autosorb-1C 

cihazı ile yapılan BET analizi verileri EK-7‟ de sunulmuĢtur. Reçete-2 uygulanarak 

sentezlenen Al-MCM-41 numunelerinin BET yüzey alanı sonuçlarına göre sentez 

çözeltisindeki Al/Si mol oranının artıĢı ile beraber beklenildiği gibi yüzey alanında 

azalma gözlenmektedir. 

 

Al/Si mol oranı farklı olan Y-Al-MCM-41 malzemelerinin 77K‟de ve farklı bağıl 

basınçlarda (P/P0) belirlenen azot adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ġekil 4.9.‟da 

sunulmuĢtur. Reçete-2 ile sentezlenen bu katalizörlerin izotermleri tip IV izotermine 

uymaktadır ve bu sonuç sentezlenen Y-MCM-41 katalizörlerinin mezogözenekli 

yapıda malzemeler olduğunu göstermektedir. Ayrıca adsorpsiyon-desorpsiyon 

izotermlerindeki hizterisise göre yapıda tek tip olmayan gözenek çapı dağılımının 

olduğu gözlenmektedir. Al/Si oranı 0,2 olan Al(0,2)-MCM-41 malzemesine ait 

izotermde P/P0 = 0,45 kısmi basıncında adsorplanan N2 hacminde keskin bir azalıĢ 

olduğu gözlenmiĢtir. Y-Al-MCM-41 malzemelerinin BJH (Baret-Joiner-Halenda) 

adsorpsiyon ve desorpsiyon yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımları ġekil 

4.10‟da sunulmuĢtur. Adsorpsiyon verilerine göre gözenek boyut dağılımında her üç 

Al/Si mol oranına (0,05, 0,1 ve 0,2) sahip malzeme için yaklaĢık 3 nm çapında 

keskin bir pik ve tek boyutlu gözenek çapı dağılımı gözlenirken, Al/Si mol oranı 0,1 

olan malzemede makrogözeneklilik gözlenmiĢtir. BJH yöntemine göre ortalama 

adsorpsiyon gözenek çapı dağılımlarında Reçete-2 ile sentezlenen Y-Al-MCM-41 

malzemelerinin mezogözenekli yapıda olduğu ve MCM-41 yapısına yüklenen Al 

oranı arttıkça gözenek çaplarının azaldığı görülmektedir. ġekil 4.10‟da görülen 

desorpsiyon verilerine göre belirlenen gözenek boyut dağılımında ise her üç Al/Si 

mol oranına (0,05, 0,1 ve 0,2) sahip malzeme için yaklaĢık 3 nm ve 4 nm çaplarında 

gözeneklerin varlığı gözlenmektedir. Ayrıca bu numuneler için makro boyutta 

gözeneklerin oluĢtuğu ġekil 4.10‟da görülmektedir.  
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ġekil 4.9. Reçete-2 ile sentezlenen Al-MCM-41 katalizörlerinin 77 K‟de 

adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 
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ġekil 4.10. Reçete-2 ile sentezlenen Al-MCM-41 katalizörlerinin  

a) BJH adsorpsiyon yöntemine göre gözenek çap dağılımı  

b) BJH desorpsiyon yöntemine göre gözenek çap dağılımı  



 

 

6
5
 

Çizelge 4.9. Reçete-2 ile hazırlanmıĢ Y-Al-MCM-41 katalizörlerinin fiziksel ve kimyasal özellikleri 

 

Numune 
Al/Si mol 

oranı, EDS 

Tek Nokta 

Yüzey Alanı, 

m
2
/g 

d100, 

nm 

Ġki Gözenek 

Merkezi Arasındaki 

Uzaklık, 

nm 

(a ***) 

BJH Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek Çapı, 

nm 

(a) 

Gözenek 

Duvar 

Kalınlığı, 

nm 

BJH 

Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek Hacmi, 

cc/g 

MCM-41-5 - 1013** 4,13 4,77 2,79** 1,98 1,189** 

Y-Al(0,05)-MCM-41 0,06 1065** 4,12 4,76 2,80** 1,96 1,298** 

Y-Al(0,1)-MCM-41-1 - 646* 4,01 4,63 - - - 

Y-Al(0,1)-MCM-41-2 - 945* 4,05 4,68 - - - 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 0,11 979** 3,94 4,55 2,67** 1,88 2,185** 

Y-Al(0,2)-MCM-41 0,20 557** 4,24 4,90 2,65** 2,25 1,243** 

 

*  Quantachrome Monosorb model sorptometre cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

** Quantochrome-Autosorb-1C cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

*** a = 
3

2 100d
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Reçete-2 ile ve değiĢik Al/Si oranlarında sentezlenen Y-Al-MCM-41 malzemelerinin 

SEM (Taramalı Elektron Mikroskobu) fotoğrafları Resim 4.3‟de sunulmuĢtur. SEM 

fotoğraflarında MCM-41‟in yapısına yüklenen alüminyum miktarı arttıkça partikül 

yapılarında büyüme gözlenmektedir. Reçete-2 ile ve değiĢik Al/Si oranlarında 

sentezlenen Y-Al-MCM-41 malzemelerinin 5000 büyütme ile alınan SEM 

fotoğrafları EK-9‟ da verilmektedir. 

 

       

  (a)  (b) 

 

  (c)  

 

Resim 4.3. Reçete-2 ile sentezlenen Y-Al-MCM-41 numunelerinin SEM 

fotoğrafları 

 a ) Y-Al(0,05)-MCM-41 (x3000)     b ) Y-Al(0,1)-MCM-41-3 (x3000) 

 c ) Y-Al(0,2)-MCM-41 (x3000)  
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4.3. Emdirme Yöntemiyle Hazırlanan Fe-Zr Ġçerikli Al-MCM-41 Destekli 

Katalizörlerin Sentez ve Karakterizasyon Sonuçları 

 

ÇalıĢma kapsamında tekli ve ikili Fe-Zr içeren katalizörler Al-MCM-41 ve MCM-41 

destekli olarak hazırlanmıĢtır. Al-MCM-41 destek maddesi olarak yapısında Al/Si 

mol oranı 0,1 olan Y-Al(0,1)-MCM-41-3 numunesi kullanılmıĢtır. Emdirme 

yöntemiyle hazırlanan katalizörler yapısındaki metal oranı kütlece %15 olacak 

Ģekilde hazırlanmıĢtır. Ġkili metal oksit katalizörlerin hazırlanmasında eĢmolar oranda 

Fe ve Zr kullanılmıĢtır. Katalizörlerin fiziksel ve yapısal özeliklerinin 

belirlenebilmesi için XRD, BET, EDS, SEM, XPS, TPR, FT-IR ve piridin 

adsorpsiyon analizleri yapılmıĢtır.  

 

Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli katalizörlerin XRD analizinde 1-90
o
 kırınım açı 

aralığı kullanılmıĢtır. Fe-Zr metallerinin MCM-41‟in yapısını nasıl değiĢtirdiğini 

belirleyebilmek için yapılan X-ıĢını kırınım analizi sonucunda elde edilen kırınım 

desenleri ġekil 4.11‟de, d ve Ģiddet değerleri Çizelge 4.10‟da verilmiĢtir. XRD 

analizi verilerinin yorumlanmasında MCM-41 bölgesi için 2‟da 1-10
o
 kırınım açı 

aralığındaki bölgede Kresge ve arkadaĢlarının [8] çalıĢmalarındaki MCM-41 

karakteristik pikleri göz önüne alınarak analiz yapılmıĢtır. Emdirme yöntemiyle 

hazırlanan ve MCM-41 destekli Fe-Zr@MCM-41-5 malzemesine ait X-ıĢını kırınım 

desenlerinde MCM-41‟e ait karakteristik pikler gözlenirken (2:2,24
o
, 3,88

o
, 4,48

o
,  

5,90
o
), demir ve zirkonyuma ait pikler gözlenmemiĢtir. Emdirme yöntemiyle 

hazırlanan ve Al-MCM-41 destekli Fe-Zr katalizörlerine ait X-ıĢını kırınım 

desenlerinde MCM-41‟e ait piklerde bozulma gözlemlenirken ana karakteristik pik 

(2:2,08
o
) bulunmaktadır (Çizelge 4.10). Tekli Fe içeren Al-MCM-41 destekli 

katalizör haricinde Fe ve/veya Zr metallerine veya metal oksitlerine ait pikler XRD 

desenlerinde gözlenmemektedir. Fe@Y-Al(0,1)-MCM–41-3 malzemesinin XRD 

analizinden elde edilen sonuçları literatür verileri ile karĢılaĢtırıldığında malzemenin 

yapısındaki demirin “Hematite, syn-Fe2O3” formunda olduğu görülmüĢtür (Çizelge 

4.11).  Fe@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 malzemesinin X-ıĢını kırınım deseninde görülen 

pikler (2:33,06
o
, 35,58

o
, 49,04

o
, 54,00

o
, 62,34

o
, 63,96

o
) yapısında oluĢan Fe2O3

‟
den
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kaynaklanmaktadır. Ayrıca bu katalizörlerde MCM-41 yapısının korunduğu XRD 

desenlerinde gözlenmektedir. (Çizelge 4.10). 
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ġekil 4.11. Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli 

katalizörlerin X-ıĢını kırınım desenleri 
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Çizelge 4.10. Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr@MCM-41-5 Fe-Zr@Y-

Al(0,1)-MCM-41-3 numunelerine ait XRD ve d-değeri sonuçları 

 

Sentezlenen 

Numune 

Sentezlenen 

Numunelerin  

MCM-41 Bölgesi için 

 XRD Sonuçları 

MCM-41 Bölgesi için 

Literatür Verileri [8] 

Fe-Zr@MCM-41-5 

2 (
o
) d (Å) I/Io 2 (

o
) d (Å) I/Io 

2,24 39,41 100 2,22 39,80 100 

3,88 22,75 13 3,85 22,90 12 

4,48 19,70 9 4,46 19.80 8 

5,90 14,80 3 5,93 14,90 5 

Fe-Zr@Y-Al(0,1)- MCM-41-3 

2,08 42,44 100 2,22 39,80 100 

- - - 3,85 22,90 12 

- - - 4,46 19.80 8 

- - - 5,93 14,90 5 

 

 

Çizelge 4.11. Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

numunesine ait XRD ve d-değeri sonuçları 

 

Numunenin XRD değerleri  

 (2:30-90
o
) 

Fe2O3 için Literatür verileri 

 [ P33-0664] 

2 d (Å) I/Io 2 (
o
) d (Å) I/Io 

33,06 2,71 100 33,15 2,7000 100 

35,58 2,52 75 35,61 2,5190 70 

54,00 1,70 50 54,09 1,6941 45 

49,40 1,84 50 49,48 1,8406 40 

62,34 1,49 85 62,40 1,4859 30 

63,96 1,46 80 63,99 1,4538 30 

 

Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli Al-MCM-41 destekli katalizörlerin 

EDS analizleri yapılarak MCM-41 yapısına emdirme yöntemi ile yüklenen demir ve 
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zirkonyum metallerinin atomik ve kütlece konsantrasyonları belirlenmiĢtir. Bu 

malzemelerin EDS analizi sonuçları, sentez çözeltisindeki mol oranları ile beraber 

Çizelge 4.12‟de verilmiĢtir. Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli Al-MCM-

41 destekli katalizörlerin EDS analizi grafikleri ve EDS analizi sonuçları EK-6‟da 

sunulmuĢtur. Emdirme yöntemi ile hazırlanmıĢ, MCM-41 destekli, eĢmolar metal 

içeren Fe-Zr@MCM-41-5 katalizörünün EDS sonucu ile elde edilen değerler sentez 

çözeltisindeki Fe/Zr mol oranı ile metalin kütlece yüzdesinden daha düĢüktür. 

Emdirme yöntemi ile hazırlanmıĢ Y-Al(0,1)-MCM-41-3 destekli eĢmolar metal 

içeren katalizörlerin EDS sonucuna göre, yapısına yüklenmiĢ olan Fe/Zr mol oranı 

ile metalin kütlece yüzdesi, sentez çözeltisindeki Fe/Zr mol oranı ve metalin kütlece 

yüzdesinden daha düĢüktür. Bu farklılığın ġekil.6.1‟de (sayfa 107) bulunan EDS 

analizi grafiğinden görüldüğü gibi Au ile numunede bulunan Zr elementlerinin 

piklerinin çakıĢmasından kaynaklandığı düĢünülmektedir. 

 

Çizelge 4.12. Emdirme yöntemiyle hazırlanan Metal@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

katalizörlerinin EDS sonuçları 

 

Numune 

Sentez Çözeltisi EDS 

Fe/Zr 

mol 

oranı 

Al/Si 

mol 

oranı 

Kütlece 

Metal  

Yüzdesi 

(%Metal)  

Fe/Zr 

mol 

oranı 

Al/Si 

mol 

oranı 

Kütlece 

Metal  

Yüzdesi 

(%Metal) 

Fe-Zr@ MCM-41-5 1 - 15 0,6 - 19,7 

Fe@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 - 0,1 15 - 0,13 17,2 

Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 - 0,1 15 - 0,13 14,9 

Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 1 0,1 15 0,5 0,13 26,9 

 

ÇalıĢma kapsamında emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli Al-MCM-41 

destekli katalizörlerin BET yüzey alanları ölçülmüĢtür. Emdirme yöntemiyle 

hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli katalizörlerin BET yüzey alanı sonuçları 

ile BJH yöntemine göre adsorpsiyon gözenek çapları Çizelge 4.13‟de verilmiĢtir. Fe-

Zr@MCM-41-5 ve Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 numunelerine ait Quantochrome-

Autosorb-1C cihazı ile yapılan BET analizi verileri EK-7‟ de sunulmuĢtur. Elde 
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edilen verilere göre MCM-41 yapısına demir ve zirkonyum yüklendiğinde yüzey 

alanının düĢtüğü görülmektedir. Al(0,1)-MCM-41-3 destekli katalizörlerin BET 

yüzey alanı sonuçlarına baktığımızda ise tek bir metal yüklendiğinde malzemenin 

yüzey alanının daha az düĢtüğü ve malzemenin yapısına yüklenen zirkonyumun 

yüzey alanını demirden daha çok düĢürdüğü görülmektedir. Destek malzemelerini 

karĢılaĢtırdığımızda Al(0,1)-MCM-41-3 destekli katalizörlerin yüzey alanının, 

yapıda alüminyum metali de bulunduğu için daha düĢük olduğu görülmektedir. 

 

Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli Al-MCM-41 destekli katalizörlerin 

77K‟de ve farklı bağıl basınçlarda (P/P0) belirlenen azot adsorpsiyon-desorpsiyon 

izotermleri ġekil 4.12‟de sunulmuĢtur. MCM-41 destekli Fe-Zr@MCM-41-5 

malzemesinin ve Al(0,1)-MCM-41-3 destekli Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

malzemesinin izotermlerinin tip IV izoterme uyduğu ve hazırlanan katalizörlerin 

mezogözenekli yapıda malzeme olduğu görülmektedir. MCM-41-5 destekli 

katalizöre ait adsorpsiyon ve desorpsiyon izotermleri arasında çok az histerisis 

oluĢumu gözlenirken Al-MCM-41-3 destekli katalizörün adsorpsiyon ve desorpsiyon 

izotermleri üst üste çakıĢtığı ve çok düzenli mezogözenekli bir yapı oluĢtuğu 

gözlenmektedir. Fe-Zr@MCM-41-5 malzemesine ait izotermde P/P0 ≈ 0,3 kısmi 

basıncında adsorplanan N2 hacminde keskin bir azalıĢ olduğu gözlenirken Fe-Zr@Y-

Al(0,1)-MCM-41-3 malzemesine ait izotermde gözlenmemiĢtir. Fe-Zr içerikli MCM-

41 destekli katalizörlerin BJH (Baret-Joiner-Halenda) adsorpsiyon ve desorpsiyon 

yöntemi ile belirlenen gözenek çapı dağılımları ġekil 4.13‟da verilmiĢtir. Fe-

Zr@MCM-41-5 numunesine ait BJH yöntemine göre adsorpsiyon gözenek çapı 

dağılımında 2,7 nm çapında keskin bir pik görülürken, Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

numunesinde 2,4 nm gözenek çapında düĢük Ģiddette ve geniĢ bir pik görülmektedir. 

Bu ortalama gözenek çapı değerleri katalizörlerinin mezogözenekli yapıda olduğu 

göstermektedir. BJH yöntemine göre desorpsiyon gözenek çapı dağılımında ise her 

iki numunenin çift boyutlu gözenek çapı dağılımına sahip olduğu ve adsorpsiyon 

gözenek çapı değerlerinin yanı sıra 4 nm çapında gözeneklerin de bulunduğu 

gözlenmektedir.  
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ġekil 4.12. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 ve Al-MCM-    

41 destekli katalizörlerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 
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ġekil 4.13. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 ve Al-MCM-41 

destekli katalizörlerinin  

a) BJH yöntemine göre adsorpsiyon gözenek çapı dağılımı 

b) BJH yöntemine göre desorpsiyon gözenek çapı dağılımı 
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Çizelge 4.13. Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli katalizörlerin fiziksel ve kimyasal özellikleri 

 

Numune 

Tek 

Nokta 

Yüzey 

Alanı, 

m
2
/g 

d100, 

nm 

Ġki Gözenek 

Merkezi Arasındaki 

Uzaklık, 

nm 

(a ***) 

BJH 

Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek Çapı, 

nm 

 

Gözenek 

Duvar 

Kalınlığı, 

nm 

BJH 

Adsorpsiyon 

Ortalama 

Gözenek Hacmi,  

cc/g 

MCM-41-5 1013** 4,13 4,77 2,79** 1,98 1,189** 

Fe-Zr@MCM-41-5 926** 3,94 4,55 2,66** 1,89 1,003** 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 979** 3,94 4,55 2,67** 1,88 2,185** 

Fe@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 568* 4,74 5,47 - - - 

Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 378* 4,16 4,80 - - - 

Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 389** 4,24 4,90 2,38** 2,52 0,915** 

 

*  Quantachrome Monosorb model sorptometre cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

** Quantochrome-Autosorb-1C cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

*** a = 
3

2 100d
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Emdirme yöntemiyle hazırlanan, kütlece %15 eĢmolar metal içeren MCM-41 

destekli Fe-Zr@MCM-41-5 ve Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 malzemelerinin SEM 

(Taramalı Elektron Mikroskobu) fotoğrafları Resim 4.4‟de sunulmuĢtur. 

Malzemelerin SEM fotoğraflarında homojen boyutta partikül çapları 

gözlenmemektedir. 

 

  

  (a)  (b) 

 

Resim 4.4. Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli 

katalizörlerin SEM fotoğrafı 

 a) Fe-Zr@MCM-41-5 (x3000) b) Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 (x5000) 

 

Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli katalizörlerin XPS 

analizleri yapılmıĢ ve katalizörün yapısındaki Fe, Zr, Al, Si ve O için pikler 

incelenmiĢtir. XPS analizi sonuçları Ar
+ 

iyon bombardımanı yapılmadan önce ve 

sonra spektrumlar alınarak yorumlanmıĢtır. Fe-Zr@MCM–41–5 katalizörüne ait Ar
+ 

iyon bombardımanı yapıldıktan sonra alınan spektrum, Ar
+ 

iyon bombardımanı 

yapılmadan önce alınan spektruma göre değiĢim göstermediğinden Ar
+ 

iyon 

bombardımanı öncesi spektrum dikkate alınarak sonuçlar değerlendirilmiĢtir. Fe-

Zr@MCM–41–5 katalizörüne ait Ar
+ 

iyon bombardımanı öncesi XPS sonuçları 

literatürdeki verilerle karĢılaĢtırılarak Çizelge 4.14‟de ve bu katalizöre ait XPS 

grafiği ise ġekil 4.14‟de verilmiĢtir. Si ve O elementlerine ait NIST XPS Database 

[64] verileri EK-10‟da sunulmuĢtur. Katalizörün XPS grafiğinde, MCM-41 yapısında 

bulunan (SiO2) ve 102,9 eV bağlanma enerjisi değerine sahip Si 2p formuna ait pik 
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ve 532,5 eV bağlanma enerjisi değerine sahip O 1s formuna ait pik gözlenmiĢtir. 

Ancak katalizörün yapısındaki Fe ve Zr metallerine ait pikler XPS grafiğinde 

gözlenmemiĢtir.  

 

Fe-Zr@MCM-41 numunesine ait XPS grafiği.
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ġekil 4.14. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr@MCM-41-5 katalizörüne ait Ar
+ 

iyon bombardımanı öncesi XPS grafiği. 
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Çizelge 4.14. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr@MCM-41-5 katalizörüne ait 

XPS analizi sonuçlarının literatür verileri ile karĢılaĢtırılması 

 

Numune Element Değerlik Orbital 
Bağlanma 

enerjisi, eV 

Yüzey 

bileĢeni, % 

Atom 

(“b zone”) 

Fe-Zr@MCM-41-5 

(Ar
+
 bomb. öncesi) 

O -2 1s 532,5 73,6 

Si +4 2p 102,9 24,6 

Zr +2 3d - 1,2 

Fe +3 2p3/2 - 0,5 

Literatür [64] 

O -2 1s 532,5 - 

Si +4 2p 103,0 - 

Zr +2 3d 182,2 - 

Fe +3 2p3/2 710,4 - 

 

Fe-Zr@Al-MCM–41–3 katalizörüne ait Ar
+ 

iyon bombardımanı yapıldıktan sonra 

alınan spektrum, Ar
+ 

iyon bombardımanı yapılmadan önce alınan spektruma göre 

değiĢim göstermediğinden Ar
+ 

iyon bombardımanı öncesi spektrum dikkate alınarak 

sonuçlar değerlendirilmiĢtir. Fe-Zr@Al-MCM–41–3 katalizörüne ait Ar
+ 

iyon 

bombardımanı öncesi XPS sonuçları literatürdeki verilerle karĢılaĢtırılarak Çizelge 

4.15‟de ve bu katalizöre ait XPS grafiği ise ġekil 4.15‟ da verilmiĢtir. Katalizörün 

XPS grafiğinde, MCM-41 yapısında bulunan (SiO2) ve 102,9 eV bağlanma enerjisi 

değerine sahip Si 2p formuna ait pik ve 532,5 eV bağlanma enerjisi değerine sahip O 

1s formuna ait pik gözlenmiĢtir. Hazırlanan bu katalizörün XPS grafiğinde yapısında 

bulunan Al, Fe ve Zr metallerine ait pikler gözlenmemiĢtir. 
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ġekil 4.15. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne 

ait Ar
+ 

iyon bombardımanı öncesi XPS grafiği 

 

Çizelge 4.15. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 

katalizörüne ait XPS analizi sonuçlarının literatür verileri ile 

karĢılaĢtırılması 

 

Numune Element Değerlik Orbital 
Bağlanma 

Enerjisi, ev 

Yüzey 

BileĢeni, % 

Atom 

(“b zone”) 

Fe-Zr@Al-MCM-41-3 

(Ar
+
 bomb. öncesi) 

O -2 1s 532,5 73,6 

Si +4 2p 102,9 23,0 

Al +3 2p - 1,0 

Zr +2 3d - 2,3 

Fe +3 2p3/2 - 0,0 

Literatür [64] 

O -2 1s 532,5 - 

Si +4 2p 103,0 - 

Al +3 2p 72,9 - 

Zr +2 3d 182,2 - 

Fe +3 2p3/2 710,4 - 
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Emdirme yöntemiyle hazırlanan, kütlece %15 eĢmolar metal içeren MCM-41 

destekli Fe-Zr@MCM-41-5 ve Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörlerinin 

indirgenme sıcaklıklarının belirlenebilmesi amacıyla TPR (sıcaklık programlı 

indirgenme) analizleri yapılmıĢtır. Emdirme yöntemiyle sentezlenen Fe-Zr içerikli bu 

katalizörlerin TPR analizi sonucuna göre H2 tüketiminin en fazla olduğu ve 

indirgenmenin baĢladığı sıcaklıklar Çizelge 4.16‟ da sunulmuĢtur. 

 

Çizelge 4.16. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli 

katalizörlerin TPR analizi sonuçları 

 

Numune 
Ġndirgenmenin baĢladığı 

sıcaklık (
0
C) 

Maksimum piklerin 

görüldüğü sıcaklıklar (
0
C) 

Fe-Zr@MCM-41-5 327 446 – 860  

Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 328 457 – 920 

 

Emdirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr içerikli katalizörlerin (Fe-Zr@MCM-41-5 ve 

Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3) TPR analizinden elde edilen verilere göre çizilen 

grafikler ġekil 4.16‟da verilmiĢtir. Destek malzemeleri farklı olan bu katalizörlerin 

indirgenmeye baĢlama sıcaklıkları birbirine çok yakındır ve yaklaĢık 330
o
C dir. 

Koyuncu ve ark., 2009, [55] yaptıkları çalıĢmada demir esaslı Fe-Ce katalizörlerini 

H2S‟ün seçici katalitik oksidasyon reaksiyonunda çalıĢmıĢlardır. Aynı Ģartlarda 

gerçekleĢtirilen sıcaklık programlı indirgenme (TPR) analizlerinde demir oksit 

katalizörleri için (Fe-O) için indirgenme sıcaklığını yaklaĢık 330
o
C olarak rapor 

etmiĢlerdir. Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörünün indirgenmesi daha yüksek 

sıcaklıkta son bulmuĢtur. MCM-41-5 destekli katalizörde yüksek sıcaklıkta (>1020
 

o
C) bir indirgenme daha görülmüĢtür. Stefan Kuba ve ark., 2001, [63] yaptıkları 

çalıĢmada saf ZrO2‟nin TPR grafiğinde 1270K‟ nin (997
o
C) altında bir pik 

görülmediği rapor edilmiĢtir. 

 

 

 

mailto:Fe-Zr@Al(0.1)-MCM-41-3
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ġekil 4.16. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli MCM-41 destekli 

katalizörlerinin TPR grafikleri 

a) Fe-Zr@MCM-41-5  b) Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

 

4.4. KompleksleĢtirme Yöntemiyle Hazırlanan Fe-Zr Ġçerikli Destek 

Malzemesiz Katalizörlerin Sentez ve Karakterizasyon Sonuçları 

 

Fe-Zr metallerini eĢmolar oranda içeren Fe-Zr katalizörü destek malzemesiz olarak 

kompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlananmıĢtır. Aynı özellikte katalizörler elde etmek 

mailto:Fe-Zr@Y-Al(0.1)-MCM-41-3
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amacıyla sentezler dört defa tekrarlanmıĢtır. Katalizörlerinin yapısal tayini için 

gerçekleĢtirilen XRD analizinde 10-90
o
 kırınım açı aralığı kullanılmıĢ ve elde edilen 

kırınım desenleri ġekil 4.17‟de verilmiĢtir. KompleksleĢtirme yöntemiyle hazırlanan 

bu malzemelere ait X-ıĢını kırınım desenlerinde hepsinin benzer yapıda olduğu 

görülmüĢtür. Hazırlanan Fe-Zr katalizörlerinin temelde amorf yapıda olduğu 

gözlenmekle beraber, 2θ=33,9
o
 açısında pik gözlenmektedir. Fe-Zr-4 numunesine ait 

XRD sonuçları literatür verileri ile karĢılaĢtırıldığında, bu pikin Fe2O3 yapısına ait 

olabileceği söylenebilir (Çizelge 4.17). Fe2O3 için XRD literatür verilerinin [P39-

0238] tamamı EK-8‟de sunulmuĢtur. Stefanic ve ark., 2000 [57] yaptıkları çalıĢmada 

ZrO2-Fe2O3 sistemini incelemiĢlerdir. Demir-zirkonyum oksit karıĢımlarının farklı 

sıcaklıklarda kalsine ederek yapısal değiĢimi araĢtırmıĢlardır. Numunelerin XRD 

kırımın desenlerinde 2θ=26
o
-38

o
 ve 2θ=57

o
-77

o
 aralığındaki piklerin ZrO2, αFe2O3 

ve Fe3O4 yapılarını yansıttığı literatürde rapor edilmiĢtir [57]. 
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ġekil 4.17. KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli destek 

malzemesiz katalizörlerin X-ıĢını kırınım desenleri 
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Çizelge 4.17. KompleksleĢtirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr-4 numunesine ait 

XRD ve d-değeri sonuçları 

 

Fe2O3 pikleri  

 (2: 30-90
o
) 

Fe2O3 için Literatür verileri 

 [P39-0238] 

2 d (Å) I/Io 2 d (Å) I/Io 

33,90 2,64 100 33,03 2,71 100 

57,45 1,60 62 55,30 1,66 40 

 

KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli katalizörlerden Fe-Zr-1 ve 

Fe-Zr-2 numunelerinin EDS analizleri yapılarak, katalizörün yapısına yerleĢen 

metallerin atomik ve kütlece konsantrasyonları belirlenmiĢtir. EDS sonuçları, sentez 

çözeltisindeki metal oranları ile beraber Çizelge 4.18‟de verilmiĢtir. Fe-Zr-1 ve Fe-

Zr-2 numunelerine ait EDS analizi grafikleri ve EDS analizi sonuçları EK-6‟da 

sunulmuĢtur. EDS analizleri sonucuna göre; Fe-Zr-1 ve Fe-Zr-2 numunelerinde 

katalizörün sentezi sırasında çözeltide buluna Fe/Zr mol oranıyla, kalsinasyon 

sonrasında katalizörün yapısında bulunan Fe/Zr mol oranının tutarlı olduğu 

görülmektedir.  

 

Çizelge 4.18. KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli katalizörlerin 

EDS sonuçları 

 

Numune 

Fe/Zr Metal Oranları 

Sentez Çözeltisindeki 

Mol Oranı 

EDS 

Mol Oranı 

Fe-Zr-1 1 1,06 

Fe-Zr-2 1 1,11 

Fe-Zr-3 1 - 

Fe-Zr-4 1 - 

 

ÇalıĢma kapsamında kompleksleĢtirme yöntemiyle hazırlanan Fe-Zr katalizörlerinin 

BET yüzey alanı analizleri gerçekleĢtirilmiĢtir. KompleksleĢtirme yöntemiyle 

hazırlanan Fe-Zr içerikli bu katalizörlerin BET sonuçları Çizelge 4.19 ‟da verilmiĢtir. 
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Elde edilen verilere göre destek malzemesi kullanılmadan elde edilen bu 

katalizörlerin yüzey alanlarının destek malzemesiz Fe-Zr‟dan yaklaĢık 10 kat daha 

küçük olduğu görülmüĢtür.  

 

Çizelge 4.19. KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr içerikli katalizörlerin 

BET (tek nokta yüzey alanı) sonuçları 

 

Numune 
EDS 

Metal Oranları (Fe/Zr) 

Tek Nokta 

Yüzey Alanı, (m
2
/g) 

Fe-Zr-1 1,06 61* 

Fe-Zr-2 1,11 28* 

Fe-Zr-3 - 67* 

Fe-Zr-4 - 68* 

*  Quantachrome Monosorb model sorptometre cihazı ile yapılan BET analiz sonucu 

 

KompleksleĢtirme yöntemiyle hazırlanan eĢmolar metal içeren destek malzemesiz 

Fe-Zr-4 katalizörünün morfolojik yapısının belirlenmesi amacıyla çekilen SEM 

(Taramalı Elektron Mikroskobu) fotoğrafı Resim 4.5‟de sunulmuĢtur. 

 

 
 

Resim 4.5. Fe-Zr-4 katalizörünün SEM fotoğrafı (200 büyütme) 
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KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr-4 katalizörünün XPS analizleri 

yapılarak katalizörün yüzeyindeki Fe ve Zr metallerinin değerlikleri hakkında bilgi 

edinilmeye çalıĢılmıĢtır. XPS analizi sonuçları Ar
+ 

iyon bombardımanı yapılmadan 

önce ve sonra spektrumlar alınarak yorumlanmıĢtır. Fe-Zr-4 katalizörüne ait Ar
+ 

iyon 

bombardımanı yapıldıktan sonra alınan spektrum, Ar
+ 

iyon bombardımanı 

yapılmadan önce alınan spektruma göre değiĢim göstermediğinden Ar
+ 

iyon 

bombardımanı öncesi spektrum dikkate alınarak sonuçlar değerlendirilmiĢtir. Fe-Zr-4 

katalizörüne ait Ar
+ 

iyon bombardımanı öncesi XPS sonuçları literatürdeki verilerle 

karĢılaĢtırılarak Çizelge 4.20‟de ve bu katalizöre ait XPS grafiği ise ġekil 4.18‟ de 

verilmiĢtir. Fe ve Zr elementlerine ait NIST XPS Database verileri EK-10‟ da 

sunulmuĢtur. Katalizöre ait XPS grafiği incelendiğinde, 710,4 eV bağlanma enerjisi 

değerine sahip, Fe
+3 

(Fe2O3) değerlikli ve Fe 2p3/2 orbitaline ait pik ile 182 eV 

bağlanma enerjisi değerine sahip, Zr
+2 

(ZrO2) değerlikli ve Zr 3d orbitaline ait pik 

gözlenmiĢtir. Bu sonuçlara göre Fe-Zr-4 katalizörünün yüzeyinde Fe ve Zr metalleri 

Fe2O3 ve ZrO2 formunda bulunmaktadır. XRD analizinde Zr‟a ait pik 

gözlenmemiĢtir. 
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ġekil 4.18. KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr-4 katalizörüne ait Ar
+ 

iyon bombardımanı öncesi XPS grafiği 



 

 

85 

8
5
 

Çizelge 4.20. KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr-4 katalizörüne ait 

XPS analizi sonuçlarının literatür verileri ile karĢılaĢtırılması 

 

Numune Element Değerlik Orbital 
Bağlanma 

Enerjisi, eV 

Yüzey 

BileĢeni, % 

Atom 

“b zone” 

Fe-Zr-4 

(Ar
+ 

bomb. 

önce) 

Fe +3 2p3/2 710,4 13,7 

Zr +2 3d 182 15,7 

O -2 1s 532,5 70,5 

Literatür [64] 

Fe +3 2p3/2 710,4 - 

Zr +2 3d 182,2 - 

O -2 1s 532,5 - 

 

KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan ve eĢmolar metal içeren destek malzemesiz 

Fe-Zr-4 katalizörünün indirgenme sıcaklıklarının belirlenebilmesi amacıyla TPR 

(sıcaklık programlı indirgenme) analizi yapılmıĢtır. Fe-Zr-4 katalizörünün TPR 

analizi sonucuna göre indirgenmenin baĢladığı sıcaklık 336
o
C‟dir ve bu MCM-41 ve 

Al-MCM-41 destekli katalizörlerin indirgenme sıcaklığına yakın bir değerdir. Bu 

katalizörün indirgenmesi 2 aĢamada olmuĢtur. TPR grafiğine göre indirgenmenin 

olduğu ve maksimum piklerin gözlendiği sıcaklıklar; 421
o
C ile 556

o
C‟dir. Fe-Zr-4 

katalizörüne ait TPR grafiği ġekil 4.19‟ da verilmiĢtir. 
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ġekil 4.19. KompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr-4 katalizörünün TPR 

grafiği 
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4.5. Fe-Zr Katalizörlerinin FT-IR Analizleri 

 

FT-IR (Fourier Transform Infrared Spectrometetrisi) analiz yöntemi kullanılarak 

farklı yöntemlerle sentezlenen Fe-Zr katalizörlerinin ve destek malzemelerinin 

(MCM-41-5 ve Y-Al(0,1)-MCM-41-3) yapısal analizi gerçekleĢtirilmiĢtir. Fe-Zr 

içerikli katalizörlerin ve destek malzemelerinin 400-4000 cm
-1

 dalga boyu 

aralığındaki FT-IR absorpsiyon spektrumları ġekil 4.20‟de sunulmuĢtur. Bu 

spektrumlar incelendiğinde, destek malzemelerine (MCM-41-5 ve Y-Al(0,1)-MCM-

41-3)  ait FT-IR spektrumları ile emdirme yöntemiyle hazırlanan MCM-41 destekli 

Fe-Zr@MCM-41-5 ve Al-MCM-41 destekli Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

katalizörlerine ait spektrumlarda 3000-3700 cm
-1

 dalga boyu aralığında geniĢ bir pik 

görülmektedir. Fe-Zr-4 katalizörlerine ait spektrumda bu geniĢ pik görülmemektedir. 

Bu pikin MCM-41 yapısındaki kanalların içerisine yerleĢmiĢ olan hidrojen bağlı 

yüzey silanol gruplarına ve kanallarda adsorplanan suya ait olduğu literatürde 

belirtilmiĢtir [58]. Ayrıca 2600-3760 cm
-1

 dalga boyu aralığındaki pikin yüzey 

hidroksil gruplarına ait olduğu Radhika ve ark., 2006 [59], yaptıkları çalıĢmada 

belirtilmiĢtir. MCM-41-5 numunesinin FT-IR spektrumda 3738 cm
-1

 dalga boyunda 

bulunan pik silanol (SiO-H) gerilme bandına aittir [58]. Silika yapısına Fe-Zr 

yüklendiğinde 3738 cm
-1

 dalga boyundaki pikin kaybolması metal ile silisyumun 

etkileĢiminin bir göstergesi olarak düĢünülmektedir. Destek malzemelerine (MCM-

41-5 ve Y-Al(0,1)-MCM-41-3) ait FT-IR spektrumları ile Fe-Zr@MCM-41-5 ve Fe-

Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörlerine ait FT-IR spektrumlarında, 1634 cm
-1

 

dalga boyunda bir pik görülmektedir ve MCM-41-5‟e ait spektrumda bu pikin Ģiddeti 

en düĢüktür, ancak Fe-Zr-4 katalizörüne ait FT-IR spektrumunda bu pik 

gözlenmemiĢtir. Literatürde [58], ~1630 cm
-1

 dalga boyundaki bu pikin yüzeyde 

adsorplanmıĢ suyun varlığınından kaynaklandığı belirtilmiĢtir. Destek 

malzemelerinin (MCM-41-5 ve Y-Al(0,1)-MCM-41-3) FT-IR spektrumları ile Fe-

Zr@MCM-41-5 ve Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörlerine ait FT-IR 

spektrumunlarında 1010 cm
-1

 dalga boyundaki pikin ardından 1240 cm
-1

 dalga 

boyunda pik görülmektedir. 1010 cm
-1

 ve 1240 cm
-1

 dalga boylarında görülen bu 

piklerin Si-O-Si gerilmesinden kaynaklandığı Liu ve ark., 2006 [60], yaptıkları 

çalıĢmada belirtilmektedir. Metal içerikli katalizörlerin FT-IR spektrumunlarında 
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1010 cm
-1

 ve 1240 cm
-1

 dalga boylarındaki piklerde görülen kayma metal ve silika 

yapısı arasındaki etkileĢimin bir göstergesi olarak literatürde rapor edilmiĢtir [58]. 

Ayrıca destek malzemelerinin FT-IR spektrumları ile emdirme yöntemi ile 

hazırlanan Fe-Zr@MCM-41-5 ve Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörlerine ait 

FT-IR spektrumlarında, 810 cm
-1

 dalga boyunda bir pik görülmektedir ve bu pikin 

Ģiddeti MCM-41-5 malzemesinde yüksektir. Jang ve ark., 2004 [61], yaptıkları 

çalıĢmada yaklaĢık 800 cm
-1

 dalga boyunda görülen bu pikin SiO2‟ in karakteristik 

IR absorpsiyon bandına ait olduğu ve SiO2 içerisindeki oksijen atomlarının simetrik 

ve asimetrik gerilmesinden kaynaklandığı rapor edilmiĢtir. 810 cm
-1

 dalga boyundaki 

pik ise destek malzemesiz Fe-Zr-4 katalizörlerine ait FT-IR spektrumunda 

görülmemektedir. Belirtilen dalga boyları değerleri her bir katalizör için Çizelge 

4.21‟ de ayrıntılı olarak verilmektedir. 

 

Çizelge 4.21. Destekli ve desteksiz Fe-Zr katalizörlerinin FT-IR spektrumundaki 

dalga boyu değerleri 

 

Katalizör 
Dalga Boyları, (cm

-1
) 

3738 3000-3700 1630 1240 1010 810 

Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 - 2919-3730 1637 1247 1011 810 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 - 2850-3736 1637 1253 1011 810 

Fe-Zr@MCM-41-5 - 2891-3736 1638 1249 1022 810 

MCM-41-5 3741 2890-3736 1626 1272 1008 805 

Fe-Zr-4 - - - - - - 
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ġekil 4.20. Fe-Zr içerikli katalizörlerin ve destek malzemelerinin FT-IR absorpsiyon 

spektrumları 

 

Farklı yöntemlerle sentezlenen Fe-Zr katalizörlerinin ve destek malzemelerinin 

(MCM-41-5 ve Y-Al(0,1)-MCM-41-3) 1400 – 1700 cm
-1

 dalga boyu aralığındaki 

piridin adsorpsiyon spektrumları ġekil 4.21‟de sunulmuĢtur. MCM-41-5 ve emdirme 

yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr@MCM-41-5 ile destek malzemesiz Fe-Zr-4 

katalizörlerine ait piridin adsorpsiyon spektrumlarında ~1445 cm
-1

 dalga boyunda pik 

görülmektedir ve MCM-41-5 katalizörlerine ait spektrumda bu pikin Ģiddeti fazladır. 

Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait spektrumda ise ~1445 cm
-1

 dalga 

boyunda görülen pikin Ģiddeti çok düĢüktür. Liu ve ark., 2004 [62] yaptıkları 

çalıĢmada 1445 cm
-1

 dalga boyunda görülen pikin Lewis asidi bölgesine ait olduğu 
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rapor edilmiĢtir. Emdirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr@MCM-41-5 ve Fe-Zr@Y-

Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörleri ile MCM-41-5 malzemmesine ait spektrumlarda 

~1490 cm
-1

 dalga boyunda pik görülmektedir. Liu ve ark., 2004 [62] yaptıkları 

çalıĢmada, ~1490 cm
-1

 dalga boyundaki bu pikin mevcut olan piridinden 

kaynaklandığı ve tüm katalizörlerde görülebileceği rapor edilmiĢtir. Ayrıca Fe-

Zr@MCM-41-5 ve MCM-41-5 katalizörlerine ait spektrumda ~1600 cm
-1

 dalga 

boyunda bir pik görülmektedir ve bu pikin Ģiddeti MCM-41-5 katalizörlerine ait 

spektrumda daha fazladır. AktaĢ ve ark, 2009 yaptığı çalıĢmada 1445–1450 ve 1598 

cm
-1

 dalga boyunda görülen piklerin Lewis asidi bölgesine ait olduğu rapor 

edilmiĢtir. Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait piridin adsorpsiyon spektrumunda 

ise 1600-1650 cm
-1

 dalga boyu aralığında geniĢ bir pik görülmektedir. 
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ġekil 4.21. Fe-Zr içerikli katalizörlerin piridin adsorpsiyon spektrumları 
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4.6. Sonuçlar 

 

ÇalıĢma kapsamında; MCM-41 ve alüminyum içerikli Al-MCM-41 malzemeleri 

hidrotermal yöntem ile sentezlenmiĢlerdir. Al-MCM-41 malzemelerinin 

hazırlanmasında karĢılaĢtırma amacı ile iki farklı reçete (Reçete-1, Reçete-2) 

uygulanmıĢtır. Yapısında farklı oranda Al içeren (Al/Si mol oranı: 0,05; 0,1; 0,2) Al-

MCM-41 malzemelerinin sentezine Reçete-2 kullanılarak devam edilmiĢtir. Saf 

MCM-41 ve Al-MCM-41 (Al/Si mol oranı: 0,1) malzemelerine emdirme yöntemi ile 

metal yüklemesi (ağırlıkça %15) yapılarak Fe ve/veya Zr içeren tekli ve karıĢık metal 

oksit katalizörler hazırlanmıĢtır. Ayrıca, kompleksleĢtirme metodu ile eĢmolar 

oranda metal içeren Fe-Zr karıĢık metal oksit katalizörü desteksiz olarak 

hazırlanmıĢtır. Sentezlenen katalizörlerin yapısal ve fiziksel özelliklerinin 

belirlenebilmesi amacıyla karakterizasyon çalıĢmaları (XRD, BET, EDS, SEM, XPS, 

TPR, FT-IR) gerçekleĢtirilmiĢtir. GerçekleĢtirilen karakterizasyon çalıĢmaları 

sonuçları aĢağıda özetlenmiĢtir. 

 

 Sentezlenen saf MCM-41 malzemelerinde MCM-41 malzemesine ait 2=2,22
o
 

açısında karakteristik ana pik mevcuttur.  

 Aynı Ģartlarda hazırlanan MCM-41 malzemelerinin karakterizasyon çalıĢmaları 

sonucunda tekrarlanabilirliğin gerçekleĢtiği ve Literatür ile uyumlu MCM-41 

özelliklerinin sağlanabildiği gözlenmiĢtir. 

 ÇalıĢma kapsamında uygulanan iki farklı reçete ile elde edilen numunelerde 

Al-MCM-41 yapısındaki Al miktarı arttıkça yüzey alanı azalmıĢtır. 

 Al-MCM-41 destek malzemesi ile hazırlanan Fe-Zr katalizörlerinin yüzey 

alanları, kompleksleĢtirme yöntemi ile hazırlanan Fe-Zr katalizörlerine göre 

yaklaĢık 10 kat fazladır. 

 MCM-41 destek malzemesi ile hazırlanan Fe-Zr katalizörlerinin X-ıĢını kırınım 

desenlerinde, MCM-41 yapısına ait karakteristik pikler gözlenirken, Al, Fe ve 

Zr‟a ait pikler görülmemiĢtir.  

 Ancak yapısında sadece Fe bulunduran Al-MCM-41 destekli katalizörün 

(Fe@Al(0,1)-MCM-41-3) X-ıĢını kırınım desenlerinde Fe2O3 pikleri 

görülmüĢtür. 
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 Katalizörlerin EDS analizi sonuçları, sentez çözeltisindeki metal oranları ile 

tutarlıdır. 

 XPS analizi sonuçlarına göre MCM-41 destek malzemesi ile hazırlanan Fe-Zr 

katalizörlerinin yüzeylerinde Fe ve Zr‟a ait pik görülmezken, kompleksleĢtirme 

yöntemi ile hazırlanan katalizörün yüzeyinde Fe (+3) ve Zr‟a (+4) ait pikler 

görülmüĢtür. 

 

ÇalıĢma kapsamında sentezlenen destekli ve desteksiz Fe-Zr katalizörlerinin 

özelliklerinin karĢılaĢtırılması Çizelge 4.22‟ de verilmiĢtir. 

 

Çizelge 4.22. Destekli ve desteksiz Fe-Zr katalizörlerinin özelliklerinin 

karĢılaĢtırılması 

 

Numune 

Çözeltideki 

Metal Mol 

Oranları 

EDS 

Metal Mol 

Oranları 

BET 

m
2
/g 

XRD özeti 

MCM-41-5 - - 1013 MCM-41 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 
Si

Al
0,10 

Si

Al
0,11 979 

Karakteristik 

MCM-41 ana 

piki, 2 : 2,24
o
 

Fe-Zr@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 


Si

Al
0,10 

 


Zr

Fe
1,00 


Si

Al
0,13 

 


Zr

Fe
0,50 

389 

Karakteristik 

MCM-41 ana 

piki, 2 : 2,08
o 

Fe ve Zr‟a ait pik 

gözlenmedi 

Fe-Zr@ MCM-41-5 
Zr

Fe
1,00 

Zr

Fe
0,60 926 

Karakteristik 

MCM-41 ana 

piki, 2 : 2,24
o 

Fe ve Zr‟a ait pik 

gözlenmedi 

Fe-Zr-1 
Zr

Fe
1,00 

Zr

Fe
1,06 61 

Amorf Fe2O3 

ZrO2 
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EK-1. Y-Al(0,1)-MCM-41-1 ve Y-Al(0,1)-MCM-41-2 malzemelerine ait XRD 

grafikleri 
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ġekil 1.1. Y-Al(0,1)-MCM-41-1 ve Y-Al(0,1)-MCM-41-2 numunelerine ait XRD 

grafikleri 
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EK-2. Al(0,1)-MCM-41 numunesine ait sentez çözeltisine konan Al kaynağı 

miktarının hesaplanması  

  

Sodyum silikat →% 27 SiO2 , % 8 Na2O , % 65 H2O içerir. 

Ortalama molekül ağırlığı=32,88 g/mol 

dSodyum silikat=1,391 g/ml 

VSodyum silikat=11,3 ml 

mSodyum silikat= d Sodyum silikat *VSodyum silikat 

mSodyum silikat= 1,391 g/ml *11,3 ml = 15,7183 g 

% 27 SiO2 içeriyor → 27,0*7183,15m
2SiO g  

4,2439gm
2SiO   

SiO2‟ nin molekül ağırlığı = 60,086 g/mol 

2SiOn = 4,2439 g /60,086 g/mol 

2SiOn = 0,07063 mol= Sin  

nAl /nSi =0,1 

nAl =0,1 * 0,07063 mol 

nAl =0,007063 mol  

Al kaynağı: Al(NO3)3.9H2O 

nAl = O
2

.9H
3

)
3

Al(NOn = 0,007063 mol  

Al(NO3)3.9H2O molekül ağırlığı = 375,13 g/mol 

O
2

.9H
3

)
3

Al(NOm  = 0,007063 mol * 375,13 g/mol 

O
2

.9H
3

)
3

Al(NOm  = 2,6495 g 
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EK-3. Emdirme metodu ile hazırlanan Fe-Zr@MCM-41-5 katalizörünün 

hazırlanmasında sentez çözeltisine ilave edilen Fe ve Zr kaynaklarının 

kütlesinin hesaplanması 

 

Saf-MCM-41-5 numunesinden 1 gram alınmıĢtır. 

m metal= x g olsun 

Ağırlıkça %15 metal içeriyor; 

15,0
1x

x


  

0,85x = 0,15 

x = 0,17647 g metal içermelidir. 

EĢmolar oranda metal içerdiğinden; 

nFe=nZr=n olsun 

mFe+mZr= 0,17647 g  

 (Fe = 55,847 g/mol, Zr =91,22 g/mol) 

55,847 n +91,22 n = 0,17647 

n=1,1999*10-3 mol = nFe=nZr  

Fe kaynağı → Fe (NO3)3.9H2O  

Fe (NO3)3.9H2O molekül ağırlığı =404 g/mol 

nFe= O
2

.9H
3

)
3

Fe(NOn =1,1999*10
-3

 mol  

O
2

.9H
3

)
3

Fe(NOm =1,1999*10
-3

 mol *404 g/mol 

O
2

.9H
3

)
3

Fe(NOm = 0,4848 g 

Zr kaynağı → ZrO (NO3)2X H2O  

ZrO (NO3)2X H2O molekül ağırlığı = 231,23g/mol 

nZr= O
2

XH
2

)
3

ZrO(NOn =1,1999*10
-3 

mol  

O
2

XH
2

)
3

ZrO(NOm =1,1999*10
-3

 mol *231,23g/mol 

O
2

XH
2

)
3

ZrO(NOm = 0,2775 g 
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EK-4. Emdirme metodu ile hazırlanan Fe@Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörünün 

hazırlanmasında sentez çözeltisine ilave edilen Fe kaynağının kütlesinin 

hesaplanması 

 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 numunesinden 0,5 gram alınmıĢtır. 

m Fe= x g olsun 

Ağırlıkça %15 Fe içeriyor 

0,15
0,5x

x


  

0,85x = 0,075 

x = 0,08824 g Fe  

 (Fe = 55,847 g/mol) 

nFe=0,08824 g / 55,847 g/mol  

nFe=1,580*10
-3 

mol  

Fe kaynağı → Fe (NO3)3.9H2O  

Fe (NO3)3.9H2O molekül ağırlığı =404 g/mol 

nFe= O
2

.9H
3

)
3

Fe(NOn = 1,580*10
-3 

mol 

O
2

.9H
3

)
3

Fe(NOm = 1,580*10
-3 

mol *404 g/mol 

O
2

.9H
3

)
3

Fe(NOm = 0,6383 g 
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EK-5. KompleksleĢtirme metodu kullanılarak Fe-Zr metal oksit katalizörlerinin 

hazırlanmasında sentez çözeltisine ilave edilen metal kaynaklarının kütlesinin 

hesaplanması 

 

Sitrik asit çözeltisi → 2M ,50 ml 

Sitrik asit‟in molekül ağırlığı: 210,14 g/mol 

 l 0,05

g/mol 210,14 / X
2M 

 

X = 21,014 g %100 saflıkta sitrik asit kullanıldı. 

Metal tuzu çözeltisi → 2M  

 

Fe (NO3)3.9H2O →1M ,50 ml  

l 0,05

g/mol 404 / X
1M 

 

X = 20,2 g Fe (NO3)3.9H2O kullanıldı. 

 

ZrO (NO3)2X H2O →1M ,50 ml  

l 0,05

g/mol 231,23 / X
1M 

 

X = 11,562 g ZrO (NO3)2X H2O kullanıldı. 
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EK-6. Hazırlanan katalizörlerin EDS sonuçları 

 

 

ġekil 6.1. E-Al(0,05)-MCM-41 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.1. E-Al(0,05)-MCM-41 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Al 5.26    5.46    

Si 94.74   94.54   

 

 

ġekil 6.2. E-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.2. E-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Al 8.84    9.17    

Si 91.16   90.83   
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EK-6. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin EDS sonuçları 

 

 

ġekil 6.3. Y-Al(0,05)-MCM-41 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.3. Y-Al(0,05)-MCM-41 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Al 5.27    5.47    

Si 94.73   94.53   

 

 

ġekil 6.4. Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.4. Y-Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Al 9.69    10.05   

Si 90.31   89.95   
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EK-6. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin EDS sonuçları 

 

 

ġekil 6.5. Y-Al(0,2)-MCM-41 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.5. Y-Al(0,2)-MCM-41 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Al 16.22   16.78   

Si 83.78   83.22   

 

 

ġekil 6.6. Fe-Zr@MCM-41-5 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.6. Fe-Zr@MCM-41-5 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Si 65.69   84.13   

Fe 9.38    6.04    

Zr 24.93   9.83    
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EK-6. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin EDS sonuçları 

 

 

ġekil 6.7. Fe@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.7. Fe@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

O 45.96   63.86   

Al 3.96    3.26    

Si 32.87   26.02   

Fe 17.21   6.85    

 

 

ġekil 6.8. Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.8. Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

O 48.51   67.33   

Al 4.09    3.36    

Si 32.46   25.67   

Zr 14.94   3.64    
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EK-6. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin EDS sonuçları 

 

 

ġekil 6.9. Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.9. Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

O 42.66   65.21   

Al 3.42    3.10    

Si 26.86   23.39   

Fe 6.17    2.70    

Zr 20.89   5.60    

 

 

ġekil 6.10. Fe-Zr-1 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.10 Fe-Zr-1 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Fe 39.42   51.52   

Zr 60.58   48.48   
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EK-6. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin EDS sonuçları 

 

 

ġekil 6.11. Fe-Zr-2 katalizörüne ait EDS analizi grafiği 

 

Çizelge 6.11. Fe-Zr-2 katalizörüne ait EDS analizi sonuçları 

 

Element Weight Conc % Atom Conc % 

Fe 40.67   52.82   

Zr 59.33   47.18   
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EK-7. Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

MCM-41-5 

Isotherm 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

[cc/g] STP [cc/g] STP [cc/g] STP 
      

2.3888e-02 182.1438 6.8286e-01 548.7331 6.6828e-01 563.7894 

5.0438e-02 209.3464 7.0743e-01 550.2254 6.4388e-01 562.0386 

7.5176e-02 226.8293 7.3250e-01 551.7958 6.1808e-01 560.4207 

9.7065e-02 239.3980 7.5573e-01 553.7460 5.9373e-01 558.6558 

1.2195e-01 251.8008 7.8252e-01 555.4977 5.6898e-01 556.7822 

1.4727e-01 263.5238 8.0555e-01 557.2283 5.4390e-01 555.0342 

1.7301e-01 274.5452 8.2926e-01 559.5305 5.1944e-01 553.0030 

1.9852e-01 285.0718 8.5488e-01 561.9239 4.9513e-01 550.8019 

2.2320e-01 295.3968 8.7698e-01 564.6636 4.7586e-01 539.4265 

2.4796e-01 305.8206 8.9951e-01 568.6482 4.4927e-01 532.2401 

2.7246e-01 316.4287 9.2803e-01 576.5287 4.2168e-01 529.5291 

3.0129e-01 331.6922 9.5011e-01 589.2209 3.9742e-01 526.6859 

3.2101e-01 353.8562 9.7279e-01 618.9158 3.7518e-01 523.0922 

3.4652e-01 465.7953 9.9301e-01 712.8703 3.5311e-01 507.5068 

3.7855e-01 523.6750 9.7859e-01 660.9261 3.2899e-01 395.2749 

4.0085e-01 527.2260 9.5159e-01 608.1142 3.0419e-01 334.3272 

4.2833e-01 530.1026 9.2766e-01 593.6846 2.7675e-01 318.1040 

4.5465e-01 532.6501 9.0142e-01 585.1854 2.5317e-01 307.2009 

4.8082e-01 534.8151 8.7769e-01 580.7490 2.2796e-01 296.2820 

5.0681e-01 536.7582 8.4905e-01 577.4039 2.0188e-01 285.4361 

5.3098e-01 538.7888 8.2186e-01 574.6270 1.7642e-01 274.7011 

5.5676e-01 540.5696 7.9512e-01 572.3727 1.5135e-01 264.1301 

5.8233e-01 542.2062 7.6883e-01 570.6634 1.2672e-01 253.0024 

6.0762e-01 543.7913 7.4314e-01 568.8458 1.0230e-01 241.1794 

6.3261e-01 545.3365 7.1875e-01 566.9958 7.8375e-02 228.0617 

6.5701e-01 547.1785 6.9328e-01 565.4804 4.9452e-02 207.8818 

                                                                                    

Multipoint BET 

P/Po 
Volume 

1/(W((Po/P)-1)) 
[cc/g] STP 

   

5.0438e-02 209.3464 2.030E-01 

7.5176e-02 226.8293 2.867E-01 

9.7065e-02 239.3980 3.593E-01 

1.2195e-01 251.8008 4.413E-01 

1.4727e-01 263.5238 5.244E-01 

1.7301e-01 274.5452 6.097E-01 

1.9852e-01 285.0718 6.952E-01 

2.2320e-01 295.3968 7.783E-01 

2.4796e-01 305.8206 8.626E-01 

2.7246e-01 316.4287 9.469E-01 

3.0129e-01 331.6922 1.040E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

Area = 1.032E+03 m²/g 

Slope = 3.339E+00 

Y - Intercept = 3.417E-02 

Correlation Coefficient = 0.999984 

C = 9.873E+01 

 

BJH Adsorption Pore Size Distribution 

Diameter Pore Vol 
Pore Surf 

Area 
Dv(d) Ds(d) Dv(log d) Ds(log d) 

Å [cc/g] [m²/g] [cc/Å/g] [m²/Å/g] [cc/g] [m²/g] 

11.91 3.086E-02 1.036E+02 1.581E-02 5.309E+01 4.327E-01 1.453E+03 

13.62 4.738E-02 1.521E+02 1.134E-02 3.332E+01 3.553E-01 1.044E+03 

14.93 5.706E-02 1.781E+02 8.282E-03 2.219E+01 2.846E-01 7.624E+02 

16.14 6.501E-02 1.978E+02 6.295E-03 1.560E+01 2.339E-01 5.795E+02 

17.40 7.329E-02 2.168E+02 6.625E-03 1.523E+01 2.653E-01 6.099E+02 

18.66 8.048E-02 2.322E+02 5.688E-03 1.219E+01 2.443E-01 5.237E+02 

19.92 8.780E-02 2.469E+02 5.802E-03 1.165E+01 2.660E-01 5.342E+02 

21.17 9.696E-02 2.642E+02 7.382E-03 1.395E+01 3.598E-01 6.797E+02 

22.43 1.074E-01 2.829E+02 8.171E-03 1.457E+01 4.220E-01 7.524E+02 

23.73 1.197E-01 3.037E+02 9.413E-03 1.587E+01 5.142E-01 8.668E+02 

25.18 1.467E-01 3.465E+02 1.679E-02 2.667E+01 9.734E-01 1.546E+03 

26.56 2.140E-01 4.478E+02 5.855E-02 8.817E+01 3.580E+00 5.392E+03 

27.91 6.390E-01 1.057E+03 2.734E-01 3.917E+02 1.757E+01 2.517E+04 

29.73 8.531E-01 1.345E+03 1.028E-01 1.383E+02 7.036E+00 9.466E+03 

31.55 8.640E-01 1.359E+03 7.051E-03 8.940E+00 5.121E-01 6.493E+02 

33.34 8.719E-01 1.368E+03 3.889E-03 4.666E+00 2.984E-01 3.581E+02 

35.41 8.788E-01 1.376E+03 3.244E-03 3.665E+00 2.645E-01 2.987E+02 

37.60 8.842E-01 1.382E+03 2.413E-03 2.567E+00 2.089E-01 2.222E+02 

39.96 8.889E-01 1.386E+03 1.910E-03 1.912E+00 1.757E-01 1.759E+02 

42.43 8.940E-01 1.391E+03 2.027E-03 1.911E+00 1.980E-01 1.867E+02 

45.14 8.981E-01 1.395E+03 1.400E-03 1.241E+00 1.455E-01 1.289E+02 

48.20 9.016E-01 1.398E+03 1.114E-03 9.243E-01 1.236E-01 1.026E+02 

51.58 9.050E-01 1.400E+03 9.479E-04 7.351E-01 1.125E-01 8.727E+01 

55.32 9.082E-01 1.403E+03 8.072E-04 5.837E-01 1.028E-01 7.431E+01 

59.45 9.122E-01 1.405E+03 9.173E-04 6.171E-01 1.255E-01 8.445E+01 

64.26 9.152E-01 1.407E+03 5.682E-04 3.537E-01 8.402E-02 5.230E+01 

69.80 9.179E-01 1.409E+03 4.790E-04 2.745E-01 7.694E-02 4.409E+01 

76.17 9.208E-01 1.410E+03 4.101E-04 2.153E-01 7.187E-02 3.774E+01 

83.46 9.246E-01 1.412E+03 4.986E-04 2.390E-01 9.575E-02 4.589E+01 

92.62 9.276E-01 1.413E+03 2.774E-04 1.198E-01 5.910E-02 2.553E+01 

103.68 9.305E-01 1.415E+03 2.579E-04 9.949E-02 6.150E-02 2.373E+01 

116.80 9.346E-01 1.416E+03 2.755E-04 9.434E-02 7.399E-02 2.534E+01 

134.82 9.385E-01 1.417E+03 1.865E-04 5.532E-02 5.776E-02 1.714E+01 

157.98 9.432E-01 1.418E+03 1.853E-04 4.691E-02 6.725E-02 1.703E+01 

188.82 9.501E-01 1.420E+03 1.902E-04 4.028E-02 8.241E-02 1.746E+01 

246.13 9.640E-01 1.422E+03 1.774E-04 2.884E-02 9.971E-02 1.620E+01 

345.24 9.864E-01 1.425E+03 1.867E-04 2.163E-02 1.469E-01 1.702E+01 

566.85 1.037E+00 1.428E+03 1.579E-04 1.114E-02 2.003E-01 1.414E+01 

1747.31 1.189E+00 1.432E+03 7.443E-05 1.704E-03 2.617E-01 5.992E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

E-Al(0,1)-MCM-41-3 

Isotherm 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

[cc/g] STP [cc/g] STP [cc/g] STP 
      

2.3923e-02 66.5694 6.7418e-01 189.1142 6.7539e-01 290.8093 

5.1481e-02 76.0559 7.0073e-01 197.5576 6.5353e-01 288.4193 

7.5606e-02 81.7495 7.2519e-01 206.1044 6.2264e-01 284.3935 

1.0179e-01 86.8255 7.4797e-01 215.2992 6.0421e-01 281.8672 

1.2773e-01 91.3097 7.7437e-01 227.0783 5.7659e-01 277.3530 

1.5342e-01 95.3728 7.9855e-01 239.0332 5.5253e-01 272.6534 

1.7910e-01 99.1383 8.2295e-01 253.3395 5.2382e-01 265.7143 

1.9697e-01 101.8001 8.4620e-01 268.1786 5.0179e-01 258.3726 

2.2703e-01 106.1451 8.7448e-01 287.2119 4.7906e-01 228.2108 

2.5313e-01 109.9048 8.9652e-01 302.1068 4.5126e-01 154.3784 

2.7149e-01 112.5611 9.2309e-01 319.1924 4.2468e-01 140.0841 

3.0146e-01 116.8766 9.4745e-01 336.4560 3.9742e-01 133.1970 

3.2730e-01 120.7247 9.7158e-01 371.0839 3.7459e-01 128.7710 

3.5254e-01 124.4446 9.9107e-01 459.3889 3.4794e-01 124.3976 

3.7659e-01 128.2048 9.7849e-01 415.9885 3.2030e-01 120.1155 

4.0165e-01 132.0385 9.5306e-01 355.9947 3.0312e-01 117.4645 

4.2626e-01 135.8866 9.2826e-01 334.1377 2.7212e-01 112.8891 

4.5033e-01 139.8716 9.0388e-01 323.4189 2.5327e-01 110.1505 

4.7425e-01 144.1424 8.7756e-01 316.2505 2.2139e-01 105.5264 

4.9855e-01 148.4598 8.5374e-01 311.4680 2.0292e-01 102.7790 

5.2278e-01 152.9267 8.2498e-01 307.0757 1.7116e-01 98.0852 

5.4633e-01 157.7555 7.9572e-01 303.4535 1.5248e-01 95.2827 

5.7735e-01 164.2147 7.7707e-01 301.2813 1.2128e-01 90.3111 

5.9680e-01 168.7652 7.5372e-01 298.8057 1.0355e-01 87.2260 

6.2541e-01 175.5891 7.2885e-01 296.3829 7.3504e-02 81.3547 

6.5007e-01 182.2698 6.9476e-01 292.7872 5.3683e-02 76.6341 

                     

Multipoint BET 

P/Po 
Volume 

1/(W((Po/P)-1)) 
[cc/g] STP 

   

5.1481e-02 76.0559 5.710E-01 

7.5606e-02 81.7495 8.005E-01 

1.0179e-01 86.8255 1.044E+00 

1.2773e-01 91.3097 1.283E+00 

1.5342e-01 95.3728 1.520E+00 

1.7910e-01 99.1383 1.761E+00 

1.9697e-01 101.8001 1.928E+00 

2.2703e-01 106.1451 2.214E+00 

2.5313e-01 109.9048 2.467E+00 

2.7149e-01 112.5611 2.649E+00 

3.0146e-01 116.8766 2.954E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

Area = 3.649E+02 m²/g 

Slope = 9.470E+00 

Y - Intercept = 7.538E-02 

Correlation Coefficient = 0.999896 

C = 1.266E+02 

 

BJH Adsorption Pore Size Distribution 

Diameter Pore Vol 
Pore Surf 

Area 
Dv(d) Ds(d) Dv(log d) Ds(log d) 

Å [cc/g] [m²/g] [cc/Å/g] [m²/Å/g] [cc/g] [m²/g] 

11.95 1.584E-02 5.303E+01 7.861E-03 2.632E+01 2.157E-01 7.223E+02 

13.66 2.441E-02 7.812E+01 6.062E-03 1.775E+01 1.905E-01 5.579E+02 

15.06 3.175E-02 9.762E+01 5.286E-03 1.404E+01 1.832E-01 4.866E+02 

16.41 3.842E-02 1.139E+02 5.107E-03 1.245E+01 1.929E-01 4.701E+02 

17.70 4.443E-02 1.275E+02 4.748E-03 1.073E+01 1.934E-01 4.371E+02 

18.96 4.981E-02 1.388E+02 4.269E-03 9.007E+00 1.863E-01 3.930E+02 

20.03 5.409E-02 1.474E+02 4.836E-03 9.656E+00 2.230E-01 4.453E+02 

21.23 6.109E-02 1.606E+02 4.624E-03 8.712E+00 2.260E-01 4.257E+02 

22.67 6.740E-02 1.717E+02 4.651E-03 8.208E+00 2.427E-01 4.282E+02 

23.84 7.199E-02 1.794E+02 4.664E-03 7.826E+00 2.559E-01 4.295E+02 

25.16 7.948E-02 1.913E+02 4.485E-03 7.129E+00 2.598E-01 4.129E+02 

26.76 8.648E-02 2.018E+02 4.627E-03 6.917E+00 2.850E-01 4.260E+02 

28.29 9.315E-02 2.112E+02 4.277E-03 6.048E+00 2.786E-01 3.939E+02 

29.86 1.003E-01 2.207E+02 4.542E-03 6.085E+00 3.121E-01 4.182E+02 

31.51 1.073E-01 2.297E+02 4.045E-03 5.135E+00 2.934E-01 3.725E+02 

33.29 1.144E-01 2.382E+02 3.889E-03 4.673E+00 2.980E-01 3.581E+02 

35.15 1.220E-01 2.468E+02 3.979E-03 4.528E+00 3.220E-01 3.664E+02 

37.13 1.305E-01 2.560E+02 4.160E-03 4.482E+00 3.556E-01 3.831E+02 

39.27 1.388E-01 2.645E+02 3.736E-03 3.806E+00 3.377E-01 3.440E+02 

41.60 1.475E-01 2.728E+02 3.582E-03 3.444E+00 3.430E-01 3.298E+02 

44.10 1.573E-01 2.817E+02 3.817E-03 3.463E+00 3.875E-01 3.515E+02 

47.27 1.702E-01 2.926E+02 3.418E-03 2.892E+00 3.718E-01 3.146E+02 

50.47 1.797E-01 3.001E+02 3.581E-03 2.838E+00 4.161E-01 3.298E+02 

53.94 1.935E-01 3.104E+02 3.221E-03 2.388E+00 3.999E-01 2.965E+02 

58.22 2.075E-01 3.200E+02 3.302E-03 2.269E+00 4.424E-01 3.040E+02 

62.69 2.217E-01 3.291E+02 3.019E-03 1.927E+00 4.356E-01 2.780E+02 

68.03 2.395E-01 3.395E+02 2.961E-03 1.741E+00 4.636E-01 2.726E+02 

74.26 2.574E-01 3.492E+02 2.777E-03 1.496E+00 4.745E-01 2.556E+02 

81.04 2.770E-01 3.588E+02 2.760E-03 1.362E+00 5.147E-01 2.540E+02 

89.52 3.019E-01 3.700E+02 2.522E-03 1.127E+00 5.194E-01 2.321E+02 

100.06 3.270E-01 3.800E+02 2.242E-03 8.964E-01 5.161E-01 2.063E+02 

112.78 3.570E-01 3.906E+02 2.107E-03 7.472E-01 5.463E-01 1.938E+02 

128.69 3.876E-01 4.002E+02 1.743E-03 5.416E-01 5.155E-01 1.602E+02 

152.37 4.259E-01 4.102E+02 1.285E-03 3.374E-01 4.495E-01 1.180E+02 

184.30 4.550E-01 4.165E+02 8.518E-04 1.849E-01 3.604E-01 7.823E+01 

234.47 4.868E-01 4.220E+02 4.813E-04 8.211E-02 2.581E-01 4.403E+01 

326.62 5.177E-01 4.257E+02 2.612E-04 3.199E-02 1.943E-01 2.379E+01 

541.99 5.774E-01 4.301E+02 1.909E-04 1.409E-02 2.315E-01 1.708E+01 

1434.65 7.212E-01 4.342E+02 9.765E-05 2.723E-03 2.919E-01 8.139E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

Y-Al(0,05)-MCM-41 

Isotherm 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

[cc/g] STP [cc/g] STP [cc/g] STP 
      

2.4215e-02 170.8757 6.7502e-01 490.3321 6.7650e-01 572.2568 

5.0304e-02 195.9668 6.9826e-01 494.3248 6.5276e-01 567.9985 

7.4899e-02 212.5801 7.2429e-01 498.2053 6.2800e-01 563.6754 

9.6215e-02 224.8440 7.4866e-01 502.2940 6.0281e-01 559.2474 

1.2740e-01 240.7650 7.7242e-01 506.5728 5.7685e-01 555.0533 

1.4831e-01 250.8757 8.0443e-01 513.7879 5.5357e-01 550.6588 

1.7145e-01 261.9007 8.2238e-01 518.1050 5.2893e-01 545.9651 

2.0199e-01 276.7355 8.4789e-01 525.8276 5.0313e-01 537.2596 

2.2150e-01 286.9725 8.7655e-01 537.5499 4.7722e-01 484.1735 

2.4716e-01 301.8084 8.9811e-01 550.3760 4.4657e-01 459.4584 

2.7475e-01 321.4944 9.2359e-01 572.5375 4.2396e-01 451.8213 

2.9651e-01 342.4462 9.4723e-01 609.5513 3.9635e-01 444.4575 

3.2237e-01 378.6892 9.7181e-01 678.6039 3.7305e-01 436.4067 

3.4810e-01 419.7608 9.9192e-01 785.3024 3.4991e-01 422.3527 

3.7480e-01 437.6768 9.7793e-01 736.5565 3.2711e-01 390.4945 

3.9930e-01 445.4480 9.5423e-01 672.0205 3.0304e-01 351.2095 

4.2129e-01 450.2755 9.2676e-01 642.6414 2.7765e-01 323.3335 

4.4641e-01 454.9409 9.0264e-01 627.8957 2.5011e-01 302.4290 

4.7116e-01 459.6098 8.7391e-01 614.9448 2.2488e-01 287.4812 

4.9802e-01 463.9275 8.5015e-01 607.2124 2.0381e-01 276.3803 

5.2334e-01 467.9923 8.2198e-01 599.6728 1.7330e-01 261.5819 

5.4990e-01 471.8866 8.0365e-01 595.0825 1.5178e-01 251.4220 

5.7458e-01 475.5801 7.6825e-01 588.5023 1.2783e-01 240.1499 

5.9847e-01 479.4388 7.5040e-01 584.8400 1.0342e-01 227.8140 

6.2472e-01 483.1234 7.2717e-01 580.6429 7.3164e-02 210.9030 

6.5025e-01 486.7387 7.0280e-01 576.2806 5.1529e-02 196.4207 

                     

Multipoint BET 

P/Po 
Volume 

1/(W((Po/P)-1)) 
[cc/g] STP 

   

5.0304e-02 195.9668 2.163E-01 

7.4899e-02 212.5801 3.047E-01 

9.6215e-02 224.8440 3.788E-01 

1.2740e-01 240.7650 4.852E-01 

1.4831e-01 250.8757 5.554E-01 

1.7145e-01 261.9007 6.322E-01 

2.0199e-01 276.7355 7.318E-01 

2.2150e-01 286.9725 7.933E-01 

2.4716e-01 301.8084 8.704E-01 

2.7475e-01 321.4944 9.428E-01 

2.9651e-01 342.4462 9.848E-01 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

Area = 1.070E+03 m²/g 

Slope = 3.179E+00 

Y - Intercept = 7.476E-02 

Correlation Coefficient = 0.998326 

C = 4.352E+01 

 

BJH Adsorption Pore Size Distribution 

Diameter Pore Vol 
Pore Surf 

Area 
Dv(d) Ds(d) Dv(log d) Ds(log d) 

Å [cc/g] [m²/g] [cc/Å/g] [m²/Å/g] [cc/g] [m²/g] 

11.92 2.987E-02 1.002E+02 1.561E-02 5.235E+01 4.275E-01 1.434E+03 

13.60 4.805E-02 1.537E+02 1.255E-02 3.689E+01 3.927E-01 1.154E+03 

14.90 6.238E-02 1.921E+02 1.256E-02 3.372E+01 4.307E-01 1.156E+03 

16.26 8.192E-02 2.402E+02 1.239E-02 3.047E+01 4.633E-01 1.140E+03 

17.56 9.602E-02 2.723E+02 1.368E-02 3.115E+01 5.529E-01 1.259E+03 

18.65 1.132E-01 3.093E+02 1.517E-02 3.254E+01 6.510E-01 1.397E+03 

19.97 1.401E-01 3.631E+02 1.779E-02 3.563E+01 8.175E-01 1.638E+03 

21.22 1.620E-01 4.044E+02 2.230E-02 4.205E+01 1.089E+00 2.054E+03 

22.37 1.982E-01 4.691E+02 2.732E-02 4.885E+01 1.407E+00 2.515E+03 

23.77 2.548E-01 5.643E+02 3.833E-02 6.451E+01 2.097E+00 3.529E+03 

25.11 3.233E-01 6.735E+02 5.666E-02 9.026E+01 3.276E+00 5.218E+03 

26.47 4.530E-01 8.696E+02 8.640E-02 1.306E+02 5.264E+00 7.955E+03 

28.00 6.038E-01 1.085E+03 9.584E-02 1.369E+02 6.178E+00 8.824E+03 

29.66 6.648E-01 1.167E+03 3.524E-02 4.752E+01 2.405E+00 3.244E+03 

31.37 6.881E-01 1.197E+03 1.378E-02 1.757E+01 9.951E-01 1.269E+03 

33.02 7.011E-01 1.213E+03 8.051E-03 9.754E+00 6.119E-01 7.414E+02 

34.81 7.128E-01 1.226E+03 5.953E-03 6.842E+00 4.770E-01 5.482E+02 

36.83 7.245E-01 1.239E+03 5.615E-03 6.098E+00 4.761E-01 5.170E+02 

39.10 7.345E-01 1.249E+03 4.073E-03 4.166E+00 3.666E-01 3.750E+02 

41.60 7.438E-01 1.258E+03 3.668E-03 3.527E+00 3.513E-01 3.377E+02 

44.33 7.522E-01 1.266E+03 2.867E-03 2.587E+00 2.926E-01 2.640E+02 

47.30 7.601E-01 1.272E+03 2.617E-03 2.213E+00 2.849E-01 2.409E+02 

50.41 7.684E-01 1.279E+03 2.584E-03 2.050E+00 2.998E-01 2.379E+02 

54.01 7.757E-01 1.284E+03 1.830E-03 1.355E+00 2.275E-01 1.685E+02 

58.18 7.826E-01 1.289E+03 1.582E-03 1.088E+00 2.118E-01 1.457E+02 

62.79 7.893E-01 1.293E+03 1.386E-03 8.829E-01 2.003E-01 1.276E+02 

67.82 7.971E-01 1.298E+03 1.494E-03 8.812E-01 2.332E-01 1.375E+02 

73.83 8.039E-01 1.301E+03 1.001E-03 5.422E-01 1.700E-01 9.212E+01 

81.02 8.112E-01 1.305E+03 9.581E-04 4.730E-01 1.786E-01 8.818E+01 

89.23 8.186E-01 1.308E+03 8.447E-04 3.786E-01 1.734E-01 7.773E+01 

101.22 8.316E-01 1.314E+03 8.597E-04 3.398E-01 2.000E-01 7.904E+01 

114.15 8.392E-01 1.316E+03 7.056E-04 2.472E-01 1.853E-01 6.494E+01 

129.24 8.531E-01 1.321E+03 7.136E-04 2.209E-01 2.120E-01 6.560E+01 

154.46 8.744E-01 1.326E+03 6.886E-04 1.783E-01 2.441E-01 6.321E+01 

187.16 8.981E-01 1.331E+03 6.878E-04 1.470E-01 2.956E-01 6.317E+01 

236.82 9.387E-01 1.338E+03 6.259E-04 1.057E-01 3.391E-01 5.728E+01 

326.66 1.006E+00 1.346E+03 5.832E-04 7.142E-02 4.341E-01 5.316E+01 

543.92 1.125E+00 1.355E+03 3.741E-04 2.751E-02 4.548E-01 3.344E+01 

1549.86 1.298E+00 1.359E+03 1.023E-04 2.641E-03 3.254E-01 8.398E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

Y-Al(0,1)-MCM-41-3 

Isotherm 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

[cc/g] STP [cc/g] STP [cc/g] STP 
      

2.5542e-02 166.8529 6.8218e-01 484.0338 6.6883e-01 555.2899 

5.4037e-02 191.2966 7.0659e-01 489.1039 6.4293e-01 550.3406 

7.5010e-02 204.0051 7.3159e-01 494.2053 6.1749e-01 545.9155 

9.9771e-02 216.7343 7.5634e-01 499.6473 5.9181e-01 541.9904 

1.2561e-01 228.4331 7.8028e-01 505.5822 5.6720e-01 537.9348 

1.5124e-01 239.3647 8.0386e-01 512.8454 5.4178e-01 533.7899 

1.7677e-01 249.7512 8.2768e-01 521.1860 5.1766e-01 529.3382 

2.0196e-01 259.9444 8.5056e-01 531.5507 4.9325e-01 524.1329 

2.2662e-01 270.2246 8.7105e-01 545.2802 4.7686e-01 467.7101 

2.5120e-01 281.1739 8.9926e-01 572.3696 4.4811e-01 447.1063 

2.7393e-01 293.5121 9.2098e-01 613.7512 4.2166e-01 439.2029 

3.0224e-01 319.1087 9.4815e-01 718.0073 3.9563e-01 431.5990 

3.2416e-01 360.7585 9.7097e-01 931.9009 3.7195e-01 422.9203 

3.4674e-01 404.9782 9.9129e-01 1368.2391 3.5142e-01 410.2681 

3.7668e-01 425.6594 9.7818e-01 1187.1643 3.2518e-01 369.3478 

4.0369e-01 433.7899 9.5240e-01 888.3527 3.0408e-01 323.2101 

4.3076e-01 440.0507 9.2597e-01 738.1884 2.7869e-01 295.7295 

4.5727e-01 445.0773 9.0056e-01 669.6666 2.4580e-01 277.0821 

4.8226e-01 449.5193 8.7209e-01 633.2343 2.2306e-01 266.9058 

5.0744e-01 454.2971 8.4516e-01 612.5845 1.9837e-01 256.6836 

5.3335e-01 458.7826 8.2451e-01 601.8140 1.7329e-01 246.7198 

5.5757e-01 462.9831 8.0071e-01 591.3768 1.4827e-01 236.6925 

5.8262e-01 467.0048 7.7627e-01 582.1473 1.2346e-01 226.2841 

6.0732e-01 471.1739 7.5073e-01 574.2150 9.5776e-02 213.7051 

6.3268e-01 475.4662 7.2258e-01 567.2367 7.4947e-02 203.1903 

6.5781e-01 479.7657 6.9505e-01 560.7319 4.7527e-02 185.1911 

                     

Multipoint BET 

P/Po 
Volume 

1/(W((Po/P)-1)) 
[cc/g] STP 

   

5.4037e-02 191.2966 2.389E-01 

7.5010e-02 204.0051 3.180E-01 

9.9771e-02 216.7343 4.091E-01 

1.2561e-01 228.4331 5.032E-01 

1.5124e-01 239.3647 5.956E-01 

1.7677e-01 249.7512 6.879E-01 

2.0196e-01 259.9444 7.789E-01 

2.2662e-01 270.2246 8.676E-01 

2.5120e-01 281.1739 9.546E-01 

2.7393e-01 293.5121 1.028E+00 

3.0224e-01 319.1087 1.086E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

Area = 9.759E+02 m²/g 

Slope = 3.508E+00 

Y - Intercept =  6.087E-02 

Correlation Coefficient = 0.998874 

C = 5.862E+01 

 

BJH Adsorption Pore Size Distribution 

Diameter Pore Vol 
Pore Surf 

Area 
Dv(d) Ds(d) Dv(log d) Ds(log d) 

Å [cc/g] [m²/g] [cc/Å/g] [m²/Å/g] [cc/g] [m²/g] 

12.10 2.561E-02 8.467E+01 1.260E-02 4.167E+01 3.502E-01 1.158E+03 

13.72 3.616E-02 1.154E+02 8.636E-03 2.517E+01 2.727E-01 7.949E+02 

14.99 4.645E-02 1.429E+02 7.806E-03 2.082E+01 2.693E-01 7.185E+02 

16.31 5.555E-02 1.652E+02 6.973E-03 1.711E+01 2.617E-01 6.419E+02 

17.59 6.533E-02 1.874E+02 7.745E-03 1.761E+01 3.136E-01 7.131E+02 

18.85 7.529E-02 2.086E+02 7.948E-03 1.687E+01 3.448E-01 7.318E+02 

20.10 8.667E-02 2.312E+02 9.117E-03 1.815E+01 4.218E-01 8.395E+02 

21.35 1.004E-01 2.570E+02 1.103E-02 2.067E+01 5.419E-01 1.016E+03 

22.61 1.181E-01 2.884E+02 1.391E-02 2.462E+01 7.240E-01 1.281E+03 

23.85 1.448E-01 3.331E+02 2.189E-02 3.671E+01 1.202E+00 2.016E+03 

25.25 2.225E-01 4.561E+02 4.914E-02 7.784E+01 2.856E+00 4.524E+03 

26.68 3.737E-01 6.827E+02 1.179E-01 1.768E+02 7.243E+00 1.086E+04 

28.02 5.362E-01 9.148E+02 1.177E-01 1.680E+02 7.588E+00 1.083E+04 

29.68 6.043E-01 1.007E+03 3.507E-02 4.727E+01 2.396E+00 3.229E+03 

31.59 6.261E-01 1.034E+03 1.160E-02 1.469E+01 8.437E-01 1.068E+03 

33.54 6.409E-01 1.052E+03 7.317E-03 8.728E+00 5.649E-01 6.738E+02 

35.62 6.512E-01 1.063E+03 4.850E-03 5.447E+00 3.976E-01 4.466E+02 

37.77 6.598E-01 1.073E+03 3.916E-03 4.147E+00 3.405E-01 3.606E+02 

40.06 6.692E-01 1.082E+03 3.944E-03 3.939E+00 3.637E-01 3.632E+02 

42.59 6.772E-01 1.089E+03 2.975E-03 2.793E+00 2.916E-01 2.739E+02 

45.32 6.844E-01 1.096E+03 2.617E-03 2.310E+00 2.730E-01 2.410E+02 

48.27 6.905E-01 1.101E+03 1.947E-03 1.613E+00 2.163E-01 1.792E+02 

51.58 6.969E-01 1.106E+03 1.829E-03 1.419E+00 2.171E-01 1.684E+02 

55.30 7.030E-01 1.110E+03 1.537E-03 1.112E+00 1.956E-01 1.415E+02 

59.54 7.088E-01 1.114E+03 1.285E-03 8.637E-01 1.761E-01 1.183E+02 

64.26 7.142E-01 1.117E+03 1.087E-03 6.767E-01 1.608E-01 1.001E+02 

69.61 7.212E-01 1.122E+03 1.232E-03 7.078E-01 1.973E-01 1.134E+02 

75.93 7.276E-01 1.125E+03 9.273E-04 4.885E-01 1.620E-01 8.535E+01 

83.43 7.343E-01 1.128E+03 8.183E-04 3.923E-01 1.571E-01 7.531E+01 

92.23 7.416E-01 1.131E+03 7.755E-04 3.363E-01 1.646E-01 7.137E+01 

102.72 7.515E-01 1.135E+03 8.591E-04 3.345E-01 2.030E-01 7.905E+01 

115.79 7.628E-01 1.139E+03 7.732E-04 2.671E-01 2.059E-01 7.112E+01 

132.23 7.779E-01 1.144E+03 8.273E-04 2.503E-01 2.515E-01 7.608E+01 

152.17 8.001E-01 1.149E+03 1.024E-03 2.692E-01 3.582E-01 9.416E+01 

184.79 8.454E-01 1.159E+03 1.039E-03 2.249E-01 4.401E-01 9.526E+01 

233.67 9.190E-01 1.172E+03 1.360E-03 2.327E-01 7.282E-01 1.247E+02 

325.67 1.105E+00 1.195E+03 1.431E-03 1.758E-01 1.059E+00 1.301E+02 

537.34 1.475E+00 1.222E+03 1.262E-03 9.396E-02 1.522E+00 1.133E+02 

1455.23 2.185E+00 1.242E+03 4.603E-04 1.265E-02 1.385E+00 3.808E+01 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

Y-Al(0,2)-MCM-41 

Isotherm 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

[cc/g] STP [cc/g] STP [cc/g] STP 
      

2.4109e-02 92.2981 6.7280e-01 268.8882 6.7516e-01 296.6310 

5.2569e-02 106.1692 6.9628e-01 272.8003 6.5004e-01 293.5511 

7.6786e-02 114.3466 7.3011e-01 278.6454 6.2400e-01 290.5431 

1.0279e-01 121.6153 7.4729e-01 282.1597 5.9763e-01 287.7300 

1.2860e-01 128.0150 7.7752e-01 288.6230 5.7320e-01 285.1917 

1.4749e-01 132.3748 8.0182e-01 295.1805 5.4703e-01 282.6486 

1.7727e-01 139.2728 8.2502e-01 302.1917 5.2264e-01 280.0703 

1.9646e-01 143.7470 8.5075e-01 312.2188 4.9791e-01 277.3961 

2.2642e-01 150.7332 8.7379e-01 322.8514 4.7734e-01 263.1645 

2.5147e-01 157.1462 8.9925e-01 338.1901 4.5402e-01 244.3962 

2.7433e-01 164.3355 9.2368e-01 360.0926 4.2691e-01 237.2236 

2.9603e-01 176.7460 9.4671e-01 393.4808 3.9265e-01 231.4633 

3.2276e-01 202.8514 9.7153e-01 492.1725 3.7494e-01 228.3770 

3.4837e-01 222.3259 9.9150e-01 779.5798 3.4769e-01 221.1102 

3.7351e-01 229.4697 9.7689e-01 650.6406 3.2718e-01 207.6310 

3.9749e-01 233.3498 9.5344e-01 465.9521 3.0301e-01 183.7476 

4.2387e-01 236.8402 9.2841e-01 397.4616 2.7765e-01 164.2348 

4.5008e-01 240.0511 9.0198e-01 363.0208 2.5112e-01 155.3080 

4.7480e-01 243.2843 8.7660e-01 346.7173 2.2267e-01 148.3112 

5.0048e-01 246.3610 8.5202e-01 334.4041 2.0397e-01 144.0002 

5.2587e-01 249.3834 8.2185e-01 324.0447 1.7195e-01 136.7409 

5.5009e-01 252.4840 7.9746e-01 317.2604 1.5275e-01 132.3968 

5.7561e-01 255.4936 7.7126e-01 311.0671 1.2118e-01 125.1997 

6.0023e-01 258.5687 7.5073e-01 307.6869 1.0275e-01 120.7454 

6.2365e-01 261.8994 7.2801e-01 303.7971 7.2268e-02 112.1883 

6.4869e-01 265.3546 7.0275e-01 300.0224 5.1573e-02 105.1926 

                     

Multipoint BET 

P/Po 
Volume 

1/(W((Po/P)-1)) 
[cc/g] STP 

   

5.2569e-02 106.1692 4.181E-01 

7.6786e-02 114.3466 5.820E-01 

1.0279e-01 121.6153 7.537E-01 

1.2860e-01 128.0150 9.224E-01 

1.4749e-01 132.3748 1.046E+00 

1.7727e-01 139.2728 1.238E+00 

1.9646e-01 143.7470 1.361E+00 

2.2642e-01 150.7332 1.554E+00 

2.5147e-01 157.1462 1.710E+00 

2.7433e-01 164.3355 1.841E+00 

2.9603e-01 176.7460 1.904E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

Area = 5.457E+02 m²/g 

Slope = 6.270E+00 

Y - Intercept =  1.115E-01 

Correlation Coefficient = 0.998760 

C = 5.723E+01 
 

BJH Adsorption Pore Size Distribution 

Diameter Pore Vol 
Pore Surf 

Area 
Dv(d) Ds(d) Dv(log d) Ds(log d) 

Å [cc/g] [m²/g] [cc/Å/g] [m²/Å/g] [cc/g] [m²/g] 

11.99 1.483E-02 4.947E+01 7.175E-03 2.394E+01 1.976E-01 6.592E+02 

13.73 2.204E-02 7.050E+01 5.117E-03 1.491E+01 1.616E-01 4.709E+02 

15.12 2.792E-02 8.603E+01 4.269E-03 1.129E+01 1.485E-01 3.929E+02 

16.46 3.304E-02 9.849E+01 3.949E-03 9.599E+00 1.496E-01 3.636E+02 

17.57 3.658E-02 1.065E+02 3.800E-03 8.649E+00 1.537E-01 3.499E+02 

18.77 4.397E-02 1.223E+02 5.059E-03 1.078E+01 2.185E-01 4.657E+02 

19.97 4.964E-02 1.337E+02 5.976E-03 1.197E+01 2.748E-01 5.503E+02 

21.20 5.933E-02 1.519E+02 6.417E-03 1.211E+01 3.131E-01 5.908E+02 

22.61 7.058E-02 1.718E+02 8.659E-03 1.532E+01 4.506E-01 7.973E+02 

23.87 8.705E-02 1.994E+02 1.343E-02 2.251E+01 7.381E-01 1.237E+03 

25.09 1.268E-01 2.628E+02 3.297E-02 5.258E+01 1.904E+00 3.036E+03 

26.46 2.215E-01 4.059E+02 6.100E-02 9.219E+01 3.716E+00 5.616E+03 

28.02 2.908E-01 5.049E+02 4.424E-02 6.315E+01 2.854E+00 4.074E+03 

29.62 3.124E-01 5.341E+02 1.330E-02 1.796E+01 9.071E-01 1.225E+03 

31.26 3.220E-01 5.463E+02 5.781E-03 7.397E+00 4.160E-01 5.323E+02 

33.05 3.295E-01 5.554E+02 3.887E-03 4.705E+00 2.957E-01 3.579E+02 

35.05 3.359E-01 5.627E+02 3.113E-03 3.553E+00 2.512E-01 2.867E+02 

37.14 3.426E-01 5.699E+02 3.166E-03 3.409E+00 2.707E-01 2.915E+02 

39.38 3.484E-01 5.758E+02 2.454E-03 2.493E+00 2.225E-01 2.260E+02 

41.85 3.540E-01 5.811E+02 2.156E-03 2.060E+00 2.077E-01 1.985E+02 

44.48 3.598E-01 5.864E+02 2.169E-03 1.951E+00 2.220E-01 1.997E+02 

47.37 3.649E-01 5.907E+02 1.637E-03 1.382E+00 1.785E-01 1.507E+02 

50.60 3.701E-01 5.948E+02 1.568E-03 1.239E+00 1.826E-01 1.443E+02 

54.05 3.761E-01 5.992E+02 1.689E-03 1.250E+00 2.102E-01 1.556E+02 

57.95 3.819E-01 6.033E+02 1.367E-03 9.438E-01 1.824E-01 1.259E+02 

62.42 3.879E-01 6.071E+02 1.269E-03 8.130E-01 1.822E-01 1.168E+02 

67.35 3.946E-01 6.111E+02 1.304E-03 7.745E-01 2.022E-01 1.201E+02 

74.44 4.044E-01 6.163E+02 1.087E-03 5.840E-01 1.861E-01 9.998E+01 

81.64 4.105E-01 6.193E+02 1.125E-03 5.515E-01 2.115E-01 1.036E+02 

90.07 4.214E-01 6.241E+02 9.496E-04 4.217E-01 1.967E-01 8.734E+01 

101.58 4.328E-01 6.287E+02 9.915E-04 3.904E-01 2.317E-01 9.122E+01 

114.33 4.450E-01 6.329E+02 8.747E-04 3.060E-01 2.300E-01 8.047E+01 

131.41 4.629E-01 6.384E+02 8.810E-04 2.682E-01 2.661E-01 8.099E+01 

153.96 4.816E-01 6.432E+02 7.544E-04 1.960E-01 2.669E-01 6.933E+01 

186.49 5.087E-01 6.490E+02 6.729E-04 1.443E-01 2.878E-01 6.174E+01 

238.08 5.474E-01 6.555E+02 6.154E-04 1.034E-01 3.354E-01 5.635E+01 

325.03 6.060E-01 6.627E+02 5.278E-04 6.496E-02 3.912E-01 4.814E+01 

538.76 7.759E-01 6.754E+02 5.368E-04 3.986E-02 6.463E-01 4.799E+01 

1488.21 1.243E+00 6.879E+02 2.952E-04 7.935E-03 9.079E-01 2.440E+01 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

Fe-Zr@MCM-41-5 

Isotherm 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

[cc/g] STP [cc/g] STP [cc/g] STP 
      

2.4339e-02 159.9023 6.8650e-01 430.2645 6.6367e-01 443.2968 

4.8340e-02 180.4568 7.1026e-01 431.5903 6.3933e-01 441.9033 

7.6106e-02 196.7097 7.3568e-01 433.5903 6.1380e-01 440.5484 

1.0338e-01 209.5645 7.6097e-01 434.9645 5.8914e-01 439.0226 

1.2979e-01 220.3119 7.8671e-01 436.3387 5.6414e-01 437.4097 

1.5529e-01 230.1848 8.1086e-01 437.9226 5.3892e-01 435.8258 

1.8052e-01 239.5236 8.3427e-01 439.7806 5.1389e-01 434.1839 

2.0545e-01 248.9042 8.6015e-01 443.2355 4.8961e-01 432.2129 

2.3015e-01 258.5171 8.8576e-01 446.2678 4.7144e-01 421.9161 

2.5490e-01 269.1555 9.0791e-01 450.4516 4.4208e-01 416.5193 

2.7773e-01 281.8519 9.3062e-01 457.6387 4.1477e-01 414.3871 

2.9674e-01 302.3358 9.5150e-01 470.5839 3.8927e-01 412.2516 

3.2604e-01 380.8290 9.7240e-01 504.3484 3.6531e-01 409.4194 

3.5505e-01 407.8419 9.9274e-01 612.5677 3.4223e-01 403.4226 

3.8459e-01 411.6000 9.7574e-01 531.5355 3.2615e-01 385.9677 

4.0952e-01 414.1581 9.4599e-01 481.6935 3.0316e-01 320.8626 

4.3542e-01 416.0742 9.2236e-01 469.4807 2.7671e-01 282.3300 

4.6144e-01 417.8774 8.9381e-01 461.8677 2.5213e-01 268.3564 

4.8552e-01 419.5194 8.6695e-01 457.4935 2.2566e-01 256.9735 

5.1173e-01 421.0871 8.4031e-01 454.6710 1.9849e-01 246.3113 

5.3588e-01 422.4355 8.1534e-01 452.5419 1.7091e-01 235.8781 

5.6093e-01 423.7742 7.8948e-01 450.4968 1.4475e-01 225.9029 

5.8823e-01 425.0516 7.6401e-01 449.3226 1.1974e-01 215.7171 

6.1140e-01 426.4710 7.3920e-01 447.7129 9.5559e-02 205.2536 

6.3412e-01 427.7774 7.1357e-01 446.3290 7.2370e-02 193.7019 

6.6423e-01 429.1516 6.9009e-01 444.8613 4.3339e-02 175.4855 

                     

Multipoint BET 

P/Po 
Volume 

1/(W((Po/P)-1)) 
[cc/g] STP 

   

4.8340e-02 180.4568 2.252E-01 

7.6106e-02 196.7097 3.351E-01 

1.0338e-01 209.5645 4.402E-01 

1.2979e-01 220.3119 5.417E-01 

1.5529e-01 230.1848 6.390E-01 

1.8052e-01 239.5236 7.359E-01 

2.0545e-01 248.9042 8.312E-01 

2.3015e-01 258.5171 9.253E-01 

2.5490e-01 269.1555 1.017E+00 

2.7773e-01 281.8519 1.092E+00 

2.9674e-01 302.3358 1.117E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

Area = 9.263E+02 m²/g 

Slope = 3.700E+00 

Y - Intercept = 5.925E-02 

Correlation Coefficient = 0.998663 

C = 6.346E+01 
 

BJH Adsorption Pore Size Distribution 

Diameter Pore Vol 
Pore Surf 

Area 
Dv(d) Ds(d) Dv(log d) Ds(log d) 

Å [cc/g] [m²/g] [cc/Å/g] [m²/Å/g] [cc/g] [m²/g] 

11.87 2.614E-02 8.811E+01 1.470E-02 4.957E+01 4.010E-01 1.352E+03 

13.57 4.370E-02 1.399E+02 1.070E-02 3.152E+01 3.340E-01 9.842E+02 

15.12 5.687E-02 1.747E+02 9.125E-03 2.414E+01 3.174E-01 8.398E+02 

16.50 6.697E-02 1.992E+02 7.616E-03 1.846E+01 2.892E-01 7.011E+02 

17.79 7.783E-02 2.236E+02 8.653E-03 1.945E+01 3.544E-01 7.966E+02 

19.04 8.878E-02 2.466E+02 8.835E-03 1.856E+01 3.872E-01 8.135E+02 

20.28 1.019E-01 2.726E+02 1.063E-02 2.097E+01 4.962E-01 9.787E+02 

21.52 1.176E-01 3.017E+02 1.251E-02 2.325E+01 6.199E-01 1.152E+03 

22.79 1.387E-01 3.386E+02 1.633E-02 2.866E+01 8.569E-01 1.504E+03 

24.05 1.713E-01 3.929E+02 2.653E-02 4.413E+01 1.469E+00 2.443E+03 

25.20 2.411E-01 5.037E+02 6.582E-02 1.045E+02 3.818E+00 6.061E+03 

26.58 5.455E-01 9.618E+02 1.783E-01 2.683E+02 1.091E+01 1.642E+04 

28.33 6.466E-01 1.105E+03 5.633E-02 7.952E+01 3.674E+00 5.186E+03 

30.21 6.581E-01 1.120E+03 5.860E-03 7.760E+00 4.075E-01 5.396E+02 

32.07 6.655E-01 1.129E+03 4.190E-03 5.226E+00 3.093E-01 3.858E+02 

33.93 6.704E-01 1.135E+03 2.524E-03 2.976E+00 1.972E-01 2.324E+02 

35.97 6.749E-01 1.140E+03 2.125E-03 2.363E+00 1.760E-01 1.957E+02 

38.10 6.790E-01 1.144E+03 1.908E-03 2.003E+00 1.673E-01 1.757E+02 

40.42 6.826E-01 1.148E+03 1.442E-03 1.427E+00 1.341E-01 1.327E+02 

42.95 6.856E-01 1.150E+03 1.175E-03 1.094E+00 1.161E-01 1.082E+02 

45.66 6.884E-01 1.153E+03 9.826E-04 8.609E-01 1.033E-01 9.047E+01 

48.85 6.909E-01 1.155E+03 6.990E-04 5.724E-01 7.859E-02 6.435E+01 

52.26 6.939E-01 1.157E+03 9.140E-04 6.996E-01 1.099E-01 8.415E+01 

55.73 6.966E-01 1.159E+03 7.330E-04 5.261E-01 9.402E-02 6.749E+01 

60.28 6.989E-01 1.161E+03 4.313E-04 2.862E-01 5.983E-02 3.970E+01 

65.36 7.009E-01 1.162E+03 4.128E-04 2.527E-01 6.210E-02 3.801E+01 

70.56 7.032E-01 1.163E+03 4.094E-04 2.321E-01 6.649E-02 3.769E+01 

77.02 7.071E-01 1.165E+03 5.478E-04 2.845E-01 9.708E-02 5.042E+01 

84.90 7.093E-01 1.166E+03 2.548E-04 1.200E-01 4.976E-02 2.344E+01 

94.53 7.113E-01 1.167E+03 1.873E-04 7.926E-02 4.073E-02 1.723E+01 

106.14 7.137E-01 1.168E+03 1.935E-04 7.291E-02 4.722E-02 1.780E+01 

120.14 7.167E-01 1.169E+03 1.888E-04 6.285E-02 5.214E-02 1.736E+01 

139.29 7.228E-01 1.171E+03 2.681E-04 7.698E-02 8.578E-02 2.463E+01 

166.92 7.277E-01 1.172E+03 1.501E-04 3.598E-02 5.752E-02 1.379E+01 

204.14 7.348E-01 1.173E+03 1.688E-04 3.307E-02 7.906E-02 1.549E+01 

260.26 7.473E-01 1.175E+03 1.783E-04 2.740E-02 1.062E-01 1.632E+01 

355.94 7.700E-01 1.178E+03 1.872E-04 2.104E-02 1.519E-01 1.707E+01 

567.40 8.280E-01 1.182E+03 1.924E-04 1.356E-02 2.453E-01 1.729E+01 

1692.22 1.003E+00 1.186E+03 8.981E-05 2.123E-03 3.071E-01 7.260E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

 

Fe-Zr@Al(0,1)-MCM-41-3 

Isotherm 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

P/Po 
Volume 

[cc/g] STP [cc/g] STP [cc/g] STP 
      

2.5637e-02 64.4099 6.7788e-01 156.2764 6.7600e-01 161.6610 

4.9776e-02 72.6600 7.0079e-01 158.6819 6.4853e-01 159.3624 

7.7303e-02 79.3103 7.2633e-01 161.0912 6.2335e-01 157.0952 

1.0387e-01 84.6845 7.4951e-01 163.5789 5.9816e-01 154.9804 

1.2281e-01 88.2237 7.7279e-01 166.4602 5.7197e-01 152.9870 

1.5301e-01 93.5862 7.9632e-01 169.8266 5.4579e-01 151.2490 

1.7224e-01 97.1432 8.2288e-01 174.9987 5.2065e-01 149.4472 

2.0108e-01 102.9000 8.4955e-01 180.9518 4.9565e-01 147.6988 

2.2560e-01 108.5232 8.7537e-01 189.6245 4.7258e-01 142.8123 

2.4870e-01 114.6536 8.9989e-01 202.0587 4.5053e-01 140.2477 

2.7270e-01 121.2182 9.2127e-01 218.9035 4.2417e-01 137.8748 

2.9861e-01 127.4561 9.4717e-01 254.7262 3.9660e-01 135.8905 

3.2148e-01 130.9179 9.7206e-01 338.0613 3.7145e-01 134.0013 

3.5018e-01 133.7275 9.9211e-01 579.2960 3.4640e-01 132.0626 

3.7852e-01 135.7392 9.7874e-01 467.3898 3.2282e-01 129.7759 

4.0466e-01 137.4628 9.5340e-01 308.7810 3.0135e-01 126.7936 

4.3076e-01 139.0561 9.2828e-01 248.5541 2.7478e-01 120.7551 

4.5448e-01 140.8253 8.9917e-01 217.5737 2.5126e-01 114.1694 

4.8063e-01 142.4407 8.7478e-01 201.9100 2.2550e-01 107.3970 

5.0518e-01 143.9583 8.5113e-01 192.2125 1.9894e-01 101.1995 

5.2986e-01 145.5567 8.2302e-01 183.6232 1.7046e-01 95.5095 

5.5551e-01 147.1017 7.9809e-01 178.1917 1.5185e-01 92.2257 

5.7854e-01 149.0352 7.7113e-01 173.2151 1.2074e-01 86.8725 

6.0455e-01 150.7705 7.5065e-01 170.5176 1.0211e-01 83.4810 

6.2898e-01 152.5319 7.2832e-01 167.4550 7.1319e-02 77.1918 

6.5392e-01 154.3546 7.0249e-01 164.4524 4.9680e-02 71.9538 

                     

Multipoint BET 

P/Po 
Volume 

1/(W((Po/P)-1)) 
[cc/g] STP 

   

4.9776e-02 72.6600 5.768E-01 

7.7303e-02 79.3103 8.452E-01 

1.0387e-01 84.6845 1.095E+00 

1.2281e-01 88.2237 1.270E+00 

1.5301e-01 93.5862 1.545E+00 

1.7224e-01 97.1432 1.714E+00 

2.0108e-01 102.9000 1.957E+00 

2.2560e-01 108.5232 2.148E+00 

2.4870e-01 114.6536 2.310E+00 

2.7270e-01 121.2182 2.475E+00 

2.9861e-01 127.4561 2.673E+00 
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EK-7. (Devam) Hazırlanan katalizörlerin BET analiz verileri 

Area = 4.037E+02 m²/g 

Slope = 8.408E+00 

Y - Intercept = 2.197E-01 

Correlation Coefficient = 0.998298 

C = 3.926E+01 

 

BJH Adsorption Pore Size Distribution 

Diameter Pore Vol 
Pore Surf 

Area 
Dv(d) Ds(d) Dv(log d) Ds(log d) 

Å [cc/g] [m²/g] [cc/Å/g] [m²/Å/g] [cc/g] [m²/g] 

11.97 1.405E-02 4.694E+01 7.997E-03 2.673E+01 2.200E-01 7.352E+02 

13.65 2.528E-02 7.987E+01 6.957E-03 2.038E+01 2.185E-01 6.401E+02 

15.16 3.507E-02 1.057E+02 6.977E-03 1.841E+01 2.434E-01 6.421E+02 

16.34 4.206E-02 1.228E+02 7.323E-03 1.793E+01 2.755E-01 6.743E+02 

17.56 5.344E-02 1.487E+02 7.639E-03 1.740E+01 3.087E-01 7.031E+02 

18.78 6.216E-02 1.673E+02 9.241E-03 1.968E+01 3.995E-01 8.509E+02 

19.97 7.809E-02 1.992E+02 1.117E-02 2.238E+01 5.133E-01 1.028E+03 

21.30 9.563E-02 2.322E+02 1.418E-02 2.663E+01 6.950E-01 1.305E+03 

22.51 1.164E-01 2.690E+02 1.733E-02 3.080E+01 8.983E-01 1.596E+03 

23.75 1.391E-01 3.073E+02 1.774E-02 2.988E+01 9.701E-01 1.634E+03 

25.11 1.604E-01 3.412E+02 1.478E-02 2.354E+01 8.543E-01 1.361E+03 

26.50 1.709E-01 3.571E+02 7.914E-03 1.195E+01 4.828E-01 7.288E+02 

28.04 1.780E-01 3.672E+02 4.032E-03 5.752E+00 2.603E-01 3.713E+02 

29.85 1.820E-01 3.726E+02 2.166E-03 2.902E+00 1.488E-01 1.994E+02 

31.68 1.852E-01 3.765E+02 1.725E-03 2.178E+00 1.258E-01 1.589E+02 

33.57 1.878E-01 3.796E+02 1.333E-03 1.588E+00 1.030E-01 1.227E+02 

35.50 1.912E-01 3.835E+02 1.808E-03 2.037E+00 1.477E-01 1.665E+02 

37.58 1.937E-01 3.862E+02 1.118E-03 1.189E+00 9.669E-02 1.029E+02 

39.87 1.960E-01 3.885E+02 9.855E-04 9.887E-01 9.046E-02 9.075E+01 

42.29 1.984E-01 3.908E+02 9.550E-04 9.032E-01 9.298E-02 8.793E+01 

45.01 2.004E-01 3.926E+02 6.928E-04 6.158E-01 7.177E-02 6.379E+01 

47.88 2.038E-01 3.954E+02 1.188E-03 9.924E-01 1.309E-01 1.094E+02 

51.10 2.061E-01 3.972E+02 6.395E-04 5.005E-01 7.522E-02 5.888E+01 

54.79 2.085E-01 3.989E+02 6.283E-04 4.587E-01 7.923E-02 5.785E+01 

58.86 2.108E-01 4.005E+02 5.285E-04 3.591E-01 7.160E-02 4.865E+01 

63.43 2.133E-01 4.021E+02 5.233E-04 3.300E-01 7.640E-02 4.818E+01 

68.43 2.171E-01 4.043E+02 7.182E-04 4.198E-01 1.131E-01 6.611E+01 

74.43 2.203E-01 4.060E+02 4.686E-04 2.518E-01 8.026E-02 4.313E+01 

81.46 2.236E-01 4.077E+02 4.670E-04 2.293E-01 8.753E-02 4.298E+01 

89.45 2.277E-01 4.095E+02 4.684E-04 2.095E-01 9.641E-02 4.311E+01 

99.16 2.326E-01 4.114E+02 4.563E-04 1.841E-01 1.041E-01 4.199E+01 

112.18 2.409E-01 4.144E+02 5.398E-04 1.925E-01 1.392E-01 4.964E+01 

130.15 2.503E-01 4.173E+02 4.558E-04 1.401E-01 1.363E-01 4.190E+01 

154.43 2.650E-01 4.211E+02 5.253E-04 1.361E-01 1.863E-01 4.825E+01 

188.13 2.868E-01 4.257E+02 5.530E-04 1.176E-01 2.387E-01 5.074E+01 

234.76 3.168E-01 4.308E+02 5.572E-04 9.494E-02 2.999E-01 5.109E+01 

322.65 3.802E-01 4.387E+02 5.201E-04 6.447E-02 3.817E-01 4.732E+01 

546.81 5.236E-01 4.492E+02 4.393E-04 3.214E-02 5.363E-01 3.923E+01 

1581.59 9.146E-01 4.591E+02 2.243E-04 5.674E-03 7.262E-01 1.837E+01 
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EK-8. Fe2O3 için XRD literatür verisi 

P39-0238.DSP: Fe2 03 - Iron Oxide  

47 DSPACE 1,54060 HKL CU RIR= 0 

 

4.70000 1 2 0 0 

3.83800 15 2 1 1 

2.71400 100 2 2 2 

2.51300 1 3 2 1 

2.35000 16 4 0 0 

2.21600 5 4 1 1 

2.10200 1 4 2 0 

2.00500 10 3 3 2 

1.91900 1 4 2 2 

1.84400 9 4 3 1 

1.71700 4 5 2 1 

1.66200 40 4 4 0 

1.61200 2 4 3 3 

1.56700 1 6 0 0 

1.52500 5 6 1 1 

1.48700 1 6 2 0 

1.45100 4 5 4 1 

1.41700 19 6 2 2 

1.38700 5 6 3 1 

1.35700 3 4 4 4 

1.33000 1 5 4 3 

1.30400 1 6 4 0 

1.28000 3 7 2 1 

1.25700 1 6 4 2 

1.19400 1 6 5 1 

1.17600 3 8 0 0 

1.15800 2 8 1 1 

1.14100 1 8 2 0 

1.12400 1 6 5 3 

1.10800 1 6 6 0 

1.09300 2 8 3 1 

1.07900 4 6 6 2 

1.05100 2 8 4 0 

1.03800 1 8 3 3 

1.02600 1 8 4 2 

1.01400 1 9 2 1 

1.00200 1 6 6 4 

0.99100 1 8 5 1 

0.97000 1 9 3 2 

0.95900 3 8 4 4 

0.95000 1 9 4 1 

0.94000 1 8 6 0 

0.93100 1 7 7 2 

0.92200 2 8 6 2 

0.91300 1 9 4 3 

0.90500 2 6 6 6 

0.89600 2 9 5 2 
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EK-9. Hazırlanan katalizörlerin SEM fotoğrafları 

 

    

(a)     (b) 

Resim 9.1. Saf MCM-41-5 malzemesinin SEM fotoğrafı,  

 a) 3000 büyütme, b) 5000 büyütme 

 

      

(a)     (b) 

 

(c) 

Resim 9.2. Reçete-2 ile sentezlenen Al-MCM-41 numunelerinin SEM fotoğrafları 

 a ) Y-Al(0,05)-MCM-41 (x5000)     b ) Y-Al(0,1)-MCM-41-3 (x5000) 

 c ) Y-Al(0,2)-MCM-41 (x5000) 
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EK-10.  NIST XPS database 

 

Element Spectral Line Formula 
Energy 

(eV) 

O 1s SiO2 532.5 

O 1s SiO2 532.8 

O 1s SiO2 532.9 

O 1s SiO2 533 

O 1s SiO2 534.3 

Si 2p SiO2 103.0 

Si 2p SiO2 103.4 

Si 2p SiO2 103.6 

Si 2p SiO2 104.0 

Fe 2p3/2 Fe2O3 709.90 

Fe 2p3/2 Fe2O3 710.40 

Fe 2p3/2 Fe2O3 710.80 

Fe 2p3/2 Fe2O3 710.90 

Fe 2p3/2 Fe2O3 711.00 

Zr 3d ZrO2 182.20 
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