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Bu çalıĢmada, sodyum borhidrürün (NaBH4) hidrolizinde kullanılmak üzere tavuk yumurtası 

kabuğu tozu (TYKT) biyolojik atığından kobalt katkılı bir katalizör hazırlanmıĢtır. Hazırlanan katalizör 

(TYKTkat) varlığında NaBH4‟ün hidrolizini etkileyen NaOH konsantrasyonu (%), katalizör miktarı 

(g), NaBH4 konsantrasyonu (%), proses sıcaklığı (˚C) ve tekrar kullanılabilirlik parametrelerinin olası 

etkileri incelenmiĢtir. Elde edilen TYKTkat, FT-IR, TGA, XRD, SEM ve EDX analizleri ile karakterize 

edilmiĢtir. Hidrojen üretim hızı, 1 g TYKTkat, 10/90 CoO/CaO oranı ve %1 NaBH4 konsantrasyonu 

varlığında 432 mL gCo
−1

dk
-1

 olarak tespit edilmiĢtir. NaBH4 hidroliz reaksiyonunun aktivasyon enerjisi 

16,78 kJ mol
-1

 olarak hesaplanmıĢtır. TYKTkat‟nün 16 tekrar kullanımından sonra hidrojen hacminde 

önemli bir azalma olmamıĢtır. Ġlk kullanıma göre Hidrojen üretim hızı da artıĢ göstermiĢtir. Bu 

sonuçlar, hazırlanan TYKTkat‟nün NaBH4 hidrolizinde kullanım için diğer katalizörlere göre önemli bir 

avantaja sahip olduğunu göstermiĢtir. 

 
Anahtar Kelimeler: Biyolojik atık, Hidrojen, Katalizör, Kobalt, Sodyum borhidrür, Tavuk 

yumurtası kabuğu 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

 v 

ABSTRACT 

 

MS THESIS 

 

DEVELOPMENT OF WASTE MATERIAL-BASED CATALYSTS FOR 

PRODUCTION OF HYDROGEN FROM SODIUM BORON HYDRIDE 

 

 

 

Merve ALTINSOY  

 

Konya Technical University 

Institute of Graduate Studies 

Department of Chemical Engineering 

 

Advisor: Assoc. Prof. Dr. Ayhan Abdullah CEYHAN 

 

2023, 60 Pages 

 

Jury 

Assoc. Prof. Dr. Ayhan Abdullah CEYHAN                       

 Assoc. Prof. Dr.  ġerife PARLAYICI  

Assoc. Prof. Dr. Dilek KILINÇ   

 
In the present study, a cobalt-doped catalyst was prepared from chicken eggshell powder 

(CEP) biowaste to be used in the hydrolysis of sodium borohydride (NaBH4). In the presence of the 

prepared catalyst (CEPcat), possible effects of the parameters of NaOH concentration (%), catalyst 

amount (g), NaBH4 concentration (%), process temperature (
o
C) and reusability affecting the hydrolysis 

of sodium borohydride were examined. The CEPcat obtained was characterized with FT-IR, TGA, XRD, 

SEM and EDX analyses. The hydrogen generation rate (HGR) was determined as 432 mL gCo
−1

 min
−1

 in 

the presence of 1 g CEPcat, a CoO/CaO ratio of 10/90 and 1% NaBH4 concentration. The activation 

energy of the NaBH4 hydrolysis reaction was calculated as 16.78 kJ mol
−1

. After 16 reuses of the 

CEPcat there was no significant decrease in the hydrogen volume. Compared to the first use while there 

was an increase in the HGR. These results showed that the CEPcat prepared has a significant advantage 

over other catalysts for use in NaBH4 hydrolysis. 
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1. GĠRĠġ 

Artan enerji ihtiyacını karĢılamak için kömür, doğal gaz ve petrol gibi fosil 

kökenli yakıtların kullanımı giderek artmaktadır. Fosil kökenli kaynakların tükenmesi, 

yüksek fiyatlandırma ve hava kalitesi standartlarına getirilen sınırlamalar, bu yakıtlara 

dayalı üretimin sürdürülebilirliğini kısıtlamaktadır. Bu nedenle özellikle son 50 yılda 

yenilenebilir enerji kaynaklarının önemi daha da belirginleĢmiĢ ve temiz, yenilenebilir, 

güvenli ve ekonomik enerji sistemleri geliĢtirme çabaları hız kazanmıĢtır. Hidrojen 

enerjisi, uygulama kolaylığı, farklı kaynaklardan elde edilebilmesi, çevre dostu olması, 

kükürt ve karbon içermediğinden yanma ürünleri arasında CO, CO2 ile hidrokarbon 

türlerinin bulunmaması, yanma ürününün yalnızca su olması nedeniyle diğer 

yenilenebilir enerji kaynaklarına göre daha avantajlıdır. 

Üretilen hidrojenin depolanması ve taĢınması, büyük ölçekli ve uzun süreli 

kullanımının önündeki en önemli engellerdendir. Hidrojen, birim hacim baĢına düĢük 

enerji yoğunluğuna sahiptir. Enerji yoğunluğunu arttırmak için ya yüksek basınçlı 

tanklarda gaz halinde ya da kriyojenik tanklarda sıvı olarak depolanmaktadır. Bu durum 

sıkı güvenlik standartlarını zorunlu kılmakta ve enerji maliyetlerinin artmasına yol 

açmaktadır. Diğer bir alternatif depolama ve taĢıma yöntemi, hidrojeni kimyasal 

hidrürler veya hidrojen içeren bileĢikler biçiminde depolamaktır. Alkali metal borhidrür 

bileĢikleri, depolama güvenliği ve hidrojen içeriği (% ağırlıkça) açısından sulu çözelti 

kullanımının daha yaygın olduğu bileĢiklerdir. 

Sodyum borhidrür (sodyum tetrahidroborat, NaBH4), piroliz veya hidroliz 

yoluyla hidrojen üretimi için kapsamlı bir Ģekilde araĢtırılan borhidrür bileĢiklerinin en 

dikkate değer olanıdır. NaBH4‟ün teorik hidrojen içeriği ağırlıkça %10,8‟dir ve 

kontrollü Ģekilde yüksek saflıkta hidrojen üretimine olanak tanımaktadır. Toksik 

olmaması, yanmaz olması ve ekonomik olması gibi nedenlerle çeĢitli amaçlarla birçok 

endüstriyel proseste hâlihazırda kullanılmaktadır. NaBH4‟ün hidrolizi oda sıcaklığında 

çok düĢük hızlarda gerçekleĢebilmekte olup kontrollü ve verimli hidroliz iĢlemi için, 

farklı yapılara sahip katalizörler kullanılmaktadır. NaBH4‟ü konu alan çalıĢmaların 

çoğu, NaBH4‟ün üretimi, uygun bir katalizörün geliĢtirilmesi ve yan ürün olan sodyum 

metaboratın tekrar NaBH4‟e dönüĢtürülmesi üzerine odaklanmaktadır. Metalik 

katalizörleri hazırlamanın pahalı maliyeti, katalizör ham maddeleri olarak 

inorganik/organik, destekli veya desteksiz katalizörlerin hazırlanmasını hızlandırmıĢtır. 

Bu amaçla, metalürjik atıklar, geçiĢ metallerinin tuzları, aktif karbon, polimerler, grafen 
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oksit, nanomalzemeler ve reçineler gibi çeĢitli destek malzemeleri kullanılarak 

katalizörler hazırlanmıĢtır. 

Destek malzemelerinin temel amacı, katalizörün yüzey alanını ve dolayısıyla 

aktivitesini arttırmaktır. Biyolojik atıkların katalizör destek malzemesi olarak 

değerlendirilmesi ve katma değerli ürünlere dönüĢtürülmesi çok önemlidir. Bu 

bağlamda en yaygın inorganik/organik biyolojik atıklardan biri olan kabukların da 

dikkate alınması kaçınılmazdır.  

Her gün ev, restoran, otel ve yurtlar baĢta olmak üzere günlük hayatın her 

alanında açığa çıkan organik ve inorganik biyolojik atıklar, uygun Ģekilde bertaraf 

edilmez veya geri dönüĢtürülmezse sosyal yaĢam ve sağlık açısından olumsuz sonuçlar 

doğurabilmektedir. Atık kaynaklardan katma değerli ürünler üretmek, çevreye duyarlı 

yaklaĢımlarla yeni hammadde kullanımını da azaltmaktadır. Her yıl, gıda iĢleme 

endüstrisinde ve evlerde tüketilen büyük miktarlardaki tavuk yumurtasının kabuğu 

önemli bir çevre kirliliği kaynağı ve sağlık sorunlarına neden olan biyolojik bir atıktır. 

Literatürde yumurta kabuğu veya zarları ile yapılan çalıĢmalar mevcuttur. Bu 

çalıĢmalar daha çok boyarmaddelerin, ağır metal iyonlarının, inorganik/organik 

bileĢiklerin adsorpsiyonu için absorban hazırlaması, polimer elektrot ve süper kapasitör 

üretimi ve biyodizel üretiminde katalizör olarak kullanımına yöneliktir. Tavuk 

yumurtası, tüketilmesi en çok önerilen temel gıdalardan birisidir. Küresel ölçekte 

sürekli tüketilen bu gıda maddesi kolay ulaĢılabilir ve ucuzdur. Tüketim sonrası salınan 

kabuğun fazla olması, biyolojik atık olarak sınıflandırılması, kabuğun zaten yüksek 

gözenekli olması, öğütülme kolaylığı, hammadde kaynağı açısından sürekliliği ve 

nispeten düĢük maliyeti, katalizör ham maddesi olarak seçilmesinin baĢlıca sebepleridir. 

Bu çalıĢmanın birincil amacı, günlük yaĢamın çeĢitli alanlarında büyük 

miktarlarda açığa çıkan tavuk yumurtası kabuğu biyolojik atığı için önemli bir alternatif 

uygulama alanı sunmaktır. Böylece yeni biyolojik atık oluĢumunun azaltılmasına ve 

mevcut biyolojik atığın katma değeri yüksek bir ürüne dönüĢtürülmesine katkı 

sağlamaktır. Bu çalıĢmada, NaBH4 hidrolizinde kullanılmak üzere, tavuk yumurtası 

kabuğu tozundan (TYKT) ucuz, oldukça verimli ve yüksek tekrar kullanılabilirliğe 

sahip katalizör üretimi araĢtırılmıĢtır. 
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2. KAYNAK ARAġTIRMASI 

Enerji 21. yüzyıl toplumumuzda yaĢam için temel ihtiyaçların en önemlilerinden 

biri olarak rol oynamaktadır. Ekonomik büyüme ile birlikte enerji talebi her yıl 

artmaktadır. Ya da artan ekonomik büyümenin dünya çapında enerji talebini artırdığı 

söylenebilir. Ekonomik büyüme ve enerji piyasası talebi birbiriyle bağlantılıdır. YaĢam 

standardımızı korumak ve iyileĢtirmek için sürekli ve yeterli enerji gerekmektedir 

(Guchhait ve Sarkar, 2023).  

Dünya Enerji Konseyi‟ne göre, özellikle ekonomileri geçiĢ aĢamasında olan 

ülkelerde enerji sektörünün sürdürülebilir geliĢimi, enerji güvenliği, eriĢilebilirlik ve 

çevresel sürdürülebilirlik gibi enerji üçlemesine dayanmalıdır (Asanov ve ark., 

2023). Üçlemeyi baĢarılı bir Ģekilde uygulamak için; enerji kaynaklarının ve enerji 

üretim kaynaklarının çeĢitlendirilmesi, enerji verimliliği ve enerji kullanılabilirliğinin 

sağlanması, çevre dostu enerji üretimi ilkesi önerilmiĢtir (Asanov ve ark., 2023). 

Yandığında sera gazı yerine su açığa çıkaran temiz ve çevre dostu bir enerji 

kaynağı olarak hidrojen, fosil yakıtların yerini alabilecek en umut verici yakıttır. 

(Kothari ve ark., 2010). 

2.1. Enerji Kaynakları  

Enerji kaynakları; fosil yakıtlar, yenilenebilir kaynaklar ve nükleer kaynaklar 

olmak üzere üç kategoriye ayrılmıĢtır (Demirbas, 2000). Yenilenebilir enerji kaynakları, 

dünya toplam enerji talebinin %14‟ünü karĢılamaktadır (UNDP, 2000).  GüneĢ, su, 

hidrojen, biyokütle, hidroelektrik, jeotermal, rüzgâr ve gelgit enerjileri birinci enerji 

kaynaklarına örnektir. Kömür, nükleer, petrol ve doğal gaz gibi yenilenemeyen enerji 

kaynakları, doğada yenilenmeleri için çok uzun zaman gerektiğinden rezerv ve tedarik 

bakımından sınırlıdır (Dincer, 2001; Bilgen ve ark., 2004). ġekil 2.1‟de, çeĢitli 

ihtiyaçların taleplerini karĢılamak için kullanılan enerji kaynaklarının bir listesi 

gösterilmektedir. 
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ġekil 2.1. Enerji kaynaklarının sınıflandırılması (Fangaj, 2021) 

2.1.1. Kömür 

Kömür, ekonominin tüm sektörlerinde yaygın olarak kullanılmakta olup elektrik, 

çelik, çimento ve kimyasal madde üretimi gibi önemli endüstriyel sektörlerde kullanılan 

fosil kökenli bir yakıttır. Çin, Hindistan, Avustralya ve diğer ülkelerde beklenen dünya 

çapında elektrik üretimi için kömür kullanımı artmaya devam edecektir (Yuksel ve 

Kaygusuz, 2011). British Petroleum‟un 2012 raporu, kömür rezervlerinin hâlihazırda 

küresel enerji bakımından çok önemli bir konuma sahip olduğunun altını 

çizmiĢtir. Buna göre kömür, ana enerji kaynaklarından olup küresel atmosferik kirlilik 

rakamlarına en yüksek katkı sağlayan kaynaklardan birisidir (Lei ve ark., 2014; Chai ve 

ark., 2019; Zhang ve ark., 2019a). Benzer Ģekilde, Çin, ABD, Hindistan, Almanya, 

Rusya, Güney Afrika, Japonya, Avustralya, Polonya ve Güney Kore verilerini 

kullanarak kısa vadede kömür tüketimi ve CO2 emisyonları arasında çift yönlü 

nedensellik olduğuna dair kanıtları belgelemiĢtir (Al-mulali ve Che Sab, 2018). Türkiye 

bağlamında, emisyonu ile iliĢkili olduğu için daha yüksek kömür tüketiminin çevresel 

kaliteye zarar verdiği sonucuna varılmıĢtır (Alola ve Donve, 2021). 

ENERJĠ KAYNAKLARI  

NÜKLEER  

FÜZYON 

FĠZYON  

YENĠLENEBĠLĠR 

RÜZGAR  

GÜNEġ 

SU 

HĠDROJEN  

JEOTERMAL 

BĠYOKÜTLE 

GELGĠT 

FOSĠL 
YAKITLAR  

KÖMÜR  

PETROL 

DOĞAL GAZ 

DĠĞER 

ATIK ISI 

ATIK 
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Bu nedenle, çevre ekonomisi açısından kömür tüketiminin olumsuz çevresel 

etkilerine dair kanıtlar dikkate alındığında, kömür kullanımını engelleyen politika 

reformlarının çevresel faydalar sağlayabileceği ileri sürülmektedir (Kanat ve ark., 

2022).   

2013 yılı sonunda Amerika BirleĢik Devletleri (%26,6), Rusya (%17,6) ve Çin 

(%12,8) dünyanın kanıtlanmıĢ en büyük kömür rezervlerine sahiptir (Bartels ve ark., 

2010). Her ülkenin kömür kaynakları ve sabit tüketim oranları dikkate alındığında, 

Amerika BirleĢik Devletleri‟nin 234 yıl, Rusya‟nın 500 yıl, Çin‟in 45 yıl ve dünyanın 

133 yıl kalan kömür arzı bulunmaktadır (Bartels ve ark., 2010) . Kömürün bir fosil yakıt 

kaynağı olarak doğrudan yanması, atmosfere büyük miktarlarda CO2 salınımına sebep 

olmaktadır. Ayrıca, ekolojik ve topolojik değiĢim, kömür madenciliğinin baĢlıca 

olumsuz noktalarıdır (Hosseini ve Wahid, 2016). Kömür ve hidrokarbonlardan üretilen 

her bir ton hidrojen için sırasıyla yaklaĢık 5 ve 2,5 ton CO2 Ģeklinde karbon atmosfere 

salınmaktadır (Scott, 2008). Çizelge 2.1‟de ülkelere göre dünya kömür rezervleri 

gösterilmektedir (Bartels ve ark., 2010).  

 

Çizelge 2.1. Ülkelere göre dünya kömür rezervleri (Bartels ve ark., 2010) 

Ülkeler  Kömür rezervi (%) 

Amerika BirleĢik Devletleri 29 

Rusya  18 

Çin 13 

Hindistan 7 

Avustralya 9 

Güney Afrika 6 

Ukrayna  4 

Kazakistan  4 

Diğer Ülkeler  10 

 

2.1.2. Doğal gaz ve petrol 

Bu iki enerji kaynağının, özellikle dünyanın dört bir yanındaki geliĢmekte olan 

ülkelerde elektrik üretimi amaçları için önemli bir birincil girdi olmasından dolayı 

petrol ve doğal gaz tüketiminin CO2 emisyonları üzerindeki etkilerine 

odaklanılmaktadır. Petrol ve doğal gazın çıkarılması ve kullanılması, CO2 ve diğer sera 

gazlarının emisyonlarını tetikleyerek çevreyi olumsuz etkilemektedir (Kanat ve ark., 

2022). 

Doğalgaz, çoğunlukla organik maddelerin bozunması yoluyla üretilen metan 

(CH4)‟dan oluĢmaktadır. Doğalgaz, ağırlıklı olarak petrol rezervlerinin bulunduğu 

alanların yakınında bulunmaktadır. 2013 yılı sonundaki istatistikler, doğalgaz 

https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/coal-mining
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/natural-gas-reserve
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rezervlerinin yaklaĢık %50‟sinin Ġran, Rusya ve Suudi Arabistan‟da bulunduğunu 

göstermektedir (Hosseini ve Wahid, 2016).  Dünya çapında 177,36 Tm
3
 kanıtlanmıĢ 

rezerv vardır ve mevcut tüketim hızında 60 yıl içinde tükeneceği tahmin edilmektedir 

(Hosseini ve Wahid, 2016). ġekil 2.2‟de ülkelere göre dünya doğal gaz rezervleri 

gösterilmektedir (Bartels ve ark., 2010). 

 
ġekil 2.2. Ülkelere göre dünya doğal gaz rezervleri (Bartels ve ark., 2010) 

 

Dünya, fosil yakıtların çok fazla yakılması ve tüketilmesinden kaynaklanan hava 

kirliliği, küresel ısınma ve mevcut enerji kaynaklarının kıtlığı gibi ciddi çevre ve enerji 

sorunlarıyla karĢı karĢıyadır. Çevreye verilen zararı azaltmak için fosil yakıtlara 

alternatif olarak yenilenebilir enerjinin üretilmesi ve kullanılması için büyük çaba sarf 

edilmektedir (Moustakas ve ark., 2020). 

Son on yılda, 4000 MTOE olan küresel toplam petrol tüketim oranının, petrol 

rezervlerinin çoğunun tükenmesi nedeniyle, 2050 yılına kadar 1000 MTOE‟ye düĢmesi 

beklenmektedir.  2010 yılında 26 Mb gün
-1

‟e gerileyen küresel petrol 

üretiminin önümüzdeki yıllarda daha da düĢmesi muhtemeldir. Devam eden fosil yakıt 

kullanımı, atmosferdeki CO2 konsantrasyonunun 2015 yılında istikrarlı bir Ģekilde 

400,26 ppm‟e yükselmesine yol açmıĢtır. Ġklim değiĢikliğini yavaĢlatmak ve 

sürdürülebilir enerji kaynakları geliĢtirmek için, dünya toplumu fosil yakıtlardan 

yenilenebilir ve alternatif enerji kaynaklarına büyük enerji geçiĢini desteklemelidir. 

Ġnsanların yaklaĢık %91-97‟si hidro, rüzgar ve güneĢ enerjisini, %80‟i doğal gazı, 

%48‟i kömürü ve %38‟i nükleer enerjiyi kullanmayı tercih etmektedir (Abas ve ark., 

2015). 

Diğer 

Ülkeler 

18% 
ABD 

3% 

Rusya 

25% 
Ġran 

16% 

Katar 

15% 

Afrika 

8% 

Asya 

8% 

BirleĢik Arap 

Emirlikleri 

3% 

Suudi 

Arabistan 

4% 

https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/natural-gas-reserve
https://www.sciencedirect.com/topics/social-sciences/community
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Tarım (bitki ve hayvan atıkları), endüstriyel (Ģeker rafinerisi, süt atıkları, 

Ģekerleme atıkları, kağıt hamuru ve kağıt, tabakhaneler ve mezbahalar) ve konut 

(mutfak atıkları ve bahçe atıkları) sektörlerinden kaynaklanan çeĢitli atıklar, 

sürdürülebilirliğe ulaĢmak ve atıktan enerji yollarına geçiĢ için potansiyel yenilenebilir 

enerji kaynaklarıdır (Kothari ve ark., 2010). 

2.2. Yenilebilir enerji kaynakları  

Mevcut enerji taleplerini karĢılamak için artan fosil yakıt tüketimi, enerji krizi 

alarmı, geliĢmekte olan dünyanın artan enerji ihtiyaçlarını karĢılamak için yenilenebilir 

alternatifleri teĢvik etmeye yönelik ilginin yeniden canlanmasına neden 

olmuĢtur (Youm ve ark., 2000; Hiemstra-van der Horst ve Hovorka, 2009) . Fosil 

yakıtların aĢırı kullanımı, CO2 nedeniyle küresel ısınmaya neden olmuĢtur. Bu nedenle, 

yenilenebilir temiz enerjinin teĢviki gereklidir. Hidrojen enerjisi, uygulama kolaylığı, 

farklı kaynaklardan elde edilebilmesi, çevre dostu olması gibi nedenlerle diğer 

yenilenebilir enerji kaynaklarına göre daha avantajlıdır. Çizelge 2.2‟de baĢlıca 

yenilenebilir enerji kaynakları ve kullanım biçimleri gösterilmektedir. 

Çizelge 2.2. BaĢlıca yenilenebilir enerji kaynakları ve kullanım biçimleri (Twidell, 2021) 

Enerji Kaynağı Enerji DönüĢtürme ve Kullanım Seçenekleri 

Hidrojen  UlaĢım, sanayi, Havacılık 

Biyokütle Isı ve Güç Üretimi, Piroliz, GazlaĢtırma, Sindirim 

Jeotermal Kentsel Isıtma, Enerji Üretimi, Hidrotermal, Sıcak Kuru Kaya 

GüneĢ GüneĢ Enerjili Ev Sistemi, GüneĢ Kurutucuları, GüneĢ Ocakları 

Doğrudan GüneĢ Fotovoltaik, Termal Güç Üretimi, Su Isıtıcıları 

Rüzgâr Enerji Üretimi, Rüzgar Jeneratörleri, Yel Değirmenleri, Su Pompaları 

Dalga Çok Sayıda Tasarım 

Gelgit Baraj, Gelgit AkıĢı 

2.3. Hidrojen Enerjisi  

Hidrojenin, dünyanın gelecekteki enerji sistemlerinde bir enerji taĢıyıcısı olarak 

kilit bir rol oynaması beklenmektedir. Fosil yakıt kaynakları kıtlaĢtıkça ve çevresel 

kaygılar arttıkça, hidrojen giderek daha önemli bir kimyasal enerji taĢıyıcısı haline 

gelmektedir.  Depolanabilmekte, taĢınabilmekte, yakıt olarak kullanılabilmekte veya 

yakıt pili gibi cihazlarda elektrik enerjisine dönüĢtürülebilmektedir.  Hidrojen, 

türetildiği enerji kaynağına bağlı olarak sudan üretilebildiği ve oksidasyondan sonra 

tekrar suya döndüğü için çevreye karĢı zararsızdır (Rosen ve Koohi-Fayegh, 2016). 

Hidrojenin günümüz fosil yakıtlarının yerini alacak bir kimyasal yakıt olarak 

mantıklı ve uygun bir seçim olmasının birçok nedeni vardır. Bunun baĢlıca nedeni, 
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hidrojenin elektriği tamamlayıcı bir enerji taĢıyıcısı olmasıdır (Wallace ve Ward, 1983; 

Scott, 1987; Scott, 2008).  

2.3.1. Hidrojenin özellikleri 

Hidrojen (H2), evrende en bol bulunan elementtir ve dünyada esas olarak su ve 

organik bileĢiklerde bulunur. Bir elektron ve bir protondan oluĢan, renksiz, kokusuz, en 

hafif ve en basit elementtir (Dawood ve ark., 2020).  Hidrojen hem yenilenebilir hem de 

yenilenemeyen kaynaklar kullanılarak üretilebilmektedir. Çizelge 2.3‟de hidrojenin bazı 

özellikleri özetlenmektedir (Mazloomi ve Gomes, 2012).  

 

Çizelge 2.3. Hidrojenin özellikleri (Mazloomi ve Gomes, 2012) 

Özellik  Değer  

Ad Hidrojen 

Sembol H 

Atom numarası 1 

Atomik Ağırlık 1,008 

Elektronlar /Protonlar/ Nötronlar  1 /1 /0 

Renk / Koku  Renksiz / Kokusuz 

Toksisite Yok, sabit boğucu 

Faz  Gaz 

Yoğunluk  Gaz: 0,089 g L
-1

; Sıvı:0,07 g mL
-1 

 

Hidrojenin baĢlıca avantajları aĢağıda verildiği gibidir (Rosen ve Koohi-Fayegh, 2016). 

 Üretilebilir;  Hidrojen, hidrokarbondan ve daha da önemlisi hidrokarbon 

olmayan enerji kaynaklarından üretilmektedir. 

 Kullanılabilir;  Hidrojen, metal cevherlerinin rafine edilmesi, ağır yağların ve 

katranların iyileĢtirilmesi gibi birçok endüstriyel iĢlemde ve ayrıca ulaĢımda 

kimyasal bir yakıt ve kimyasal hammadde olarak kullanılabilmektedir (Balat, 

2008; Rosen, 2010). 

 Saklanabilir; Hidrojen, elektriğin aksine, çeĢitli Ģekillerde büyük miktarlarda 

depolanabilir. Belirli bir uygulama için hidrojenin en iyi hangi biçimde 

depolanacağının seçimi, hidrojenin ne için kullanılacağı gibi birkaç faktöre 

bağlıdır. 

 TaĢınabilir; Hidrojeni taĢımanın birçok yolu vardır (örn. karayolu, demiryolu, 

gemi). Ayrıca, geleneksel boru hattı teknolojisi kullanılarak uzun mesafelerde, 

yüksek voltajlı elektrik hatları kullanılarak elektrik nakline kıyasla daha düĢük 

kayıplarla taĢınabilmektedir.  
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 Çevre dostu; Hidrojen kullanımı oksidasyon içerir ve hidrojen oksidasyonu ana 

ürünü sudur. Hidrojen havada yakıldığında az miktarda azot oksit açığa çıkar. 

Ancak bunlar motor üzerinde yapılacak modifikasyonlar ile kontrol 

edilebilmektedir (Wallace ve Ward, 1983).  

 Geri dönüĢtürülebilir; Hidrojen, bir enerji taĢıyıcısı olarak geri dönüĢtürülebilir. 

Çünkü hidrojen, üretmek için ayrılan suya geri oksitlenmektedir. 

 Sinerjik; Hidrojen enerjisi sistemleri genellikle birçok faydayı birlikte 

içerir. Yani hidrojeni enerji taĢıyıcısı olarak kullanarak sistemin diğer talepleri 

de karĢılanabilmektedir.  

Hidrojenin bazı istenmeyen özellikleri de vardır. Bunlardan bazıları aĢağıda 

verildiği gibidir: 

 Hidrojen depoları, hem kütle hem de hacim bazında benzin depolarından daha 

düĢük enerji depolama yoğunluklarına sahiptir. Hiçbir hidrojen depolama 

seçeneği hem kütle hem de hacim bazında yüksek bir enerji depolama 

yoğunluğuna sahip değildir. Bu özellik, yakıt olarak hidrojenin otomotiv 

uygulamaları için bir sorundur. 

 DüĢük yoğunluğu ve küçük moleküler boyutu nedeniyle muhafaza kaplarından 

sızabilmektedir. 

 Hidrojen bazı malzeme sorunlarına neden olabilir. Örneğin, hidrojen varlığında 

bazı alaĢımlar kırılgan hale gelme eğilimindedir (Cox ve Williamson Jr, 1979) . 

 Hidrojen, özellikle günümüzdeki fosil yakıtların maliyetiyle karĢılaĢtırıldığında, 

bir enerji taĢıyıcısı olarak kullanılması maliyetli olabilmektedir. 

Bununla birlikte, geliĢmiĢ mühendislik sayesinde, hidrojenin istenmeyen 

özelliklerinin çoğu giderilebilir. 

Hidrojenin güvenli kullanımına iliĢkin birçok araĢtırmanın sonuçları, hidrojenin 

olası tehlikelerinin benzin, doğal gaz veya diğer yakıtlardan daha kötü görünmediğini, 

sadece farklı olduğunu göstermektedir. Hidrojenin alev sıcaklığı, patlama enerjisi ve 

alev yayma özelliği dikkate alındığında, hidrojenin metan ve benzinden daha güvenli 

olduğu ifade edilmektedir (Rosen ve Koohi-Fayegh, 2016). Toksik olmaması nedeniyle, 

bir hidrojen sızıntısı çevreye zarar vermez. DüĢük yoğunluğu nedeniyle sızıntı 

kaynağından hızla uzaklaĢarak çevreye yayıldığından yangın veya patlama riski 

düĢüktür (Rosen ve Koohi-Fayegh, 2016). Ayrıca, ABD Ulusal Havacılık ve Uzay 
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Ġdaresi (NASA) ve petrokimya endüstrisi gibi birçok grup, yıllardır hidrojeni güvenli bir 

Ģekilde kullanmaktadır (Scott, 1987).  

2.3.2. Hidrojen üretim yöntemleri 

Dünya çapındaki hidrojen üretiminin kabaca %97‟si, doğal gazın ve diğer fosil 

enerji kaynaklarının buharla yeniden biçimlendirilmesiyle elde edilmektedir (Koroneos 

ve ark., 2005). 

Hidrojen esas olarak kömürden (gazlaĢtırma, kısmi oksidasyon), biyokütleden 

(fermantasyon, gazlaĢtırma, piroliz), doğal gazdan (buharla yeniden biçimlendirme, 

piroliz, plazma yeniden biçimlendirme), güneĢ enerjisinden (suyun fotolitik/termal 

ayrıĢması) ve fisyon/füzyon (elektroliz/suyun termal ayrıĢması) reaksiyonlarından elde 

edilmektedir. Geleneksel süreçlerle (örneğin, hidrokarbonların buharla reforme edilmesi 

veya kömür gazlaĢtırma) yoluyla üretilen hidrojen, ulaĢım sektörü gibi büyük enerji 

talebi (>50 kW) olan bölgeler için daha uygundur. TaĢınabilir cihazlar gibi daha az 

enerji talebi olan bölgelerde, kimyasal hidrürlerden (örn. amonyum boran, formik asit, 

hidrazin hidrat) elde edilen hidrojen tercih edilmektedir (Dewangan ve ark., 2022). 

ġekil 2.3‟de hidrojen üretim kaynakları ve yöntemleri gösterilmektedir (Kalpazan, 

2021). ġekil 2.4‟de ise Dünya‟da hâlihazırda kullanılan hidrojen üretim kaynaklarının 

dağılımı gösterilmektedir (Armaroli ve Balzani, 2011).  

 

 
 

ġekil 2.3. Hidrojen üretim kaynakları ve yöntemleri (Kalpazan, 2021) 

Hidrojen 
Üretim 

Yöntemleri  

Fiziksel/Kimyasal 
Yöntemler  

Hidrokarbon  

Doğalgazın Buhar Reformasyonu 

Hidrokarbonların Kısmi Oksidasyonu 

Doğalgazın Termal Parçalanması  

Kömür GazlaĢtırma  

Piroliz  

Su 

Elektroliz 

Fotoliz 

Termoliz 

Termokimyasal Süreç 

Biyolojik 
Yöntemler  

Su Biyofotoliz 

Organik 
BileĢikler  

Hibrit Sistemler  
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ġekil 2.4. Hidrojen üretim kaynaklarının dağılımı (Armaroli ve Balzani, 2011) 

 

2.3.3. Hidrojenin kullanım alanları  

Hidrojen baĢlıca Ģu alanlarda kullanılmaktadır (Rosen ve Koohi-Fayegh, 2016). 

 Rafineri iĢlemlerinde (yüksek kaliteli benzin üretmek için ağır artık yağların 

hidrokrakingi, kükürt içeren petrolün hidrodesülfürizasyonu, vb.), 

 Petrokimya endüstrisinde (alfa alkoller, poliolefinler, vb.), 

 Yakıt hücreleri kullanan enerji üretim sistemlerinde, içten yanmalı motorlarda, 

veya türbinlerde (Abe ve ark., 2019), 

 Havacılık endüstrilerinde, 

 Toplu taĢıma sektöründe,  

 Kimyasalların üretiminde (amonyak, metanol vb.), 

 Ġlaç ve yarı iletken gibi ürünlerin üretiminde, 

ġekil 2.5 üretilen hidrojenin, küresel bazda kullanım alanlarına göre dağılımını 

vermektedir (Rosen ve Koohi-Fayegh, 2016). 

Hidrojenin çok yüksek bir enerji depolama kapasitesi vardır. 1 kg hidrojenin 

içerdiği enerji yaklaĢık 120 MJ (=33,33 kWh) olup, bu değer çoğu geleneksel yakıtın iki 

katından daha fazladır (Abe ve ark., 2019). Çizelge 2.4‟te hidrojen ve diğer alternatif 

yakıtların enerji içeriklerinin karĢılaĢtırması gösterilmektedir. 

 

https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/energy-storage-capacity
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S036031991931465X#tbl1
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S036031991931465X#tbl1
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/alternative-fuel
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ġekil 2.5. Hidrojenin, küresel bazda kullanım alanlarına göre dağılımı (Rosen ve Koohi-Fayegh, 2016) 

 

Çizelge 2.4. Hidrojen ve diğer  yakıtların enerji içeriklerinin karĢılaĢtırması (Abe ve ark., 2019) 

Yakıt 
Enerji içerikleri [MJ kg

-1
] 

Üst ısıl değer Alt ısıl değer  

Hidrojen (gaz) 119,96 141,88 

Hidrojen (sıvı) 120,04 141,77 

Doğal Gaz 47,13 52,21 

SıvılaĢtırılmıĢ Doğal Gaz (LNG) 48,62 55,19 

Durgun Gaz (Rafinerilerde) 46,89 50,94 

Ham Petrol 42,68 45,53 

SıvılaĢtırılmıĢ Petrol Gazı (LPG) 46,60 50,14 

Benzin 43,44 46,52 

Kömür (Islak Baz) 22,73 23,96 

Metanol 20,09 22,88 

Etanol 26,95 29,84 

2.4. Hidrojenin Depolanması  

Üretilen hidrojenin depolanması ve taĢınması, büyük ölçekli ve uzun süreli 

kullanımının önündeki en önemli engellerdir. Hidrojen enerjisinin depolanmasının 

amacı; güvenli, verimli olması ve her yerde, her zaman kullanılabilmesidir. Saf haliyle 

hidrojen, düĢük hacimsel enerji yoğunluğuna ve yüksek gravimetrik enerji yoğunluğuna 

sahiptir. Hidrojenin depolanması için kullanılan üç yöntem vardır. Bunlar, sıkıĢtırılmıĢ 

gaz olarak fiziksel depolama, kriyojenik sıvı hidrojen olarak fiziksel depolama ve katı 

hal depolama olarak tanımlanabilmektedir (Tarhan ve Çil, 2021). Gaz veya sıvı olarak 

depolama, sıkı güvenlik standartlarını zorunlu kılmakta ve enerji maliyetlerinin 

artmasına yol açmaktadır. 

Diğer bir alternatif depolama ve taĢıma yöntemi, hidrojeni kimyasal hidrürler 

veya hidrojen içeren bileĢikler biçiminde depolamaktır. Hidrojen depolama bileĢikleri, 

karbon nanotüpler, metal hidrür-karbon kompozitleri, metaller, alaĢımlar, hidrürler ve 

borhidrürler gibi yüksek spesifik yüzey alanına sahip malzemeleri içerir.  Alkali metal 

borhidrür bileĢikleri, depolama güvenliği ve hidrojen içeriği (% ağırlıkça) açısından 

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S036031991931465X#tbl1
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S036031991931465X#tbl1
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/hydrogen-energy
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/volumetrics
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/flux-density
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/hydrogen-store
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/liquid-hydrogen
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/liquid-hydrogen
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sulu çözelti kullanımının daha yaygın olduğu bileĢiklerdir (Minkina ve ark., 2008; 

Huang ve ark., 2021). ġekil 2.6‟da hidrojen depolama teknolojileri gösterilmektedir 

(Kalpazan, 2021). Farklı hidrojen depolama sistemlerinin avantaj ve dezavantajları 

Çizelge 2.5‟de verilmiĢtir (Hwang ve Varma, 2014). 

 
 

ġekil 2.6. Hidrojen depolama teknolojileri (Kalpazan, 2021) 
 

 

Çizelge 2.5. Hidrojen depolama yaklaĢımlarının avantaj ve dezavantajları (Hwang ve Varma, 2014) 

H2 Depolama Sistemi Avantajlar Dezavantajlar 

SıkıĢtırılmıĢ H2 Kullanımdadır DüĢük hacimsel kapasite 

Yüksek sıkıĢtırma enerjisi 

ġarj sırasında ısı yönetimi gerekli 
   

Sıvı H2 Kullanımdadır H2 kaybı  

Güvenlik meselesi 

Yüksek sıvılaĢtırma enerjisi 

Kaynamayı azaltmak için ısı 

yönetimi 
   

Kriyo-SıkıĢtırılmıĢ H2 Yüksek hacimsel kapasite 
Yüksek sıkıĢtırma/sıvılaĢtırma 

enerjisi 
   

Metal Hidrür 
YerleĢik olarak tersine 

çevrilebilir 

DüĢük gravimetrik/hacimsel 

kapasite 

ġarj sırasında ısı yönetimi gerekli 

H2 salınımı için yüksek çalıĢma 

sıcaklığı 
   

Sorbent ve Karbon Bazlı 

Malzemeler 

YerleĢik olarak tersine 

çevrilebilir 
DüĢük hacimsel yoğunluk 

   

Kimyasal Hidrür 
Ġyi hacimsel kapasite 

Uygun çalıĢma sıcaklıkları 

Termal yönetim gerekli 

Araç dıĢı rejenerasyon 
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2.5. Hidrojenin TaĢınması 

Hidrojenin taĢınması kapsamlı bir dağıtım ağı gerektirir. Hidrojen, boru hatları, 

tüp römorkları ve gaz formunda silindirik tanklarla ve sıvı formunda kriyojenik 

tanklarla taĢınabilir (Gerboni ve Salvador, 2009). Hidrojen yüksek enerji kapasitesine 

sahipken düĢük enerji yoğunluğuna sahiptir. SıkıĢtırma ve sıvılaĢtırma enerji 

yoğunluğunu artırabilir. Ancak bunlar maliyetli iĢlemlerdir. Örneğin, hidrojeni 

sıvılaĢtırmak için hidrojenin halihazırda düĢük olan ısıl değerinin neredeyse üçte birini 

harcamak gereklidir (Kalpazan, 2021). Bu nedenle, gaz veya sıvı taĢıma Ģekli, maliyet, 

güvenlik ve son kullanım depolama teknolojisine göre seçilmelidir. Her durumda, 

hidrojen dağıtım maliyeti, daha yüksek pompalama maliyetleri nedeniyle, eĢdeğer 

miktarda sıvı hidrokarbon yakıttan yaklaĢık 15 kat daha yüksektir (Lattin ve Utgikar, 

2007).  

2.6. Bor  

Kökeni Buraq/Baurach (Arapça) ve Burah (Farsça) kelimelerinden gelen Bor 

(B), ilk defa 1808 yılında Gay-Lussac ve Jacques Thenard ile Sir Humphry Davy 

tarafından bor oksitin potasyum ile ısıtılmasıyla elde edilmiĢtir. Yarı iletken olup, 

kimyasal olarak yarı metal olarak sınıflandırılır (Kaya, 2011; Princi ve ark., 2016). 

Periyodik Tabloda 3A grubunda yer alan, atom numarası 5 ve atom ağırlığı 10,81 g mol
-

1
 olan bor (B) elementi, silikon (Si), arsenik (As) ve germanyum (Ge) gibi tipik bir yarı 

metal elementtir. Atomik Çapı 1,17Å, Atomik hacmi 4,6 cm
3
 mol

-1
 olup kristal yapısı 

rombohedraldir. Doğada, kütle numaraları 10 (%19,8) ve 11 (%80,2) olan iki kararlı 

izotopunun karıĢımı Ģeklinde bulunmaktadır (Alp, 2011; Fangaj, 2021). 

Bor mineralleri cam, deterjan, seramik, metalürji, porselen, tekstil, yanmayı 

geciktirici malzeme, ağartma, nükleer yakıt teknolojisi gibi birçok farklı sektörlerde 

kullanılmaktadır (Selvitepe, 2019). Çizelge 2.6‟da Bor elementinin özellikleri 

gösterilmektedir. 

Bor, yer kabuğunda yaygın olarak bulunan 51. elementtir. Bor tabiatta serbest 

halde bulunmaz. Ticari maden yatakları ise sınırlı olup en çok Türkiye ve ABD‟de 

bulunmaktadır (Alp, 2011). Çizelge 2.7‟de Türkiye bor rezervlerinin maden sahalarına 

göre dağılımı 2009 itibariyle gösterilmektedir. 
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Çizelge 2.6. Bor elementinin özellikleri  (Alp, 2011) 

Fiziksel Özellikler Değer Kimyasal özellikler  Değer  

Kaynama Noktası 4275K 4002°C, 7236°F Elektrokimyasal EĢdeğer 0,1344 g amp-hr
-1 

Kondüktivite 

(Termal) 

0,274 Wcm 
-1

K
-1 

Elektronegativite (Pauling) 2,04 

Yoğunluk 2,34 g cc
-1

 (300K‟de) Füzyon Isısı: 50,2 kJ mol
-1 

GörünüĢ: Sarı-Kahverengi ametal 

kristal 

Ġyonizasyon potansiyeli Birinci: 8,298  

Ġkinci: 25,154  

Üçüncü: 37,93 

Atomizasyon 

Entalpisi 

573,2 kJ mol
-1

 (25°C‟da)  Valans elektron potansiyeli 

(-eV) 

190 

Füzyon Entalpisi 22,18 kJ mol
-1 

  

BuharlaĢma 

Entalpisi 

480 kJ mol
-1 

  

Molar Hacmi 4,68 cm
3
 mol

-1 
  

Fiziksel Durumu: 

(20°C & 1atm): 

Katı   

Buhar Basıncı 0,348 Pa (2300°C‟da)   

 

Çizelge 2.7. Türkiye bor rezervlerinin maden sahalarına göre dağılımı, (2009) (Alp, 2011) 

Maden Sahası Tabii Borat Toplam Rezerv (Bin Ton) %B2O3 

Bigadiç, Balıkesir Kolemanit,Üleksit 623459 29-31 

Emet, Kütahya Kolemanit 1682562 28-30 

Kestelek, Bursa Kolemanit 6995  29 

Kırka, EskiĢehir Tinkal 750620 26 

 

Borhidrürler M(BH4)n genel formülü ile temsil edilir. Formüldeki M harfi, K, 

Li, Na, Mg, Ca ve Zr gibi metalleri ifade eder. Değer aralığı 1 ila 4‟tür. Çok yüksek 

teorik hidrojen kapasiteleri nedeniyle katı hal hidrojen depolama malzemeleri olarak 

kabul edilirler. Hidrojen doğrudan ısıtmaya, hidrolize, metanolize veya katalizör içeren 

bir reaktöre tabi tutulduğunda üretilebilir (Varin ve ark., 2013). 

Sodyum borhidrür (Sodyum tetrahidroborat, NaBH4), piroliz veya hidroliz 

yoluyla hidrojen üretimi için kapsamlı bir Ģekilde araĢtırılan borhidrür bileĢiklerinin en 

dikkate değer olanıdır (Demirci ve ark., 2010). 

2.7. Sodyum Borhidrür 

Sodyum borhidrür (NaBH4); molekül ağırlığı 37,84 g mol
-1

, ergime noktası (2-6 

atm H2 basıncında) 500°C, bozunma sıcaklığı (vakum altında) 400°C, kristal yapısı 

yüzey merkezli kübik (a=6,15Â), entropi 101,3 J mol
-1

 K
-1

, ısı kapasitesi (25°C) 86,8 J 

mol
-1

 K
-1

 gibi fiziksel ve kimyasal özelliklere sahiptir (Fangaj, 2021). 

NaBH4‟ün hidrolizinden hidrojen üretimi ilk olarak Schlesinger  tarafından 

gerçekleĢtirilmiĢtir. 1950‟lerde Schlesinger, NaBH4 reaksiyonunun oda 

sıcaklığında yavaĢ olduğunu ve reaksiyonu hızlandırmak için sıcaklığın artırılmasıyla 

https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/hydrogen-production
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/ambient-reaction-temperature
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/ambient-reaction-temperature
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veya çözeltiye asidik maddeler eklenmesiyle mümkün olabileceğini belirtmiĢtir 

(Selvitepe ve ark., 2019). 

Sodyum borhidrürün   teorik hidrojen içeriği ağırlıkça %10,8‟dir ve kontrollü bir 

Ģekilde yüksek saflıkta hidrojen üretimine olanak tanır (Abdelhamid, 2021). Toksik 

olmaması, yanmaz olması ve ekonomik olması gibi nedenlerle çeĢitli amaçlarla birçok 

endüstriyel proseste hâlihazırda kullanılmaktadır. NaBH4‟ün hidrolizi oda sıcaklığında 

çok düĢük hızda kendiliğinden gerçekleĢebilir. Hidroliz reaksiyonu sonucu, teorik 

hidrojen içeriğinin %90‟ı üretilebilir. NaBH4‟ün hidroliz reaksiyonu Denklem (2.1)‟de 

(Schlesinger ve ark., 1953) gösterildiği gibidir. 

      (   )                                                          (2.1) 

NaBH4, reaksiyon sonucu oluĢan yan ürününün (sodyum metaborat, NaBO2) 

geri dönüĢtürülebilir olması ve düĢük sıcaklıklarda bile H2 üretilebilirliği ile hidrojen 

üretmenin güvenli ve pratik bir yolunu sunmaktadır (Uygun, 2021). Hidroliz reaksiyonu 

ile üretilen hidrojenin %50‟si sudan elde edildiğinden, aynı zamanda bir su ayrıĢtırma 

maddesi olarak da bilinir. Hidrojen, içten yanmalı motorlarda, polimer elektrolit 

membran yakıt hücrelerinde, doğrudan borhidrür yakıt hücrelerinde ve taĢınabilir 

cihazlarda enerji bazlı uygulamalar için yaygın olarak kullanılmaktadır (Boran ve ark., 

2019; Abdelhamid, 2021; Uzundurukan ve ark., 2021; Ouyang ve ark., 2022). 

NaBH4‟ün hidroliz iĢleminin arzu edilen biçimde kontrollü ve verimli 

gerçekleĢebilmesi için, farklı yapılara sahip katalizörler varlığında hidroliz iĢlemi 

gerçekleĢtirilir. Literatürde platin (Pt), rutenyum (Ru) ve paladyum (Pd) gibi fiyatı 

yüksek değerli metaller kullanılarak katalizörlerin hazırlanmasına yönelik çalıĢmaların 

yanı sıra daha ekonomik ve kobalt (Co) ve nikel (Ni) gibi metallerin kullanıldığı etkili 

katalizörlerin hazırlandığı çalıĢmalar da yer almaktadır (ġahin ve ark., 2013; Saka ve 

ark., 2015; ġahin ve ark., 2016). Bununla birlikte, metalik katalizörleri hazırlamanın 

nispeten pahalı maliyeti, katalizör ham maddeleri olarak inorganik/organik, destekli 

veya desteksiz katalizörlerin hazırlanma çalıĢmalarını hızlandırmıĢtır. Bu amaçla, 

metalürjik atıklar, geçiĢ metallerinin tuzları ve aktif karbon, polimerler, grafen oksit, 

nano boyutlu malzemeler ve reçineler gibi çeĢitli destek malzemeleri kullanılarak farklı 

yapılarda katalizörler hazırlanmıĢtır (Bozkurt ve ark., 2019; Fangaj ve ark., 2020; Lee 

ve ark., 2020). 
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Destek malzemelerinin temel amacı, katalizör yüzey alanını ve dolayısıyla 

aktivitesini artırmaktır. Bununla birlikte, destek maddelerinin elde edilmesinin bir 

maliyet de vardır. Bu adım, katalizör fiyatını artırmaktadır (Elma KarakaĢ ve ark., 

2022). Yukarıda sıralanan destek malzemelerinden farklı olarak biyolojik atıkların 

destek malzemesi olarak değerlendirilmesi ve katma değerli ürünlere dönüĢtürülmesi 

çok önemlidir. Bu bağlamda en yaygın inorganik/organik biyolojik atıklardan biri olan 

kabukların da dikkate alınması kaçınılmazdır (Mohamed ve ark., 2021) 

NaBH4‟ün hidroliz reaksiyonu ekzotermik ve kendiliğindendir. Bununla birlikte, 

NaBH4‟ün ortam koĢullarında kendi kendine hidroliz reaksiyonu aracılığıyla genel 

dönüĢümü sadece %7-8‟dir. NaBH4‟ün kendi kendine hidrolizi yavaĢ ilerler. Bu 

nedenle, bir katalizör oldukça gereklidir.   ġekil 2.7‟de NaBH4‟ün hidrolizi ile hidrojen 

üretimi için kullanılan katalizör türleri gösterilmektedir (Abdelhamid, 2021). 

 
 

ġekil 2.7. NaBH4‟ün hidrolizi ile hidrojen üretimi için kullanılan katalizör türleri (Abdelhamid, 2021) 

 

Homojen katalitik tepkimelerde katalizörler ve reaktanlar aynı fazda bulunarak, 

reaktanlardan biriyle bir kompleks oluĢturmakta, oluĢan kompleks diğer reaktan ile 

etkileĢime girerek onu ürüne dönüĢtürmektedir. NaBH4‟ün hidrolizi, asit ve metal 

kompleksleri gibi homojen katalizörler kullanılarak katalize edilebilir.  NaBH4 hidrolizi 

için homojen katalizör kullanımının sürekli hidrojen üretimi için uygun olduğu 

belirtilmiĢtir. Ancak, ihtiyaç miktarınca hidrojen üretimi için hidroliz reaksiyonunu  

durdurmanın zorluğu nedeniyle uygun olmadığı ifade edilmektedir (Liu ve Li, 2009). 

Diğer yandan, metal bazlı ve metal içermeyen katalizörler dâhil olmak üzere 

heterojen katalizörler, homojen katalizörlerin çoğu dezavantajını ortadan kaldırır (Joshi 

ve Ranade, 2016, Abdelhamid, 2021). Atık azaltma için yenilenebilir hammaddeler,  
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çevreye zarar vermeyen süreçler ve teknikler kullanma hedefiyle proses yoğunlaĢtırma 

için yüksek verimliliğe ve daha iyi yüzey özelliklerine sahip katalizörler 

geliĢtirilmektedir (Joshi ve Ranade, 2016).  

2.8. Literatür ÇalıĢmaları 

Literatürde farklı yapıdaki destek maddeleri kullanılarak hazırlanmıĢ metal 

içeren/içermeyen oldukça fazla sayıda çalıĢma yer almaktadır. Bu çalıĢmaların görece 

daha az kısmında, destek malzemesi seçiminde, atık malzeme kullanılmıĢtır.  

Fangaj ve Ceyhan tarafından, sodyum borhidrürden hidrojen üretiminde 

kullanılmak üzere, fosforik asitle iĢlem görmüĢ kayısı çekirdeği kabuğu tozundan 

(KÇKT) metal içermeyen bir katalizör hazırlanmıĢtır. Asit konsantrasyonu, fırında 

yakma sıcaklığı ve süresi, katalizör miktarı, NaBH4 konsantrasyonu ve hidroliz 

reaksiyonu sıcaklığı gibi farklı parametrelerin etkileri araĢtırılmıĢtır. En yüksek hidrojen 

üretim hızı %15 H3PO4 varlığında 20199 ml dk
-1

 gkat 
-1

 olarak hesaplanmıĢtır (Fangaj ve 

Ceyhan, 2020). 

Fangaj ve ark., tarafından bileme ve öğütme parçalarının atığı olarak ortaya 

çıkan, yüksek metal içerikli (yaklaĢık 20000 ppm) ve yağ oranı yüksek metalürjik 

çamurdan katalizör hazırlanmıĢtır. Maksimum hidrojen üretim hızı, 9366 ml dk 
-1

.g kat 
-1

 

ve aktivasyon enerjisi değeri ise 48,05 kJ mol 
-1

 olarak hesaplanmıĢtır (Fangaj ve ark., 

2020). 

Elma KarakaĢ ve ark., tarafından sodyum borohidrürün metanoliz reaksiyonunda 

daha yüksek verim elde etmek için Spirulina Platensis atık destekli Pd-Co bimetalik 

katalizör hazırlanmıĢtır. SPW-Pd-Co katalizörü, Spirulina Platensis atığının 3M HCI, 1 

mL PdCl2 solüsyonu (% 2 w w
-1

) ve 4 mL CoCI2·6H20 solüsyonu (%5 w w
-1

) ile 

muamele edilmesiyle hazırlanmıĢtır. Ayrıca elektrot aktif maddesi olarak SPW-Pd-Co 

katalizörü kullanılarak süper kapasitör hücre elde edilmiĢtir ve galvanostatik Ģarj-deĢarj 

eğrileri kullanılarak elektrotun 2 A g
-1

 akım yoğunluğundaki gravimetrik kapasitans 

değeri 50 F g
-1

 olarak ölçülmüĢtür. Hazırlanan katalizörün hidrojen üretiminde 

kullanılması durumunda katalitik aktivitesinin ve süper kapasitör olarak kullanıldığında 

elektrokimyasal performansının yüksek olduğu ifade edilmiĢtir (Elma KarakaĢ ve ark., 

2021). 

Önder ve Özay tarafından kömürle çalıĢan termik santrallerin atığı olan uçucu 

kül (UK)‟den UK-M
o
 (M: Cu, Co, Ni) kompozit katalizörleri sentezlenmiĢtir. Etilen 

https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/bimetallic-catalyst
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/bimetallic-catalyst
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/gravimetric-analysis
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diamin bisboran‟ın „nin hidroliz reaksiyonundan hidrojen üretimi, sentezlenmiĢ UK-M
o
 

kompozit katalizörleri kullanılarak araĢtırılmıĢtır. Hidrojen kaynağı olarak etilen diamin 

bisboran‟ın hidroliz reaksiyonlarında metal türü, katalizör konsantrasyonu, sıcaklık ve 

etilen diamin bisboran konsantrasyonu gibi farklı parametrelerin etkileri araĢtırılmıĢtır. 

UK-Cu
o 

kompozit katalizörünün, hidrojen üretimi için etkili bir katalizör olduğu ifade 

edilmiĢtir (Onder ve Ozay, 2020). 

Özarslan ve ark., tarafından çay fabrikası atıklarından (TFW), NaBH4‟ün 

metanolizi ile hidrojen üretiminde kullanılmak üzere katalizör hazırlanmıĢtır.  TFW-

CH3COOH katalizörü, farklı asit oranları, fırın sıcaklığı ve süresi değerlendirilerek 

sentezlenmiĢtir. En yüksek katalitik etki, 3M CH3COOH, 300°C fırın sıcaklığı ve 60 dk. 

fırında yakma sıcaklığı uygulandığı durumda hazırlanan katalizör için olduğu ifade 

edilmiĢtir. Aktivasyon enerjisi 38,6 kJ mol
-1

 ve gravimetrik kapasitans ise, 2 A g
-1

 akım 

yoğunluğunda 155 F g
-1

 olarak hesaplanmıĢtır (Özarslan ve ark., 2021). 

Hsieh ve ark., tarafından hidrojen üretimi için NaBH4 üzerinde atık alimünyum 

ilavesiyle oluĢan sinerjik etki incelenmiĢtir. NaBH4‟den hidrojen üretim verimliliğini 

artırmak için sulu ortamda atık alüminyum ile karıĢtırılmıĢtır. Hidrojen üretim miktarını 

Al tozu ve atık Al için sırasıyla %88 ve %50 arttığı ve sulu ortamda NaBH4  hidrolizi ve 

atık Al karıĢımının düĢük maliyetli ve yüksek performanslı olduğu ifade edilmiĢtir 

(Hsieh ve ark., 2020).   

Literatürde yumurta kabuğu veya zarları kullanılarak hazırlanmıĢ 

adsorban/katalizör çalıĢmaları da mevcuttur. Bu çalıĢmalar daha çok boyarmaddelerin, 

ağır metal iyonlarının, inorganik ve organik bileĢiklerin adsorpsiyonu için absorban 

hazırlama Ģeklindedir. Ayrıca polimer elektrot ve süper kapasitör üretiminde ve 

biyodizel üretiminde katalizör olarak kullanımına yönelik çalıĢmalardır (Schlesinger ve 

ark., 1953; Guella ve ark., 2006; Kılınç ve ark., 2017; Singh ve Das, 2017; Mitsushima 

ve Hacker, 2018; Ceyhan ve ark., 2020; Demirci ve ark., 2020; Lee ve ark., 2020).  

Ait Taleb ve ark. tarafından etanol varlığında, aldehitlerden ve ketonlardan 

oksimlerin sentezi, kimyasal olarak iĢlem görmüĢ yumurta kabuğu atığı (CTE) ve 

800
o
C‟de kalsine edilmiĢ CaCO3‟ın (CTEC800) katalizör olarak kullanımı ile 

gerçekleĢtirilmiĢtir. 100 mg katalizör varlığının optimum değer olduğu, CTE varlığında 

reaksiyon veriminin %87 ve CTEC800 varlığında %96 olduğu belertilmiĢtir. Hazırlanan 

katalizörlerin tekrar kullanılabilirliğinin 7 olduğu ifade edilmiĢtir. (Ait Taleb ve ark., 

2017).  

https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/hydrogen-source
https://www.sciencedirect.com/topics/materials-science/hydrolysis
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/hydrogen-production
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/hydrogen-generation
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/al-powder


 

 

 

22 

Ajala ve ark. tarafından hurma çekirdeğinden biyodizel üretiminde kullanılmak 

üzere, 800°C ve 900°C sıcaklıklarda ısıl iĢlem ile tavuk yumurtası kabuğundan katalizör 

sentezi gerçekleĢtirilmiĢtir. Katalizörün hurma çekirdeği yağından biyodizel 

üretimindeki etkinliği, optimizasyon tekniği tarama tasarımı kullanılarak 

incelenmiĢtir.  5. döngüde katalitik aktivitesinde azalma olduğu ifade edilmiĢ olup, 

hazırlanan yumurta kabuğu katalizörünün, biyodizel üretimi için uygun ve düĢük 

maliyetli bir katalizör olduğu ifade edilmiĢtir (Ajala ve ark., 2021). 

Yusuff ve ark. Tarafından, atık kızartma yağının transesterifikasyonu yoluyla 

biyodizel üretiminde kullanılmak üzere, karınca yuvası-yumurta kabuğu-Ni-Co 

kompozit heterojen katalizörü, eĢ çökelme yöntemi kullanılarak sentezlenmiĢtir. 70°C 

reaksiyon sıcaklığında maksimum %90,23 biyodizel veriminin elde edilebileceğini ve 

karınca yuvası-yumurta kabuğu-Ni-Co katalizörünün dört döngüye kadar yeniden 

kullanılabileceği ifade edilmiĢtir (Yusuff ve ark., 2019).   

Ravi ve Sundararaman tarafından ultrasonik etki altında yumurta kabuğu esaslı 

manyetik nanoparçacıklar hazırlanmıĢ ve sulu ortamdan Cr(VI) ağır metal safsızlığının 

gideriminde adsorban olarak kullanılmıĢtır. KarıĢtırma hızı 200 rpm, çözelti pH değeri 

5,5 için 66 dk.‟da %98 verimle Cr(VI) giderimin gerçekleĢtiği ileri sürülmüĢtür (Ravi 

ve Sundararaman, 2020). 

Lu ve ark. tarafından sabit yataklı bir reaktörde ticari bir yumurta kabuğu 

Co/SiO2 katalizörü üzerinde Fischer-Tropsch sentezinin kapsamlı kinetik 

modeli deneysel olarak araĢtırılmıĢtır. Önerilen modelin CO tüketiminin kinetik hızını 

ve ürün dağılımlarını iyi tahmin edebildiği ifade edilmiĢtir (Lu ve ark., 2010).   

Gardezi ve ark. tarafından Fischer-Tropsch sentezinde kullanılmak üzere, 

yumurta kabuğu-Co-SiO2 katalizörü hazırlanmıĢtır.  Katalizör veriminin kalsinasyon 

sıcaklığına ve çözücü olarak etanol varlığına bağlı olarak değiĢtiği ifade edilmiĢtir 

(Gardezi ve ark., 2012).  

Mosaddegh tarafından ultrasonik etki ile hazırlanan nano yumurta kabuğu tozu 

biyobozunur yapıda, yüksek katalitik aktiviteli ve yüksek tekrar kullanılabilir karakterde 

bir katalizör olarak 2- amı nokromenler n sentez nde kullanılmıĢtır. Nano yumurta 

kabuğu katalizörü varlığında reaksiyonun, 10-35 dk. aralığında %91-98 verimle 

gerçekleĢtiği belirtilmiĢtir (Mosaddegh, 2013). 

Cahyana ve ark. tarafından, Fe3O4/yumurta kabuğu kompozit katalizörü sentezi 

gerçekleĢtirilmiĢ olup, akridin üretiminde Hantzsch yoğuĢma reaksiyonunda 

kullanılmıĢtır. En yüksek reaksiyon verimi, 0,0254 g katalizör varlığında ve 1,5 sa. 
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reaksiyon süresi %91,3 olarak hesaplanmıĢtır. Kullanılan katalizörün manyetik olarak 

ayrılabilir olduğu ve reaksiyon veriminde önemli bir azalma olmadan üç kez tekrar 

kullanılabilir olduğu ifade edilmiĢtir (Cahyana ve ark., 2019). 

Farid Fitri Kamaronzaman ve ark. tarafından kalsine edilmiĢ tavuk yumurtası 

kabuğu katalizörüne nikel ilave edilerek katalizör hazırlanmıĢtır. Sadece 16‟ya 1 

metanol:yağ molar oranı, ağırlıkça %1 veya 9,09 g L
-1

 katalizör dozajı, 2 sa. boyunca 

65°C‟ lik reaksiyon sıcaklığı ile %100‟e varan biyodizel üretim verimi elde edilebildiği 

belirtilmiĢtir (Farid Fitri Kamaronzaman ve ark., 2020).  

Tavuk yumurtası, tüketilmesi en çok önerilen temel gıdalardan biridir. Küresel 

ölçekte sürekli tüketilen bu gıda maddesi kolay ulaĢılabilir ve ucuzdur. Tüketim sonrası 

atılan kabuğun fazla olması, biyolojik atık olarak sınıflandırılması, kabuğun zaten 

yüksek gözenekli olması, öğütülme kolaylığı, hammadde kaynağı açısından sürekliliği 

ve nispeten düĢük maliyeti, bu çalıĢma için katalizör ham maddesi olarak seçilmesinin 

baĢlıca sebepleri olarak sayılabilir.  

Kobalt bazlı katalizörler, Rutenyum gibi asil metallerden daha ucuzdur ve demir 

gibi metallerden daha büyük bir katalitik etkiye sahiptir. Reaksiyon ortamındaki su ile 

etkileĢime girmez. Bu nedenle Kobalt bazlı katalizörler, Fischer-Tropsch sentezi, doğal 

gaz reformasyonu, hidrojen üretimi ve çevre koruma dâhil olmak üzere çeĢitli 

uygulamalarda kullanılmaktadır (Hong ve ark., 2010). Bu çalıĢmada kobalt katkı 

maddesi, yüksek aktiviteye ve düĢük maliyete sahip katalizörler üretme kabiliyetine 

sahip olduğu için seçilmiĢtir. 

Bu çalıĢmanın birincil amacı, günlük yaĢamın çeĢitli alanlarında büyük 

miktarlarda üretilen tavuk yumurtası kabuğu biyolojik atıkları için önemli bir alternatif 

uygulama belirlemektir. Böylece yeni biyolojik atık oluĢumunun azaltılmasına ve 

mevcut biyolojik atığın değerli ürünlere dönüĢtürülmesine katkı sağlanması 

amaçlanmaktadır. Bu amaçla, NaBH4 hidrolizinde kullanılmak üzere, tavuk yumurtası 

kabuğu tozundan (TYKT) ucuz, verimli ve tekrar kullanılabilir yapıda bir katalizörünün 

sentezi üzerinde çalıĢılmıĢtır. 
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3. MATERYAL VE YÖNTEM 

3.1. Deneyin YapılıĢı 

 

NaBH4‟den hidrojen üretimi için atık malzeme temelli katalizörlerin 

geliĢtirilmesinin incelendiği bu çalıĢmada analitik saflıkta kimyasallar kullanılmıĢtır. 

Deneysel çalıĢmada kullanılan kimyasal maddeler ve cihazlar sırasıyla Çizelge 3.1 ve 

Çizelge 3.2‟de verildiği Ģekildedir.  

 
Çizelge 3.1. ÇalıĢmada kullanılan kimyasal maddeler 

Kimyasal maddenin adı 
Üreten firma Kullanım amacı 

Adı  Formülü 

Sodyum borhidrür NaBH4 Sigma-Aldrich Hidrojen üretiminde 

Kobalt klorür CoCl2.6H2O Merck Katalizör hazırlamada 

Sodyum Hidroksit NaOH Merck Hidrojen üretiminde 

 

Çizelge 3.2. ÇalıĢmada kullanılan cihazlar 

Cihaz adı Marka Kullanım amacı 

Bıçaklı Öğütücü  Retsch SM 200  Öğütme iĢleminde 

TitreĢimli Elek Cihazı  Retsch AS 200 Basic Eleme iĢleminde 

Manyetik KarıĢtırıcı  IKA RH Basic 2  Çözeltinin karıĢtırılmasında 

Hassas Terazi  Kern ABJ A01 Gerekli miktarların alınmasında 

Çalkalamalı Su Banyosu  GFL 1086,0  Hidrojen üretiminde 

Etüv Termal  Kurutma iĢlemlerinde 

Tüp (Boru) fırın  Magmatherm Kalsinasyon iĢleminde  

 

3.1.1. Katalizörün hazırlanması 

 Konya Melike Cihan KYK Kız Öğrenci Yurdu yemekhanesinden alınan tavuk 

yumurtası atığının kabuk ve zar kısımları birbirinden ayrılmıĢtır.  

 Kabuk yüzeyinde biriken istenmeyen maddeler, ilk olarak musluk suyu ile 

sonrasında de iyonize su ile temizlenerek uzaklaĢtırılmıĢtır. 

 Literatürde yumurta kabuğu tozuna uygulanan ön iĢlemlere benzer Ģekilde tavuk 

yumurtası kabukları 105°C‟de 24 sa. etüvde kurutulmuĢtur (Köse ve Kıvanç, 2011; 

Al-Ghouti ve Salih, 2018). Ardından kırma ve öğütme iĢlemi uygulanmıĢtır. 

 Eleme iĢlemi sonrasında, tavuk yumurtası kabuğu tozu (TYKT)‟nun en yüksek 

oranda elde edildiği aralık olan +63-125 μm partikül boyut aralığındaki TYKT tozu 

deneysel çalıĢmalarda kullanılmak üzere ayrılmıĢtır. 

 Yumurta kabuğunun ana yapısını oluĢturan CaCO3‟ın CaO‟e dönüĢümü için 

10°C/dk‟lık ısıtma hızında 5 sa. boyunca 900°C‟de boru fırında TYKT kalsine 

edilmiĢtir (Sulaiman ve ark., 2021). 
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 Üretilen CaO bazlı kalsine edilmiĢ TYKT (TYKTkalsinasyon)‟na, ıslak emdirme tekniği 

kullanılarak kobalt katkısı tutturulmuĢtur. 

 Bu amaçla 5g TYKTkalsinasyon, 50 mL deiyonize su ile karıĢtırılmıĢtır.  

 Optium CoO/CaO oranını belirlemek amacıyla (% ağırlıkça) 5/95, 10/90, 20/80, 

30/70 ve 40/60 oranlarında olacak Ģekilde CoCl2.6H2O eklenmiĢtir.  

 KarıĢım manyetik karıĢtırıcıda 300 rpm‟de 30 dk. karıĢtırılmıĢ ve 0,45 µm por 

açıklığına sahip nitroselüloz membran filtre kağıdından süzüldükten sonra 90°C‟deki 

etüvde 24 sa. kurumaya bırakılmıĢtır.  

 Metal katkısı yapılması ardından TYKTkalsinasyon fırından çıkarılmıĢ ve tüp fırında 

700°C‟de 5 sa. kalsinasyona tabi tutulmuĢ TYKT katalizörü (TYKTkat) elde 

edilmiĢtir. 

 Üretilen TYKTkat deneysel çalıĢmalarda kullanılmak üzere saklama kaplarına 

alınmıĢtır. 

3.1.2. Hidrojen eldesi deneyi 

 NaBH4‟den üretilen hidrojen gazının hacmi; sıcaklık kontrollü su banyosu 

içerisinde, su yer değiĢtirme yöntemi kullanılarak takip edilmiĢtir.  

 BaĢlangıç koĢullarında hidroliz deneyleri, 30°C‟de, %1 NaBH4 ve 1 g katalizör 

ile 10 ml çözelti içerisinde gerçekleĢtirilmiĢtir. 

 Deneysel çalıĢmalarda NaOH konsantrasyonu (%1, %3, %5), katalizör miktarı 

(0,5, 1, 1,5, 2 g), NaBH4 konsantrasyonu (%0,5, %1, %1,5, %2, %2,5), ve 

hidroliz reaksiyon sıcaklığı (30˚C, 40˚C, 50˚C) gibi farklı parametrelerin etkileri 

araĢtırılmıĢtır. 

3.1.3 Yeniden kullanılabilirlik deneyleri 

TYKTkat‟nün yeniden kullanılabilirliği, hidrojen üretim hızının incelendiği 

deneylerinin sonunda tanımlanan optimum koĢullar dikkate alınarak araĢtırılmıĢtır. Her 

deneyden sonra TYKTkat, filtrasyon yoluyla ayrılmıĢ, de-iyonize su ile 3-4 kez 

yıkanmıĢ, etüvde 110°C‟de 1 sa. kurutulmuĢ ve ardından bir sonraki deneyde 

kullanılmıĢtır. Yeniden kullanılabilirlik deneyleri, 30°C iĢlem sıcaklığında ve %1 

NaBH4 varlığında gerçekleĢtirilmiĢtir. 
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3.2. Karakterizasyon 

XRD, FTIR, TGA, SEM ve EDX analizleri kullanılarak TYKT ve TYKTkat 

karakterize edilmiĢtir. X-Ray Difraktometre (Bruker D8 Advance) ve CuK(= 1.54060) 

radyasyonu ile kristalografik yapı belirleme incelemeleri yapılmıĢtır. Yüzey 

morfolojilerinin belirlenmesi için SEM cihazı (Zeiss EVO LS 10) kullanılmıĢtır. FT-IR 

spektroskopi cihazı (Thermo Scientific Nicolet 380) kullanılarak 4000-500 cm
-1

 dalga 

sayısı aralığında yapıdaki fonksiyonel gruplar belirlenmiĢtir. Spesifik yüzey alanı, 

gözenek hacmi ve gözenek yarıçapı, BET cihazı (Quantachrome Nova 1200) 

kullanılarak ölçülmüĢtür. Mikro gözenek hacmi, t-plot mikro gözenek hacmi yöntemi 

kullanılarak bulunurken, gözenek yarıçapı dağılımı Barret-Joyner-Halenda (BJH) 

yöntemi kullanılarak bulunmuĢtur. Yapının termal bozunma analizleri termogravimetrik 

analiz cihazı (Mettler Toledo TGA/DSC2 Star System) ile yapılmıĢtır. 
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4. ARAġTIRMA SONUÇLARI VE TARTIġMA 

 

Hazırlanan TYKT ve TYKTkat karakterizasyon iĢlemleri FT-IR, SEM-EDX, 

BET, TGA ve XRD analizleri yardımıyla gerçekleĢtirilmiĢtir. 

4.1. Fourier DönüĢümlü Kızılötesi Spektroskopisi (FT-IR) Analizi 

ĠĢlem görmemiĢ TYKT (a) ve kalsinasyon sonrası TYKTkat‟nün FT-IR 

spektrumları ġekil 4.1‟de gösterilmektedir. Yumurta kabuğunun birincil bileĢeni olan 

CaO, iĢlem görmemiĢ çiğ yumurta kabuğunun yapısında CaCO3 olarak bulunur. ġekil 

4.1 (a)‟da iĢlem görmemiĢ TYKT için 712 cm
-1

, 872 cm
-1

, 1063 cm
-1

, 1405 cm
-1

 ve 

1800-1700 cm
-1 

dalga sayılarındaki pikler, yumurta kabuğundaki kalsiyum karbonat 

(CaCO3) ile ilgilidir (Niju ve ark., 2015; Rajoriya ve ark., 2021). 872 cm
-1 

ve 712 cm
-1 

dalga sayılarındaki güçlü pikler, kalsiyum karbonatın iç ve dıĢ yüzeylerindeki 

deformasyonlara bağlanabilir ve C–O bağının göstergesidir (Carvalho ve ark., 2011). 

1405 cm
-1

 dalga sayısındaki pik, karbonatın oksijen atomu ile kalsiyum atomu 

arasındaki bağı gösteren karakteristik C–O bağına iĢaret etmektedir. 577 cm
-1 

ve 1063 

cm
-1

‟deki pikler Ca–O bağından kaynaklanmaktadır. 1800 cm
-1 

ile 1750 cm
-1 

dalga 

sayısı bölgesindeki pikler, karbonil grubunun (C=O) titreĢimlerinden 

kaynaklanmaktadır (Kaur ve ark., 2020). 2984 cm
-1 

dalga sayısındaki pik -CH grubuna 

ait gerilme titreĢiminden kaynaklanırken, 2300-2509 cm
-1

 dalga sayısı aralığındaki hafif 

pikler, yumurta kabuğu zarındaki protein fiberlerin yapısında bulunan aminlerin 

içerisindeki N-H bağından kaynaklanmaktadır. 3700 cm
-1

 dalga sayısı civarındaki düĢük 

yoğunluklu pik -OH gerilme bandından kaynaklanmakta ve yapıdaki suyun varlığını 

göstermektedir (Habeeb ve ark., 2017). 

Kalsine yumurta kabuğu tozu için dalga sayısı 3640 cm
-1

‟ deki pik -OH gerilme 

bandından kaynaklanırken ve suyun adsorbe edildiğine iĢaret etmektedir. 1405 cm
-1

, 

872 cm
-1 

ve 712 cm
-1 

dalga sayılarında iĢlem görmemiĢ yumurta kabuğu yapısında C-O 

bağına iĢaret eden keskin pikler yerini geniĢ piklere bırakmıĢtır. 1394 cm
-1 

ve 1048 cm
-1‟ 

deki pikler, karbonat iyonunun CaO‟e dönüĢümünü göstermektedir. Kobalt katkısı 

varlığında, 577 cm
-1 

dalga sayısındaki CaO titreĢim piki 557 cm
-1 

dalga sayısına 

kaymıĢtır (Ferraz ve ark., 2018; Tizo ve ark., 2018; Ferraz ve ark., 2019). 
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a) 

 

b) 

 
 

ġekil 4.1. (a) ĠĢlem görmemiĢ TYKT ve (b) TYKTkat‟nün FT-IR spektrumları (CoO/CaO oranı 10/90) 

 

4.2. Hazırlanan Katalizörlerin Kristal Yapı Analizi (XRD) 

ġekil 4.2 (a) ĠĢlem görmemiĢ TYKT, (b) TYKTkalsinasyon ve (c) TYKTkat‟nün  X-

IĢını kırınım spektrumlarını göstermektedir. 

Kalsit yapısı, kalsiyum karbonatın oda sıcaklığında termodinamik olarak en 

kararlı halidir ve yumurta kabuğunun yüksek sertliğinin kaynağıdır. ġekil 4.2 (a), 2θ = 

29,6°‟deki ana pik ve 2θ = 23,26°, 32,9°, 36,3°, 39,8°, 43,6°, 47,9°, 48,9°, 57,8°, 62,5° 

ve 65,8°‟deki küçük pikler yumurta yapısında kalsit varlığını göstermektedir. (Guella ve 

ark., 2006; Kılınç ve ark., 2017; Singh ve Das, 2017; Aditya ve ark., 2021). X-IĢını 

kırınım spektrumu, yapının kalsiyum karbonattan oluĢtuğunu ortaya koymaktadır. Bu, 
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ġekil 4.2 (a)‟da gösterilen spektrum ile uyum içindedir. Ortaya çıkan yapı, JCPDS Kart 

No: 96-101-0929‟da açıklanan CaCO3 yapısı ile mükemmel bir Ģekilde eĢleĢmektedir. 

 

a) 

 

b) 

 

c) 

 

 
 

ġekil 4.2. (a) TYKT ve (b) kalsine edilmiĢ TYKTkalsinasyon  (c) TYKTkat için X-IĢını kırınım spektrumları 

(CoO/CaO oranı 10/90) 
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ġekil 4.2 (b), TYKT‟nun 900°C‟de kalsinasyonu sonrasında elde edilen 

TYKTkalsinasyon‟nun X-IĢını kırınım spektrumunu göstermektedir. 2θ = 32,3°, 37,2°, 

54,4°, 64,5° ve 67,3°‟deki yoğun pikler, CaO yapısını göstermektedir (Ghosh ve ark., 

2005; Imtiaz ve ark., 2013). Ortaya çıkan yapı, JCPDS Kart No: 96-101-1096‟da 

açıklanan CaO yapısı ile mükemmel bir Ģekilde eĢleĢmektedir. 

ġekil 4.2 (c), 700°C‟de kalsine edilmiĢ Co
2+

 katkılı TYKT‟dan elde edilen 

TYKTkat‟nün X-IĢını kırınım spektrumunu göstermektedir. 

2θ = 19°, 35°, 48°, 52°‟deki ana pikler ve 2θ = 17°, 26°, 28°, 30°, 38°, 41°, 45°, 

56°, 61°, 64° ve 66°‟ deki pikler Ca3Co4O9, Co3O4 ve ayrıca CaO ve CaCO3 fazlarının 

varlığına iĢaret etmektedir. 

Literatürde CaO/CaCO3 ve farklı kobalt bileĢiklerinden yüksek sıcaklıklarda 

termoelektrik malzemeler (örn. Ca3Co4O9, CaxCoO2) üretmek için verdikleri 

reaksiyonlar incelenmiĢtir. Hammaddelerin tane büyüklüklerinin, Co/Ca baĢlangıç

oranının ve kalsinasyon sıcaklığının elde edilen ürünün kristal yapısını etkilediği 

belirtilmiĢtir. Ayrıca Ca3Co4O9/CaxCoyOz‟un hava atmosferinde sentezlenmesi sırasında 

yukarıda belirtilen fazların oluĢtuğu bildirilmiĢtir. Bu nedenle elde edilen ürünün farklı 

fazların bir araya gelmesinden oluĢtuğu ileri sürülmüĢtür. (Ghosh ve ark., 2005; 

Smaczyński ve ark., 2007; Sedmidubský ve ark., 2012; Imtiaz ve ark., 2013; Delorme 

ve ark., 2015; Miyazawa ve ark., 2016; Bittner ve ark., 2017). 

2θ = 17°, 26°, 35°, 38°, 41°, 45°, 48°, 52°, 56° ve 61°‟deki pikler 

Ca3Co4O9/CaxCoyOz yapısını göstermektedir. 2θ = 64° ve 66°‟deki pikler, CaO yapısını 

göstermektedir. 2θ = 19°‟de görünen pik Co3O4 fazı ile eĢleĢtirilmektedir. Aynı 

zamanda 2θ = 28° ve 30° deki pikler havadaki CO2 ile CaO fazının reaksiyonundan 

oluĢan kalsit fazına iĢaret etmektedir (Smaczyński ve ark., 2007; Sedmidubský ve ark., 

2012; Delorme ve ark., 2015; Song ve ark., 2015; Miyazawa ve ark., 2016; Bittner ve 

ark., 2017). 

4.3. Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM-EDX) Analizi 

ġekil 4.3 iĢlem görmemiĢ TYKT ve TYKTkat‟nün yüzey morfolojisi 

değiĢikliklerini göstermektedir. ġekil 4.3 (a)‟da görüldüğü gibi, iĢlem görmemiĢ TYKT 

tipik olarak birbirine bağlı bir iskelet yapısına benzeyen tekdüze olmayan bir yapıya 

sahiptir. Daha yüksek büyütme oranlı SEM görüntüleri, yüzeyde küçük parçacıkların da 

olduğunu ve bu parçacıkların 0,5–3 μm parçacık boyutu aralığında olduğunu 
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göstermektedir (Elkady ve ark., 2011; Oliveira Cordeiro ve ark., 2022). ġekil 4.3 (b)‟de 

verilen TYKTkat‟nün SEM görüntüleri, parçacık boyutunun önemli ölçüde küçüldüğünü 

(yaklaĢık 1–3 μm) ve benzer Ģekilli parçacıklara sahip, keskin köĢeleri ve kenarları 

olmayan bir parçacık yapısının ortaya çıktığını göstermektedir. (Borhade ve Kale, 2017; 

Oliveira Cordeiro ve ark., 2022). Çizelge 4.1, Çizelge 4.2 sırasıyla iĢlem görmemiĢ 

TYKT ve TYKTkat‟nün kimyasal bileĢimini göstermektedir. 

 

a) 

  

 5x 10x 

b) 

  

 5x 10x 

ġekil 4.3. (a) TYKT ve (b) TYKTkat‟nün yüzey morfolojileri (CoO/CaO oranı 10/90) 

 

Çizelge 4.1. ĠĢlem görmemiĢ TYKT 

için EDX sonucu 
 Çizelge 4.2. TYKTkat için EDX sonucu (CoO/CaO oranı 

10/90) 

Element Ağırlıkça (%)  Element Ağırlıkça  (%) 

O 50,46  Ca 47,15 

Ca 10,58  Co 15,14 

C 33,83  O 25,38 

P 5,04  Cl 0,47 

Mg 0,09  Mg 0,43 

   C 2,09 

    P 9,34 

 

ĠĢlem görmemiĢ TYKT‟nun ağırlıklı olarak C, O ve Ca‟dan oluĢtuğu ve yaklaĢık 

%5,04 fosfor ve eser miktarda magnezyum (ağırlıkça %0,09) içerdiği görülmektedir. 

TYKTkat‟nün yapısında ise kalsiyum miktarının arttığı ve yapı ağırlığının %15,14‟ünün 

Co‟dan oluĢtuğu görülmektedir. 
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4.4. Termogravimetrik Analiz (TGA) 

ĠĢlem görmemiĢ TYKT, çalıĢmada uygulanacak kalsinasyon sıcaklığını 

belirlemek için termogravimetrik analize tabi tutulmuĢtur. ġekil 4.4, 25–850°C sıcaklık 

aralığında TYKT‟nun kütle kaybı değiĢimini göstermektedir. 

 
 

ġekil 4.4. Kuru hava atmosferinde TYKT‟nun termogravimetrik analizi (TGA). 

 

ġekil 4.4‟te gösterildiği gibi, 25–620°C sıcaklık aralığında, su molekülleri ve 

organik protein bazlı malzemenin neden olduğu yaklaĢık %1,5 değerinde düĢük bir 

kütle kaybı olmuĢtur (Naemchanthara ve ark., 2008). 600–800°C sıcaklık aralığındaki 

yüksek kütle kaybı, yumurta kabuğunun birincil bileĢeni olan CaCO3‟ün CaO‟ya 

dönüĢmesi nedeniyle CO2‟nin yapıdan uzaklaĢtırılmasından kaynaklanmaktadır 

(Naemchanthara ve ark., 2008; Joshi ve ark., 2015; Ur Rahman ve ark., 2021). 

800°C‟nin üzerindeki sıcaklıklarda TYKT‟nun kütlesi sabit kalmaktadır. Bu bulgular, 

ġekil 4.1‟de gösterilen FT-IR sonuçları ve ġekil 4.2‟de gösterilen XRD sonuçları ile 

uyumludur. TG verileri dikkate alındığında, enerji tüketimi, hazırlama süresi ve iĢlem 

sıcaklığı açısından CaO oluĢumu için kalsinasyon sıcaklığı 900°C olarak belirlenmiĢtir. 

Atık yumurta kabukları için literatürde benzer sonuçlar bildirilmiĢtir (Farooq ve ark., 

2018; Ur Rahman ve ark., 2021). 

Islak emdirme yöntemi ile ağırlıkça CoO/CaO oranları 5/95, 10/90, 20/80, 30/70 

ve 40/60 olan CaO yapısında TYKT üzerine kobalt metali katkılanarak metal katkılı 

katalizörler elde edilmiĢtir. EDX analizi, CoO/CaO oranı 10/90 olacak Ģekilde 
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hazırlanan katalizörlerin yaklaĢık %15,14 oranında kobalt içeriğine sahip olduğunu 

göstermektedir (Çizelge 4.2). Bu sonuç, istenilen metal katkısının hedeflenen oranda 

gerçekleĢtirildiğini göstermektedir. 

ÇalıĢmanın baĢlangıcında iĢlem görmemiĢ TYKT‟nun (kobalt tutturulmamıĢ) 

NaBH4 hidrolizinde doğrudan kullanılabilirliği araĢtırılmıĢtır. Deneysel çalıĢmalar, 

iĢlem görmemiĢ TYKT‟nun herhangi bir katalitik aktiviteye sahip olmadığını 

göstermiĢtir. 

4.5. NaOH Konsantrasyonunun NaBH4 Hidrolizine Etkisi 

TYKTkat varlığında NaOH konsantrasyonunun NaBH4 hidrolizi üzerindeki 

etkisi, farklı NaOH konsantrasyonları için (%1, %3 ve %5) araĢtırılmıĢtır. Deneysel 

çalıĢmalar 30°C iĢlem sıcaklığı, 1 g katalizör, CoO/CaO oranı 10/90 ve %1 NaBH4 

varlığında gerçekleĢtirilmiĢtir. NaOH konsantrasyon değerinden bağımsız olarak, 

incelenen NaOH konsantrasyonu aralığında kayda değer hidrojen gazı elde 

edilememiĢtir (sadece 20-40 mL aralığında). 

Literatürde, elde edilen bu sonuca benzer sonuçları içeren çalıĢmalar yer 

almaktadır. NaOH konsantrasyonundaki artıĢla reaksiyon hızının azalması Ģu Ģekilde 

yorumlanabilir: 

-NaOH varlığı katalizörün yüzey yapısını (özellikle aktif merkezleri) 

bozmaktadır.  

-NaBH4‟ün katalizör yüzeyindeki hidrolizi; NaBH4 adsorpsiyonu, NaBH4 

hidroliz reaksiyonu ve oluĢan hidrojenin desorpsiyonu Ģeklinde 3 ana adımda 

gerçekleĢmektedir. Yüzeydeki BH4
−
 adsorpsiyonu, hız belirleyici adımdır. OH

-
 iyonları, 

BH4
-
 iyonlarına kıyasla katalizör yüzeyinde daha rekabetçi bir Ģekilde adsorbe 

olabilmektedir. Bu durum, reaksiyon hızının önemli oranda azalmasına yol açmaktadır 

(Shang ve ark., 2008; Zou ve ark., 2011; Bozkurt ve ark., 2019; Salih Keskin ve ark., 

2022). ÇalıĢmanın sonraki aĢamaları NaOH varlığı dikkate alınmadan yürütülmüĢtür. 

 

4.6. CoO/CaO Oranının NaBH4 Hidrolizine Etkisi 

 

Farklı oranlarda CoO/CaO oranının (5/95, 10/90, 20/80, 30/70 ve 40/60, % 

ağırlıkça) NaBH4‟den hidrojen üretimi üzerine etkisi araĢtırılmıĢtır. ġekil 4.5, 

(CoO/CaO) oranına bağlı olarak hidrojen üretim hızı (Ro) ve hidrojen hacminin 
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değiĢimini göstermektedir. Ġlk bakıĢta ġekil 4.5‟te (CoO/CaO) 20/80 oranı için elde 

edilen hidrojen hacmi-zaman verilerinin değiĢimi, bu oranın en yüksek hidrojen üretim 

hızına sahip olduğu izlenimini vermektedir. Ancak üretilen katalizörlerin kobalt 

içeriklerine göre hesaplanan hidrojen üretim hızları dikkate alındığında en yüksek 

hidrojen üretim hızı (CoO/CaO) 10/90 olacak Ģekilde hazırlanan katalizör için 432 mL 

gCo
-1

 dk
-1

 olarak hesaplanmıĢtır. Bu durumunun olası nedenlerinin; 

-(CoO/CaO) oranı 5/95 olan katalizörün yüzeyindeki aktif merkezlerin sayı ve 

dağılımının yetersiz olması, 

-(CoO/CaO) oranı 20/80, 30/70 ve 40/60 olan katalizörlerin yüzeylerindeki aktif 

merkezlerin dağılımının homojen olmayıp aktif merkezlerin yüzeyde belirli bölgelerde 

kümelenmesinden kaynaklandığı değerlendirilmektedir. ÇalıĢmanın sonraki aĢamaları, 

(CoO/CaO) oranı 10/90 dikkate alınarak hazırlanan TYKTkat kullanılarak 

sürdürülmüĢtür. 

 

 
ġekil 4.5. TYKTkat varlığında hidrojen üretim hızı ve hidrojen hacminin (CoO/CaO) oranı ile değiĢimi 

(30°C, 1 g katalizör, %1 NaBH4) 

 

 

4.7. Katalizör miktarının NaBH4 hidrolizine etkisi 

Katalizör tipine ek olarak, NaBH4 hidrolizini etkileyen bir diğer önemli 

parametre de katalizör miktarıdır. ÇalıĢmanın bu adımında, katalizör miktarının NaBH4 

hidroliz reaksiyonu üzerindeki etkisi incelenmiĢtir. Deneyler, %1 NaBH4 varlığında, 
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30°C iĢlem sıcaklığında ve 0,5 ila 2 g arasında değiĢen katalizör miktarı varlığında 

gerçekleĢtirilmiĢtir.  ġekil 4.6‟da görüldüğü gibi, katalizör miktarı 0,5 g‟dan 1 g‟a 

çıkarıldığında hidrojen üretim hızı artmaktadır (432 mL gCo
-1

 dk
-1

). 1 g‟ın üzerindeki 

katalizör miktarları için ise hidrojen üretim hızı 156 mL gCo
-1

 dk
-1

‟e düĢmektedir. Bunun 

muhtemel nedeninin, hidrojen üretim hızının katalizör miktarı ve/veya artan katalizör 

miktarı ile yüzeydeki aktif merkezlerde hidrojenin adsorpsiyonu/birikimi tarafından 

kontrol edilmesi olduğu düĢünülmektedir (Saka ve ark., 2015; Salih Keskin ve ark., 

2022).  

 
ġekil 4.6. TYKTkat varlığında hidrojen üretim hızı ve hidrojen hacminin katalizör miktarı ile değiĢimi 

(30°C, %1 NaBH4) 

4.8. NaBH4 Konsantrasyonunun NaBH4 Hidrolizine Etkisi 

NaBH4 konsantrasyonunun etkisi, 1 g katalizör ve 30°C iĢlem sıcaklığında beĢ 

farklı NaBH4 konsantrasyonu (%0,5, %1, %1,5, %2, %2,5) için incelenmiĢtir. NaBH4 

konsantrasyonu ile hidrojen hacmi-hidrojen üretim hızı değiĢimleri ġekil 4.7‟de 

gösterilmektedir. 

NaBH4 konsantrasyonu % 0,5‟ten %1‟e yükseldikçe, hidrojen üretim hızı 157 

mL gCo
−1

 dk
-1

‟den 432 mL gCo
−1

 dk
-1

‟e çıkmaktadır. NaBH4 konsantrasyonunun %2,5‟a 

çıkması durumunda hidrojen üretim hızı 261 mL gCo
−1

 dk
-1

‟e kadar azalmaktadır. En 

yüksek hidrojen üretim hızı %1 NaBH4 konsantrasyonu için 432 mL gCo
−1

 dk
-1 

olarak 

elde edilmiĢtir. 
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ġekil 4.7. TYKTkat varlığında NaBH4 konsantrasyonu ile hidrojen üretim hızı ve hidrojen hacminin 

değiĢimi (30°C, 1 g katalizör) 

 

Literatürde benzer bulguları bildiren çalıĢmalar mevcuttur ve bu durumun 

aĢağıdaki verilen olası nedenlerden kaynaklandığı düĢünülmektedir (Liu ve ark., 2009; 

ġahin ve ark., 2013; Kılınç ve ark., 2017; Kaya, Kaya, M 2020). 

-NaBH4 çözeltisinin viskozitesi, artan NaBH4 konsantrasyonuna bağlı olarak 

artmaktadır. Buna bağlı olarak hidroliz hızı da azalmaktadır. (Amendola ve ark., 1999; 

Liu ve ark., 2009; Fangaj ve Ceyhan, 2020). 

-Reaksiyon sonucu oluĢan NaBO2‟nin çözünürlük değeri (25°C‟de yaklaĢık 29 g 

L
-1

), NaBH4‟ünkine (25°C‟de yaklaĢık 55 g L
-1

) kıyasla oldukça düĢüktür. Artan NaBH4 

konsantrasyonuna bağlı olarak hidroliz sonucu oluĢan NaBO2 miktarı da artmaktadır. 

Fazla NaBO2, katalizör yüzeyinde çökelerek yüzeydeki aktif merkezlerin kapanmasına 

neden olmaktadır. Bu durum, katalizör ile NaBH4 molekülleri arasında kütle transferine 

karĢı ek bir direnç oluĢturduğundan, hidrojen üretim hızı azalmaktadır (Ceyhan ve ark., 

2020; Fangaj ve ark., 2020; Fangaj ve Ceyhan, 2020). 

4.9. ĠĢlem Sıcaklığının NaBH4 Hidrolizine Etkisi 

NaBH4 hidrolizinin reaksiyon hızını artıran parametrelerden birisi de iĢlem 

sıcaklığıdır (Kiren ve Ayas, 2022). Deneysel çalıĢma, sabit miktarda %1 NaBH4 ve 1 g 

katalizör dikkate alınarak 30°C, 40°C ve 50°C olmak üzere üç farklı iĢlem sıcaklığında 

gerçekleĢtirilmiĢtir. ġekil 4.8, elde edilen sonuçları göstermektedir. Artan iĢlem 
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sıcaklığı ile hidrojen üretim hızı artarken, 50°C‟deki iĢlem süresi yaklaĢık 24 dk‟nın 

altına düĢmektedir. 

 
ġekil 4.8. TYKTkat varlığında iĢlem sıcaklığı ile hidrojen hacminin değiĢimi (%1 NaBH4, 1 g katalizör) 

 

Hidrojen üretim hızı 30°C‟de 432 mL gCo
-1

 dk
-1

 ve 50°C‟de 645 mL gCo
-1

 dk
-1

 

olarak hesaplanmıĢtır. Sıcaklık yükseldiğinde, kütle aktarım hızı artmakta ve reaktan 

molekülleri ile katalizör yüzeyi arasındaki etkileĢimler de artmaktadır. Bu durumun 

iĢlem süresinin kısalmasına ve hidrojen üretim hızının artmasına neden olduğu 

düĢünülmektedir (Zhang ve ark., 2019b). Arrhenius denklemi ile, TYKTkat varlığında 

NaBH4 hidroliz reaksiyonunun aktivasyon enerjisi (Ea), Ink‟ya karĢı 1/T grafiği 

çizilerek hesaplanmıĢtır. (ġekil 4.9). Reaksiyon mertebesi (n), n‟inci mertebeden 

reaksiyon denklemleri (Denklem 4.1-4.4) yardımıyla hesaplanmıĢtır. 
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ġekil 4.9. lnk ile (1/T) değiĢimi 

 

TYKTkat varlığında hidroliz reaksiyonunun aktivasyon enerjisi düĢük 

sayılabilecek 16,78 kJ mol
-1

 değerinde ve reaksiyon hız mertebesi ise 0,7 olarak 

hesaplanmıĢtır. ĠĢlem sıcaklığının etkisinin incelendiği deneyler üç kez tekrarlanmıĢ 

olup deneysel sapma ±%5 olarak hesaplanmıĢtır. 

Çizelge 4.3‟te, TYKTkat‟nün hidrojen üretim hızının, literatürdeki benzer 

çalıĢmalar ile karĢılaĢtırılması gösterilmektedir. Bu çalıĢmada elde edilen hidrojen 

üretim hızının literatürde verilen sonuçlarla uyumlu olduğu görülmektedir. 

Çizelge 4.3. NaBH4‟ün hidrolizi için çeĢitli katalizörlerin katalitik performanslarının karĢılaĢtırılması 

Katalizör Hidrojen üretim hızı (mL gkat
−1

 dk
−1

) Kaynaklar 

Co3O4@C  4900 (Ceyhan ve ark., 2020) 

Co@C (Co-MOF-71) 1680 (Liu ve ark., 2009) 

Co@150 gözenekli karbon  11086 (Co bazlı) (MeĢe ve ark., 2018) 

3D gözenekli-Co  865 (Ye ve ark., 2007) 

Co–B/Ni köpük 111 (Lin ve Chang, 2016) 

Co/IR-120 200 (Liu ve ark., 2009) 

Co3O4 NA/T 1940 (Bu ve ark., 2021) 

Co–B/CNTs 1200 (Xu ve ark., 2019) 

Co-B@tSe 424,3 (MeĢe ve ark., 2018) 

Co/γ-Al2O3 220 (Ye ve ark., 2007) 

Co-CaO 432 (Co bazlı) Bu çalıĢma 

 

4.10. TYKTkat’nün NaBH4 Hidrolizinde Tekrar Kullanılabilirliği 

Endüstriyel uygulamada bir katalizörden istenen temel özellikler, yüksek 

aktivite, kolay hazırlanabilme, toksik olmama, dayanıklılık ve tekrar kullanılabilirliktir. 

TYKTkat‟nün tekrar kullanılabilirliğine iliĢkin deneyler, 30°C iĢlem sıcaklığı, %1 

NaBH4 ve 1 g katalizör varlığında gerçekleĢtirilmiĢtir (ġekil 4.10). Her deney sonrası, 
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TYKTkat 3 ila 4 kez de iyonize su ile yıkanmıĢ ve etüvde 110°C‟de 1 sa. kurutulmasının 

ardından bir sonraki deneyde kullanılmıĢtır. 

 
 

ġekil 4.10. NaBH4 hidrolizinde TYKTkat‟nün tekrar kullanım sayısı ile hidrojen üretim hızı ve hidrojen 

hacminin değiĢimleri (30°C, %1 NaBH4, 1 g katalizör) 

 

ġekil 4.10‟da gösterildiği gibi, TYKTkat‟nün 16. tekrar kullanımından sonra, 

hidrojen üretim hızı değiĢmemiĢ ve hatta artıĢ olmuĢtur. Hidrojen üretim hızı 5. yeniden 

kullanımdan sonra artmaya baĢlamıĢ ve 16. yeniden kullanıma kadar artmaya devam 

etmiĢtir. Elde edilen hidrojen hacimleri küçük farklılıklar gösterse de ilk kullanımda 

elde edilen değere benzerdir. 

Tekrarlanabilirlik denemelerinde, ilk sekiz yeniden kullanım sırasında her 

kullanımdan sonra yıkama ve kurutmadan sonra katalizörün kütlesinde önemli bir 

azalma olmamıĢtır. Sekizinci yeniden kullanımdan sonra, katalizörün kütle kaybı 

önemli hale gelmiĢ ve 16. yeniden kullanım deneyinin sonunda %25-30‟a ulaĢmıĢtır. 

ġekil 4.11, (a) TYKTkat‟nün ilk kullanım öncesi, (b) TYKTkat‟nün 8. kullanımdan 

sonraki ve (c) TYKTkat‟nün 16. kullanımdan sonraki SEM görüntülerini göstermektedir. 
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a) 

 
b) 

 
c) 

 
 

ġekil 4.11. TYKTkat (a) ilk kullanım öncesi (b) 8. kullanım sonrası ve (c) 16. kullanım sonrası SEM 

görüntüsü 

 

ġekil 4.11(a)‟da gösterildiği gibi, katalizör yüzeyinde birbirine yapıĢmıĢ farklı 

boyutlarda parçacıklar bulunmaktadır. Ayrıca bu durum kümeleĢmenin varlığına da 

iĢaret etmektedir. ġekil 4.11(b)‟de verilen sekizinci kullanım sonrasındaki katalizör 

yüzeyinin görüntüsünden, ilk kullanımdan önce yüzeyde bir arada bulunan farklı 

büyüklükteki partiküllerin ayrıldığı ve katalizörün ortalama partikül boyutunun 
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küçüldüğü görülmektedir. 16. kullanımdan sonra katalizörün SEM görüntüsü, 

katalizörün partikül boyutunun daha da azaldığını ortaya koymaktadır (ġekil 4.11(c)). 

Bu sonuç, Çizelge 4.4‟te gösterildiği gibi, ilk kullanımdan önce, 8. kullanımdan 

ve 16. kullanımdan sonra yüzey alanlarında ortaya çıkan değiĢimler ile uyum halindedir. 

Ġlk kullanımdan önce 3,65 m
2
 g

-1
 yüzey alanına sahip olan katalizör, 8. kullanımdan 

sonra 39,77 m
2
 g

-1
 ve 16. kullanımdan sonra 43,38 m

2
 g

-1
 yüzey alanına sahiptir. Ayrıca 

ilk kullanımdan önce ortalama gözenek yarıçapı 50,48 Å iken 8. ve 16. kullanımdan 

sonra sırasıyla 52,68 Å ve 68,41 Å‟a yükselmektedir. BJH yöntemi kullanılarak 

hesaplanan kümülatif adsorpsiyon ve kümülatif desorpsiyon alanlarında da önemli 

değiĢiklikler vardır. Ġlk kullanımdan önce kümülatif adsorpsiyon alanı 3,00 m
2
 g

-1
 iken, 

8. kullanımdan sonra 20,21 m
2
 g

-1
, 16. kullanımdan sonra ise 21,45 m

2
 g

-1
 „e 

çıkmaktadır. Kümülatif desorpsiyon alanı ilk kullanımdan önce 4,58 m
2
 g

-1
, 8. 

kullanımdan sonra 33,06 m
2
 g

-1
 ve 16. kullanımdan sonra 32,71 m

2
 g

-1
‟dir. 

 

Çizelge 4.4. TYKTkat‟nün ilk kullanım öncesi, 8. kullanım ve 16. kullanım sonrası yüzey alanı ve 

gözenek yarıçapı değiĢimleri 

 

 Ġlk kullanım 

öncesi 

8. kullanım 

sonrası 

16. kullanım 

sonrası 

Çok noktalı BET, m
2
 g

-1
 3,65 39,77 43,38 

Ortalama Gözenek Yarıçapı, Å 50,48 52,68 68,41 

BJH Metodu Kümülatif Adsorpsiyon Yüzey Alanı, m
2
 g

-1
 3,00 20,21 21,45 

BJH Metodu Kümülatif Desorpsiyon Yüzey Alanı, m
2
 g

-1
 4,58 33,06 32,71 

 

Yeniden kullanım sonrası hidrojen üretim hızındaki artıĢın aĢağıda verilen 

sebeplerden kaynaklanabileceği değerlendirilmektedir: 

 Katalizörün yüzey alanının artması ve partikül boyutunun küçülmesi, yüzeyde 

bulunan ancak partiküllerin aglomerasyonu veya kümeleĢmesi nedeniyle 

kullanılamayan aktif merkezlerin NaBH4 hidrolizinde aktif hale gelmesini 

sağlamıĢtır. 

 Artan ortalama gözenek yarıçapı nedeniyle, gözeneklerin içi/ara yüzleri de hidroliz 

iĢleminde kullanılabilir hale gelmiĢtir. 

 Kümülatif adsorpsiyon alanındaki artıĢ, reaktanlar ile yüzey etkileĢimleri üzerinde 

olumlu bir etki oluĢtururken, kümülatif desorpsiyon alanındaki artıĢ, reaksiyon 

ürünlerinin yüzeyden uzaklaĢtırılmasını olumlu yönde etkilemiĢtir. 
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Hidrojen üretim hızının artmasında etkili olduğunu düĢündüğümüz katalizörün 

yüzey alanındaki artıĢın da muhtemelen; 

 katalizörün çözelti içinde mekanik ufalanmasından veya 

 kobalt oksidin, NaBH4 varlığında sulu ortamda aktif bir kobalt borit fazına 

indirgenmesinden kaynaklandığı düĢünülmektedir. 

Literatürde kobalt oksidin hazırlanma sıcaklığının, kobalt oksit yapısını 

(kristal/amorf) etkilediği belirtilmektedir. Kobalt oksidin indirgeme mekanizması da 

kobalt oksidin yapısından etkilenmektedir. Katalizör üretimi sırasında kalsinasyon 

sıcaklığının arttırılmasının CoO‟in aktivitesi ve indirgenmesi üzerinde olumlu etkisi 

olduğu belirtilmektedir (Krishnan ve ark., 2008; Simagina ve ark., 2011). Literatürde 

açıklanan bu etki dikkate alındığında, çalıĢmamızda kullanılan yüksek kalsinasyon 

sıcaklığının (900°C) tekrar kullanılabilirlik deneylerinden elde edilen sonuca olumlu 

etkisi olduğu düĢünülmektedir. 

ġekil 4.10‟da gösterilen hidrojen hacimleri incelendiğinde, ilk kullanımdaki 

hidrojen hacminin, salınımlı bir seyir izlemesine rağmen katalizörün 16. kullanımı 

sonunda bile elde edildiği görülmektedir. Yukarıda açıklanan nedenler dikkate 

alındığında bunun beklenen bir durum olduğu değerlendirilmektedir. 
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5. SONUÇLAR VE ÖNERĠLER 

5.1 Sonuçlar 

Bu çalıĢmada, TYKT biyolojik atığından düĢük maliyetli, yüksek verimli ve 

tekrar kullanılabilir yapıda kobalt katkılı bir katalizör (TYKTkat) hazırlanmıĢ ve NaBH4 

hidrolizinde kullanılmıĢtır. 30°C iĢlem sıcaklığında, %1 NaBH4 ve 1 g katalizör 

varlığında hidrojen üretim hızı 432 mL gCo
−1

 dk
-1

 olarak hesaplanmıĢtır. NaBH4 hidroliz 

reaksiyonunun aktivasyon enerjisi 16,78 kJ mol
-1

 olarak düĢük sayılabilecek büyüklükte 

hesaplanmıĢtır. TYKTkat‟nün tekrar kullanılabilirliğinin çok yüksek olduğu ve 16. 

kullanımdan sonra bile ilk kullanıma benzer hacimde hidrojen elde edilebildiği 

belirlenmiĢtir. Hidrojen üretim hızının ilk kullanıma göre önemli ölçüde arttığı da tespit 

edilmiĢtir. Bu sonuçlara dayanarak, TYKTkat‟nün NaBH4 hidrolizinde kullanım için çok 

önemli bir alternatif olduğu sonucuna varılmıĢtır. 

5.2 Öneriler 

Yumurta kabuğu esaslı katalizörler farklı alanlarda kullanılmıĢ olmakla birlikte, 

NaBH4 hidrolizinde ilk kez bu çalıĢmada kullanılmıĢtır. Bu bakımdan çalıĢmada kobalt 

katkılı olarak hazırlanmıĢ olan katalizör, ileride yapılacak çalıĢmalarda, kobaltın yanına 

ikinci ve üçüncü metaller eklenerek ya da kobalt yerine farklı metaller kullanılarak 

hazırlanabilir. 
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