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KBHj hidrolizinde ince film nikel katalizoriinii kullanarak hidrojen tiretimi ve
proses optimizasyonu
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KBH4 hydrolysis
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Oz

Bu c¢alismada nikel, magnetron sagtirma islemi ile lam
iizerine ince bir film olarak kaplanmig ve alkali potasyum
borhidriir hidrolizinde Kkatalizér olarak kullanilmistir.
Ayrica ortam sicakligi, katalizor miktari, % KBH4 orani,
HCl hacmi ve % NaOH orani gibi parametrelerin potasyum
borhidriir ¢ozeltisinin  katalitik hidrolizinde hidrojen
iretimi hizina olan etkileri de yanit yiizey metodu ile
ayrintili  olarak incelenmistir. Proses optimizasyonu
merkezi kompozit dizayn1 kullanilarak yapilmis ve
parametrelerin etkinligi varyans analizi ile belirlenmistir.
Olusturulan model sonucunda, maksimum HGR degeri igin
optimum parametreler; ortam sicakligt 55 °C; %13
oraninda KBHy; %0.6 oraninda NaOH; 9 mL 0.5 M HCI
olarak belirlenmistir. Maksimum hidrojen tiretim hiz1 92.8
L/dk. g olarak hesaplanmistir.

Anahtar kelimeler: Potasyum borhidriir, Hidroliz,
Hidrojen iiretimi, Nikel, Magnetron sagtirma

1 Giris

Fosil yakitlarin hizla titkenmesi ve bu kaynaklarin enerji
iretimi i¢in kullanimi sirasinda agiga ¢ikan cevre
sorunlarinin  olumsuz etkilerinin artmasindan dolay1
stirdiiriilebilir, ¢evre dostu enerji kaynaklart ve
teknolojilerine yonelik arastirmalar yogunlagmustir [1]. Fosil
yakitlara en iyi alternatif olarak, ¢evre dostu olmasi, yiiksek
enerji yogunlugu ve enerji iretiminde kullanildiginda
yiiksek verim saglamasi gibi avantajlarindan dolay1 hidrojen
(H2) on plana ¢ikmaktadir. Bu yiizden, hidrojen gelecegin
yakiti olarak goriilmekte ve enerji sistemleri hidrojene dayali
olarak tasarlanmaktadir [2, 3]. Ayrica hidrojen, fosil
yakitlarin  gazifikasyonundan, biyokiitlenin pirolizi veya
fermantatif mikroorganizmalarin kullanildig1 proseslerden,
suyun elektrolizi ya da fotoelektrokimyasal yontemi gibi
farkli kaynak ve proseslerden iiretilebilmektedir [4-7].
Hidrojen kullanimimin yayginlasmasindaki en biiyiik engel,
hidrojenin depolanmasi ve kontrolli salinimudir.

Kontrollii hidrojen iiretimi iizerine yapilan arastirmalar
sonucunda, inorganik bor hidriirlerin, 6zellikle amonyak
boran (NH3:BHs), lityum borohidrir (LiBHs4), sodyum
borhidriir (NaBHy), potasyum borhidriir (KBHs, PBH), gibi
bilesiklerin hidrolizi ile hidrojen {iretiminin verimli,
giivenilir ve nispeten diisiik maliyetli oldugu goriilmiistiir.
ABD Enerji Bakanlig:r tarafindan Onerilen hidrojen
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depolama kapasitesi igin minimum deger agirlikga %6.5'tir
[8, 9]. NaBH, agirlikga %10.8 hidrojen igerigine sahip iken
PBH’nin ise agirlikga %8.9 hidrojen icermektedir. Metal
borhidriir bilesiklerinden hidrojen depolama kapasitesinin su
miktarma bagli olduguna dikkat etmek Onemlidir [10].
Ancak, metal bor hidriir bilesiklerinin hidrolizinin reaksiyon
kinetigini hizlandirmak i¢in uygun katalizér kullanilmasi
kosuluyla yiiksek saflikta ve verimli bir sekilde hidrojen
tiretmek miimkiindiir (Denklem (1)) [11].

MeBH; + 2 H,O — MeBO; + 4H; 1)

Denklem 1°de verilen denklemden de gorildiigii tizere
tiretilen hidrojenin 2 molii metal borhidriirden (MeBHa)
geriye kalan 2 moli ise sudan karsilanmaktadir [12, 13].
Metal borhidriir ¢ozeltilerinin raf Omriinii uzatmak ve
bekletildiginde agiga cikan hidrojeni onlemek amaciyla
¢ozelti igerisine sodyum hidroksit (NaOH), potasyum
hidroksit (KOH) gibi bazik ¢ozeltiler eklenerek alkali
cozeltileri seklinde depolanabilmektedir [14, 15].

Literatiirde birgok katalizér hazirlama yontemleri
bulunmaktadir. Bu yOntemlerden magnetron sagtirma
teknigi ile istenen yiizeye diisiik ylikleme miktarlariyla, nano
boyutta, homojen bir ince film  olusturulmasi
saglanmaktadir. Uygulanan basing ve siireye gore

* Sorumlu yazar / Corresponding author, e-posta / e-mail: msakkus@aybu.edu.tr (M. S. Akkus)
Gelis / Recieved: 12.07.2022 Kabul/ Accepted: 23.08.2022  Yayimlanma / Published: 14.10.2022

doi: 10.28948/ngmuh.1143291

1097


https://orcid.org/0000-0003-2550-550X

NOHU Miih. Bilim. Derg. / NOHU J. Eng. Sci. 2022; 11(4), 1097-1102
M. S. Akkus

kaplamanin kalinlig1 degismektedir [16, 17]. Literatiirde bu
yontemle hazirlanan bir katalizoriin PBH katalitik hidroliz
sistemi alaninda  kullanimi1  hakkinda yeterli bilgi
bulunmamaktadir.

KBHy’iin katalitik hidroliz ¢alismalarindan bazilari
asagida verilmistir. Genel olarak calismalarda oncelikle
katalizor sentezi sonra karakterizasyonu gerceklestirilmistir.
Ayrica ¢alismalarda KBH4 hidroliz reaksiyonuna etki eden
ortam sicakligi, katalizor miktari, baz derisimi ve KBH4
derisimi faktorlerin etkisi de incelenmistir. Kilinc vd.
yaptiklar1 ¢alismada, hidrojen {iretimi i¢in potasyum
borhidriir hidrolizinde kullanmak {izere 5-Amino-2,4-
diklorofenol-3,5-ditertbutilsalisilaldimin ~ -Pd  kompleksi
sentezlenmislerdir. Sentezlenen Palladyum kompleks
katalizoriiniin PBH hidrolizindeki aktivasyon enerjisi
25.194kJ/mol olarak bulunmustur [14]. Baska bir ¢caligmada
KBHj4 hidroliz reaksiyonunda Co-Schiff Base kompleksini
katalizor olarak kullanilmistir. KBH4 hidroliz reaksiyonunun
baslangi¢ hizlar1 30 °C'de 61220 mL/dk. g iken 50 °C'de ise
99746 mL/dk. g olarak hesaplamislardir [15]. TiO, destekli
Ni-Mo-Ru-B katalizoriiniin PBH ¢6zeltisinin hidrolizindeki
calismasinda denenmistir. Optimum metal/TiO, oran1 %10
olarak belirlenmis ve hidrojen iretim hizi 30 °C'de 2410
mL/dk. g olarak hesaplanmistir [18]. Saka ve Balbay’in
yaptiklar1 ¢alismada PBH’nin etanoliz ve hidroliz
reaksiyonlarindan hidrojen iiretimini incelemislerdir. 1 M
fosforik asit ile etanoliz ve hidroliz reaksiyonlarinda
maksimum hidrojen iiretim hizlar1 sirasiyla 6423 ve 4296
mL/dk. g olarak hesaplanmigtir. Ayn1 zamanda, 1 M asit
konsantrasyonu ile etanoliz ve hidroliz reaksiyonlart
sirastyla 7 ve 9 s igcinde tamamlandigini tespit edilmistir [19].
Onat vd. potasyum borhidriir hidrolizinde kullanilmak {izere
kobalt ve kromdan olusan bimetalik nano katalizoriin
katalitik performansini incelmislerdir. 30 °C’de, 25 mg
katalizér, %10 KOH ve %2 KBH. derisiminde hidroliz
deneyi gerceklestiginde maksimum HGR degerine ulasiimis
ve 2448 mL/dk. g olarak hesaplanmistir [20]. Sahin ve
Kilinc’in  yaptiklar1 ¢alismada Ru- Imine kompleks
katalizoriinii  sentezleyip, PBH hidroliz reaksiyonunda
kullanmislardir.  Sentezlenen Ru- Imine  kompleks
katalizoriintin kullanildigi PBH hidrolizinde hidrojen iiretim
hizlar1 30 °C ve 50 °C'de sirasiyla 45466 mL/ dk. g ve 76815
mL/ dk. g olarak hesaplanmigtir [21].

Yapilan bu calismada magnetron sactirma yontemiyle
hazirlanan ince film nikel katalizorii nin PBH’in
hidrolizindeki etkinligi incelenmistir. Ayrica sisteme uygun
deney tasarim modeli kullanilarak yapilan ¢aligmanin kisa
zamanda minimum maliyette giivenilir sonug elde edilmesi
hedeflenmistir. Bu ¢aligmada, ince film nikel katalizorii ile
hidrojen {iiretimini maksimize etmek amaciyla yanit yiizey
metodu kullanilarak sicaklik, katalizor miktari, kiitlece %
PBH miktari, kiitlece % NaOH miktar1 ve HCI hacmi gibi
parametrelerinin hidrojen iiretim hizi (HGR) iizerine etkileri
arastirilmigtir.  Deneysel calismalar merkezi  kompozit
deneysel tasarim modeli kullanilarak planlanmistir.
Bagimsiz parametrelerin es zamanli olarak bireysel etkinligi
ve birbiri ile ikili etkilesimlerinin varyans analizi (ANOVA)
yapilmigtir. Son olarak, bu tasarlanan deney sistemin

maksimum HGR degeri i¢in optimum kosullar
belirlenmistir.

2 Materyal ve metot

2.1 Katalizor hazirlig

Katalitik hidroliz deneylerinde katalizér se¢imi ve
tasarimi oldukga 6nemlidir. Bu ¢aligmada uygun maliyetli ve
katalitik olarak aktif olan nikel malzemesi se¢ilmistir. PBH
deneylerinde daha Once magnetron sagtirma yOntemiyle
hazirlanan ince film katalizoriiyle deney yapilmadig tespit
edilmigtir. Alt tabaka olarak istenen ebatlarda kesimi ve
kaplanmasi kolay olan mikroskop lami se¢ilmistir. Bagarilt
bir kaplama yapilabilmesi i¢in 6ncelikle kaplanacak yiizeyin
temiz olmas1 gerekmektedir. Aksi takdirde yiizeydeki kir,
yilizeyde homojen film olusmasini engellemektedir. Lamlar1
temizlemek i¢in asagidaki adimlar izlenmistir. Sirasiyla
aseton (Isolab, %99.5 saflik), izopropil alkol (Isolab, %99.5
saflik) ve etanol (Sigma - Aldrich, %99.5 saflik) igerisinde
50 °C'de 10 dakika ultrasonik banyoda tutuldu. Sonra lamlar
deiyonize su ile yikanip, 80 °C'de etlivde kurutuldu.
Temizleme isleminden sonra lamlar 1 cm x 2.5 cm
boyutlarinda kesildi.

Kaplama i¢in kullanilan nikel target %99.99 saflikta,
boyutlar1 2" ¢apinda ve 0.125" kalinliginda olup Nanografi
markadir. Magnetron sagtirma calisma kosullari; Rf modda
sactirma giicti 150 W’da 0.01 mbar argon basinci altinda 1.5
saat kaplama yapilmistir.

2.2 Hidrojen iiretim deneyleri

Hidroliz reaksiyonunda kullanilan malzemeler KBH4
(Sigma-Aldrich, %99 saflik), NaOH (Isolab, %99 saflik) ve
HCI (Merck, %37 saflik) kullanilmistir. Suyun gerektigi her
kisimda saf su kullanilmustir.

Deney sisteminde kesikli reaktér kullanilmustir.
Reaktoriin her kisminda sicakligin ayni olmasi igin su
banyosunda reaksiyon gerceklestirilmistir.  Katalizor
agirhiginda, kaplanmis nikel ve lam kesitinin agirligimin
toplam1 olarak dikkate alinmugtir. PBH reaktore ¢ozelti
halinde beslendigi i¢in deneye baslamadan once planlanan
miktarda NaOH c¢o6zeltisinde PBH eklenerek besleme
¢Ozeltisi hazirlanmugtir.

Hidroliz deney plani s6yledir; deneysel planda belirlenen
miktarda katalizor {i¢ boyunlu 200 mL hacimli cam reaktore
yerlestirilmistir. Reaktoriin bir boynundan 2 mL alkali PBH
cozeltisi beslemesi, ikinci boynundan HCI ¢ozeltisi
beslenirken, iiclincii boyundan ¢ikan hidrojeni 6lgmek i¢in
gaz biirete baglanmistir. Uretilen hidrojenin hacmi, zamanin
bir fonksiyonu olarak gaz biiretindeki su hacminin degisim
yontemi ile belirlenmistir.

2.3 Deney tasarimi

Yapilan ¢aligmada, deney planinin hazirlanmasinda ve
ANOVA yapmak icin Minitab 19 programindan
faydalanilmistir. Deney planinda maksimum HGR
optimizasyonu gergeklestirmek igin merkezi kompozit
deneysel tasarim modeli kullanilmigtir. Caligmada bagimsiz
parametre olarak sicaklik (25-55 °C), katalizor miktar1 (0.5-
1.40 g), kiitlece % PBH miktar1 (2.5-13), kiitlece % NaOH
miktar1 (0.5-6.5) ve 0.5 M HCI ¢ozeltisinden eklenen hacim
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(0-9 mL) olarak secilmistir. Segilen parametrelerden HCI
eklenmesinin sebebi katalizor aktivasyon- deaktivasyonuna
ve hidroliz reaksiyon hizina etkisi incelenmistir.

Yanit olarak her bir deney icin HGR degeri
hesaplanmistir. HGR degeri, iiretilen hidrojen hacminin
zamana karsi1 grafigin egimi kullanarak Denklem (2)' ye gére
hesaplanmugtir [22].

_ V (mL)
HGR = t (dk). m (g) (2)

Burada HGR hidrojen iiretim hizi (mL dk?! g?), V
iiretilen hidrojen hacmi (mL), t zaman (dk) ve m katalizoriin
agirhigini (g) ifade etmektedir.

Es zamanli olarak secilen bagimsiz degiskenlerin
bireysel ve ikili etkilesimlerinin HGR’ye etkilerini
belirlemek i¢cin ANOVA teknigi kullanilmistir. Bu teknige
gore F degeri ne kadar yiiksekse yanit olan HGR {izerine
etkisi o kadar ¢gok demektir.

2.4 Katalizériin karakterizasyonu

Hazirlanan ince film katalizoriin yiizey morfolojisini ve
yapisini, taramali elektron mikroskobu (Hitachi, yiiksek
vakumlu FE-SEM SU5000) kullanilarak degerlendirilmistir.

3 Bulgular ve tartisma

3.1 Hidroliz deney plani ve hidrojen iiretim hizlart

Merkezi kompozit modeline gore hazirlanan deney plant
ve bu deneylerdeki HGR degeri Tablo 1°de verilmistir.

Tablo 1. Deney plant ve HGR degerleri

Deney  Sicaklik Katalizor % % 05M HGR
no [(®) g KBH, NaOH HCI
1 40 0.5 6 35 3 29000
2 40 1 13 35 3 46537
3 55 0.66 25 2 0 280
4 40 1 6 35 3 32647
5 25 0.66 25 2 6 40000
6 25 0.75 25 5 0 45
7 40 1 6 0.5 3 35207
8 25 1.16 25 2 0 62
9 40 1 6 6.5 3 15000
10 25 0.75 10 5 6 32150
11 25 1.25 10 2 6 27748
12 40 1 6 35 3 32647
13 25 1.28 25 5 6 27195
14 55 1.25 10 2 0 39567
15 40 1 6 35 9 55423
16 40 14 6 35 3 40961
17 40 1 6 35 3 32647
18 55 0.66 25 2 6 40000
19 40 1 6 35 3 32647
20 25 1.25 10 5 0 85
21 55 0.75 10 2 6 67005
22 25 1 10 2 0 70
23 55 0.75 10 5 0 125
24 40 1 6 35 3 32647
25 55 1.25 25 5 0 308
26 55 1.25 10 5 5.8 37283
27 55 0.75 25 5 6 27850
28 40 1 6 3.5 3 32647

3.2 Bagimsiz degiskenlerin varyans ve ANOVA analizleri

Bu ¢alismada PBH’nin hidrolizi i¢in nikel katalizoriiniin
kullanildig1 deney diizeneginin optimizasyonunda; sicaklik,
katalizor miktari, kiitlece % PBH miktari, kiitlece % NaOH
miktar1 ve 0.5 M HCI eklenen hacmi dikkate alinarak
yapilmigtir. Optimizasyonda merkezi kompozit deneysel
tasarim modeli kullanarak belirlenen c¢alisma kosullart
igerisindeki yanit yiizey metoduna uygun asagida verilen
matematiksel esitlik elde edilmistir (Denklem (3)).

HGR =-84793 + 3759 SICAKLIK + 2169 KAT- 3701 KBH4+

11671 NaOH+ 13176 HCI- 46.93 TEMP*TEMP- 5023
KAT*KAT+ 110.1 KBH4*KBH4- 844.5 NaOH*NaOH- 205.2
HCI*HCI+ 431 SICAKLIK*KAT+ 106.35 SICAKLIK*KBH4- 3)
208.9 SICAKLIK*NaOH-3.84 SICAKLIK*HCI+ 674
KAT*KBH4 + 2182 CAT*NaOH- 6605 KAT*HCI- 443.2
KBH4*NaOH+ 69.4 KBH4*HCI- 52.7 NaOH*HCI

Deneysel caligma plani ve hesaplanan HGR degerleri
Tablo 1°de verilmistir. Bagimsiz parametrelerinin HGR

tizerindeki etkilesimleri Tablo 2’de verilmistir.

Tablo 2. Varyans analizi

F-  P-
Source DF AdjSS Adj MS  Value Value
Model 20 8871836338 443591817 501.51 0.000
Linear 5 3239955976 647991195 732.59 0.000
SICAKLIK 1 440701567 440701567 498.24 0.000
KAT. MIKTARI 1 29384967 29384967 433.22 0.001
% KBH4 1 298378611 298378611 337.33 0.000
% NaOH 1 432922374 432922374 89.44 0.000
HCI MIKTARI 1 1881072944 1881072944 2126.66 0.000

Square 5 862034142 172406828 194.92 0.000
SICAKLIK*SICAKLIK 295164996 295164996 333.70 0.000

KAT*KAT 1586575 1586575 31.79 0.022
KBH4*KBH4 16918037 16918037 19.13 0.003
NaOH*NaOH 86785562 86785562 98.12 0.000
HCI*HCI 35768320 35768320 40.44 0.000
2-Way Interaction 10 1358165802 135816580 153.55 0.000

SICAKLIK *KAT
SICAKLIK*KBH4
SICAKLIK*NaOH

16397548 16397548 18.54 0.004
308782429 308782429 349.10 0.000
260563937 260563937 294.58 0.000

SICAKLIK *HCI 3586017 3586017 4.05 0.084
KAT*NaOH 6271744 6271744 7.09 0.032
KAT*HCI 156243921 156243921 176.64 0.000
KBH4*NaOH 65912007 65912007 74.52 0.000
KBH4*HCI 5360519 5360519 6.06 0.043
NaOH*HCI 656831 656831 0.74 0.417
Error 6191637 884520

Lack-of-Fit 6191637 3095819 * *

0 0
8878027975

Pure Error

1
1
1
1
1
0
1
1
1
1
KAT*KBH4 1 3012585 3012585 3.41 0.107
1
1
1
1
1
7
2
5
Total 27

ANOVA analizinde modelin F degeri 501.51 olarak
bulunmustur. Bu durum yamit igin gelistirilen modelin
onemli oldugunu gostermektedir. Gelistirilen modele ait
korelasyon katsayisi (R2) %99.93 ve ayarlanmig korelasyon
katsayis1 (Adj-R2) 9%99.73 olarak bulunmustur. Bu
korelasyon katsayilarinin degerlerinin 1’e yakin oldugu
gorilmektedir. Bu durum deneysel ve teorik verilerin
birbiriyle uyumlu oldugunu gostermektedir. Ayrica bagimsiz
parametrelerin yanit iizerindeki etkinligini gosteren bir diger
gosterge ise P degeridir.
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Sekil 1. Bagimsiz parametrelerin HGR degeri iizerine etkisinin {i¢ boyutlu grafigi (Sabit tutulan degerler; 40°C, 0.95
g katalizor, %7.75 KBHa, %3.5 NaOH ve 4.5 mL 0.5 M HCI)

P degeri 0.05’ten kiigiik olan parametrelerin yanit tizerindeki
etkisinin dnemli oldugunu, biiyiikse etkisinin ¢ok olmadigini
gostermektedir. F degerine gore her bir parametrelerin
HGR’ye olan etkisi, swrasiyla, asit miktari, reaksiyon
sicakligy, katalizor miktari, KBH4 miktar1 ve NaOH miktar1
olarak bulunmustur. P degerine gére degerlendirildiginde ise
katalizor ile KBHjy ikili etkilesimi ve NaOH ile HCI ikili
etkilesimi ifadelerinin Denklem 3’te verilen regresyon
esitliginden cikarilabilecegi goriilmektedir.

Yanit yiizey metodolojisinden faydalanilarak hazirlanan
deney tasarimina gore, segilen degiskenlerin degisiminin
HGR ile degisimlerini ii¢ boyutlu olarak gdsteren 3-boyutlu
model egrileri Sekil 1°de verilmistir. Bu egriler ¢izilirken iki
parametrenin degisiminin HGR {izerine etkisi goriiliirken
diger parametreler sabit tutulmaktadir. Sekil 1’den de
goriildiigii gibi HCI miktari, sicaklik, KBH4 ve katalizor
miktart arttikca HGR degeri de artmaktadir. NaOH miktar1
arttikca da HGR hiz1 da azalmaktadir [23].

NaOH konsantrasyonundaki artisgin neden oldugu
hidroksil iyonlarinin, katalizér yiizeyine adsorpsiyonun
gerceklestigi diisiiniilmektedir. Bu nedenle, fazla miktarda
OH konsantrasyonu, hidroliz reaksiyonunu ve hidrojen
tiretim hizin1 olumsuz yonde etkilemektedir [24]. Hidroliz
reaksiyonunda HGR miktarini etkileyen diger bir durumda
yan irin olan KBO;’nin katalizor ylizeyinde birikerek

YBU-MERLAB 15.0kV 7

katalizor dektivasyonu ile birlikte PBH’nin kiitle transfer
hiz1 yavaslatmasidir. HCI burada pH’1 azaltarak reaksiyonu
hizlandirmakla birlikte katalizér ~ yiizeyini de
temizlemektedir. PH degeri HGR {izerinde olduk¢a etkin
oldugu goriilmektedir.

Katalizor miktar1 arttirildiginda  reaksiyon  siiresi
azalmakla dolayisiyla HGR degeri de artmaktadir.
Reaksiyon siiresince katalizoriin aktif bolgelerinin tikanmasi
ve katalitik aktivitenin azalmasina neden olmaktadir [14].
Katalizoriin miktar1 bu ylizden 6nemlidir.

Sekil 1 ve Tablo 2°de de goriildiigii tizere ortam sicakligi
reaksiyon kinetigi iizerine en etkin parametredir. Sicakligi
artirarak daha kisa siirede daha hizli hidrojen iiretimini
gerceklestirmek miimkiindiir. Metal borhidriir hidroliz
reaksiyonlarinda ortamin sicakligindaki bir artigin hidrojen
iretim siirecini hizlandiracag bilgisi literatiirde mevcuttur
[9, 24].

3.3 Katalizoriin karakterizasyonu

Hazirlanan ince film nikel katalizOriin yapist ve
morfolojini anlamak i¢in FE-SEM’de bakilmis ve Sekil 2°de
verilmistir. Hazirlanan katalizoriin kalinligi 800 nm olup
gozenekli kolon yapili olarak lamin iizerine kaplandigi
goriilmektedir. Gozenekli yap1 yiizey alanini artirdigr igin
katalizoriin etkinligi de artmaktadir [25].

YPUMERLAL 150KV 8.5mm S « 100k SEL -8 A

Sekil 2. Magnetron sagtirma yontemiyle hazirlanan nikel katalizoriin SEM’deki kesit (a) ve ylizey (b) goriintiileri
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3.4 Optimizasyon ve validasyon

Yanit yiizey metodundan elde edilen modele gore yapilan
deney deneyler dogrultusunda maksimum HGR degeri igin
Onerilen optimum kosullar; 55°C, 0.6 g katalizor, kiitlece
%13 oraninda KBHy, kiitlece %0.6 oraninda NaOH ve 9 mL
0.5 M HCI ¢ozeltisinin ilave edildigi durumdur. Bu
kosullarinda yapilan deneyde 6n goriilen HGR degeri 108.6
L/dk. g olarak hesaplanmigtir. Yanit yiizey metodolojisine
gore yapilan deneysel sonuclardan elde edilen regresyon
modelinin %95 giiven aralig1 secilmistir. Secgilen giiven
araliginda alt giiven limiti 85 L/ dk. g ve iist giiven limiti 131
L/ dk. g‘dir. Bu sartlar altinda deney yiiriitiildiiglinde HGR
degeri 92.8 L/ dk. g olarak bulunmustur. Elde edilen sonucun
teorikle uyumlu oldugu ve %95 giiven araligi icerisinde
oldugu goriilmektedir. Yapilan validasyon da bu durumu
dogrulamaktadir. Validasyon sonucunun bu kadar yiiksek
cikmasimin sebebi, reaksiyonun dusiik pH’ta, yiiksek
sicaklikta, nano yapili goézenekli katalizér kullanimi,
hidrojen kaynagi1 olan PBH miktarinin fazla olmasi ve diistik
NaOH miktarinin etkisinden kaynaklanmaktadir. Sekil 3°te
validasyon deneyinin iiretilen hidrojen hacmine karsi zaman
grafigi verilmistir. Grafikten de goriildiigii iizere reaksiyon
olduk¢a hizlidir. 30 saniyeden daha kisa bir silirede
reaksiyonun biiyiik cogunlugu tamamlanmistir.

400

300

200

100

Uretilen hidrojen hacmi (mL)

0 0,5 1 1,5 2
Zaman (dk)

Sekil 3. Uretilen hidrojen hacmine karsi zaman grafigi
(55°C, 0.6 g katalizor, %13 KBHa, %0.6 NaOH ve 9 ml
0.5 M HCI’dir.)

Yapilan deney sistemi kiicik 6l¢ekli oldugundan
hidrojen tiretiminin kontrolii daha kolaydir. Biiyiik 6l¢ekli
yapilacak benzer deneylerde 6zellikle sicaklik ve yan {irlin
kontroliinii saglamakta sikintilar olabilecegi
unutulmamalidir. Ayrica aynmi1 deney kosullart 24°C’de
gergeklestirildiginde ise HGR degeri 49.1 L/ dk. g olarak
bulunmustur. Hesaplanan HGR degerleri literatiirle
kiyaslandiginda birgok caligmaya gore olduk¢a heyecan
vericidir. Yapilan KBHs katalitik hidroliz ¢aligmalarinda
benzer ¢aligma sartlar1 ve HGR degerleri olan ¢alisma Kilinc
ve Sahin’in yaptiklar1 ¢aligmadir. Katalizor olarak Co-Schiff
Base kompleksi kullanilmistir. En yiiksek HGR degerine 10

mL besleme ¢ozeltisi iginde %2 KBHa, %10 KOH, 15 mg
katalizor ve 50 °C ortaminda gerceklesmis ve 99.7 L/dk. g
olarak hesaplanmustir [15].

4  Sonuglar

Yanit yiizey metodunu kullanarak deney sistemi
kolaylikla modellenebilmekte, sistemin yanitini etkileyen
degiskenlerin eszamanli olarak bireysel ve ikili etkilesimleri
incelenebilmektedir. Olusturulan deneysel tasarim modeli az
sayida deneme yapilarak kisa zamanda en iyi sekilde
tamimlamak miimkiindiir. Yapilan c¢aligmada KBH.
¢ozeltisinin hidrolizi i¢in magnetron sactirma yontemiyle
hazirlanan ince film nikel katalizorii kullanilmistir.

Deney sisteminde sicaklik, katalizor miktari, agirlik¢a %
KBHa, HCI hacmi ve agirlik¢a % NaOH gibi parametrelerin
HGR degerine etkisi yanit yilizey metodu ile ayrintili olarak
incelenmistir. Deneysel c¢aligmalar merkezi kompozit
dizaym kullanilarak planlanmis ve parametrelerin etkinligi
varyans analizi ile belirlenmistir. Bu varyans analizi
sonucunda hidrojen {iretimi hizina etkisi ¢ok olan
parametreler sirasiyla, asit miktari, ortam sicakligi, katalizor
miktari, KBH4 oran1 ve NaOH oranidir.

Yanit yiizey metodundan elde edilen regresyon model ile
deneysel verilerin birbiriyle tutarli oldugu gorilmiistiir.
Validasyon sonucunda, KBHs ¢ozeltisinin hidrolizinde
maksimum HGR degeri i¢in optimum parametreler; ortam
sicakligi 55 °C; %13 KBH.; %0.6 NaOH; 9 mL 0.5 M HCI
olarak belirlenmistir. Maksimum hidrojen {iretim hizi 92.8
L/dk. g olarak hesaplanmistir. Son olarak, ince film nikel
katalizorii - KBHs hidroliz deney sistemi yakit hiicresi
uygulamalar1 igin gerekli olan hidrojeni saglayabilen
potansiyel adaylardan birisi haline gelmistir.
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