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OZ: Artan teknoloji ile birlikte hem enerji ihtiyaci artmakta hem de mevcut fosil yakitlarin miktar1 giin
gectikce azalmaktadir. Fosil yakitlarin azalmasi ve enerji ihtiyacinin artmasi arastirmacilar: yenilenebilir
enerji kaynaklari igin arastirmaya yonlendirmistir. Hidrojen enerjisi bu yenilenebilir enerji kaynaklardan
bir tanesidir. Sodyum borhidriir(NaBHa4) hidrojen tasiyicisidir. Sodyum borhidriir hidrolizinde agiga
¢ikan hidrojenin yarisinin sudan gelmesi biiyiik bir avantajdir. Bu ¢alismada, NaBHs hidrolizinde
kullamilmak {izere karbon nanotiip destekli(KNT) Co-Cr-B katalizorii sentezlenmistir. Sentezlenen
katalizoriin karakterizasyonu SEM, EDX, XRD ve BET ile gerceklestirilmistir. NaBHa4 hidrolizinde NaOH
konsantrasyonu, NaBH4 konsantrasyonu, katalizor miktar1 ve sicaklik parametrelerin etkisi incelenmistir.
Desteksiz Co-Cr-B Kkatalizoriin hidrojen iiretim hizi 3560 ml.g?.dk?. iken KNT destekli Co-Cr-B
katalizoriin hidrojen tiretim hiz1 6600 ml.g1.dk. olarak belirlenmistir. NaBH4 hidroliz aktivasyon enerjisi
ve kinetigi tespit edilmis ve sirasiyla 55,88 kj/mol ve 0,2 oldugu tespit edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Sodyum borhidriir, Hidroliz, KNT, Co-Cr-B katalizér
Use of Carbon Nanotube Supported Co-Cr-B Catalyst in the Hydrolysis of Sodium Borohydride

ABSTRACT: With the increasing technology, the need for energy increases and the amount of fossil fuels
available decreases over time. The decrease in fossil fuels and the increase in energy needs have prompted
researchers to find new sources for renewable energy sources. Hydrogen energy is one of these renewable
energy sources. Sodium borohydride (NaBH4) is a good source and carrier of hydrogen. Half of the
hydrogen released in the hydrolysis of NaBH4 comes from water, which is a great advantage. In this study,
carbon nanotube(CNT) supported Co-Cr-B catalyst was synthesized to be used in NaBH4 hydrolysis. The
characterization of the synthesized catalyst was carried out with SEM, EDX, XRD and BET. The effects of
parameters such as NaOH concentration, NaBH4 concentration, amount of catalyst and temperature on
NaBHs4 hydrolysis were investigated. While the hydrogen production rate of the unsupported Co-Cr-B
catalyst was 3560 ml.g'-dk?, the hydrogen production rate of the CNT supported Co-Cr-B catalyst was
determined as 6600 ml.g.dk-!. The kinetic order of hyrolysis and activation energy of NaBH: were found
as 0.2 and 55.88 kJ/mol, respectively.

Keywords: Sodium borohydride, Hydrolysis, CNT, Co-Cr-B catalyst
GIRIS INTRODUCTION)

Mobil teknoloji ¢aginda, kiiresel enerji talebi, yiiksek enerji maliyetleri ve ¢evre sorunlariyla baglantili
artan kirlilik nedeniyle fosil yakit rezervlerinin tiiketimini sinirlamak icin temiz enerji tiretimine olan
talebi arttirmaktadir. Hidrojen, dogada bolca bulunan gekici, temiz, yiiksek verimli bir yenilenebilir enerji
kaynagidir(Demirci ve Miele, 2014). Hidrojen bu nedenden dolay1, CO2 emisyonlu fosil yakitlarin yerini
alabilir ve artan kiiresel enerji talebine kargilayabilmektedir. Cogunlukla otomotiv alaninda olmak iizere,
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gelecekte en umut verici enerji olarak kabul edilmektedir(Deonikar ve dig., 2020). Pek ¢ok sirket
oniimiizdeki giinlerde hidrojenle ¢alisan araglar1 piyasaya siireceklerdir. Bununla birlikte, giivenligin ve
hidrojenin tiretken kullaniminin daha fazla ilerlemesi hala gereklidir ve hidrojen depolamasi bu amaca
ulasmak i¢in hayati bir rol oynar(Modisha ve dig., 2019). Tiim hidrojen depolama malzemeleri arasinda,
NaBH4 asagidaki avantajlarindan dolay:r biiyiik ilgi gormiistiir: i) % 10,81ik biiyiik teorik hidrojen
depolama kapasitesi, ii) kararlilik, iii) depolanabilirlik, iv) hafif reaksiyon kosullar1 ve ¢evre dostu
trtinlerin aciga ¢ikmasi, v) kendiliginden ve ekzotermik siireg, vi) kiiciik hacimli ve hafif olmasidir.
NaBHa hidrolizi denklem 1 de verilmistir(Lee ve dig.,2019).

NaBH: + 2H20 — NaBO: + 4H>

Katalizor, NaBH4'lin hidrolizinde 6nemli bir rol oynamaktadir. Ru(Huang ve dig., 2012), Pt(Bai ve
dig., 2006), Pd (Guella ve dig., 2006), Rh(Larichev ve dig., 2010) destekli katalizorler gibi pahali asal
metaller daha once oldugu gibi ¢ogunlukla NaBH4'iin hidrolizi i¢in uygulanmaktadir. Ancak, asil
metallerin ytiiksek maliyetli ve yetersiz bulunabilirli§i goz oniine alindiginda, Ni, Co, Fe gibi metal
katalizorlere ¢ok fazla odaklanilmistir(Eckenhoff ve dig., 2018). Farkl1 gecis metalleri tiirleri arasinda, Co
ve bunlara karsilik gelen bilesikler, asil metalinkilerle karsilastirilabilen {istiin katalitik aktiviteleri
nedeniyle genis capta incelenmistir(izgi ve dig., 2020). NaBHa hidrolizinde; Co-Cu-B/Al:Os(Baytar ve
dig., 2019), Co-Cr-B/AL:Os(Izgi ve dig., 2019), activated carbon-supported Co-Cr-B(Baytar, 2019), Ni-
B(Ekinci ve dig., 2020) ve Co-La-Mo-B(Ekinci, 2020) katalizorleri kullanilmistir.

Bu calismada NaBHa hidrolizinde kullanilmaka i¢in KNT destekli Co-Cr-B katalizoriiniin tiretim
parametreleri  belirlenmis ve  sentezlenmistir.  Sentezlenen  katalizoriin  karakterizasyonu
gerceklestirilmistir. NaBH4 hidrolizinde NaOH konsantrasyonu, NaBH4 konsantrasyonu, katalizor
miktar1 ve sicaklik parametrelerin etkisi incelenmistir. NaBHa4 hidrolizinin aktivasyon enerjisi ve kinetigi
belirlenmistir.

Materyal ve Metod (Material and method)
Materyal (Materials)

Deneylerde kullanilan biitiin kimyasal maddeler analitik saflikta olup hig bir saflastirma islemine tabi
tutulmamuistir. Sodyum borhidriir(NaBH4, >%98) Merck firmasindan temin edilmistir. CoCl2.6H20 ve
CrCls.6H20 alfa Aesar firmasindan temin edilmistir. Etanol(C2HsOH, >%99.9) Sigma-Aldrich firmasindan
temin edilmistir. Deneylerde saf su kullanilmistir.

Metod (Methods)

Karbon nanotiip destekli Co-Cr-B katalizoriin sentezlenmesi (Synthesis of carbon nanotube supported Co-Cr-B
catalyst)

KNT destekli Co-Cr-B katalizorii kimyasal ¢oktiirme yontemiyle sentezlenmis ve detayli bir sekilde
asagida verilmistir. Belirli miktarda KNT ve KNT"iin belli bir yiizdesi kadar(%5, %10, %15 ve %20) Co-Cr-
B katalizorii i¢in CoCl2.6H20 ve Cr(NOs)s.6H20 tuzlarindan gerekli miktarda madde alinarak 50 ml
etanolde ultrasonik ses banyosunda yarim saat karistirildi. Daha sonra karisim, oda sicakliginda 24 saat
boyunca karistirildi ve KNT metal karisimi, buz banyosuna birakildi. Gerekli miktarda NaBH4 50 ml saf
suda ¢oziindiiriildii ve azot ortaminda KNT metal karisimi tizerine damla damla eklenerek KNT tizerinde
Co-Cr-B indirgenmesi yapildi. Indirgenme islemi 0-5 °C araliginda gergeklestirildi. Sentezlenen katalizor
stiziiliip saf su ve etanol ile yikanarak N2ortaminda 80 °C de 6 saat kurutuldu. Elde edilen katalizor kapali
bir kapta hidroliz deneyleri icin saklanildi.

Katalizoriin aktivitesinin belirlenmesi (Determination of the activity of the catalyst)

KNT destekli Co-Cr-B katalizorii sodyum borhidriir hidrolizinde, 30 °C de % 2,5 NaBH4'lik 10 ml
¢ozelti ve 50 mg katalizor ile farkli konsantrasyonlarda NaOH kullanilarak en iyi NaOH konsantrasyonu

UKMK2020: 14. Ulusal Kimya Miihendisligi Kongresi’'nde sunulan bildiriler arasindan se¢ilmistir.
(10-12 Haziran 2021 Konya, TURKIYE)



Sodyum bor hidriiriin hidrolizinde karbon nanotiip destekli Co-Cr-B katalizoriin kullarulmast 31

belirlendi. Sodyum borhidriiriin hidrolizinde katalizorlerin etkisini belirlenecek olan deneysel
calismalarda asagida verilen parametreler incelendi.

KNT/Co-Cr-B orani(%5, %10, %15, %20)

NaOH konsantrasyonu (%0, %2, %5, %7,5, %10, %15),

NaBH4 konsantrasyonu (%2.5, %5, %7, %10),

Katalizor miktari (25, 50, 75, 100 mg)

Cozelti ortamu sicakligr (20, 30, 40, 50, 60 °C)

SR

BULGULAR VE TARTISMA (RESULTS and DISCUSSIONS)
Katalizor karakterizasyonu (Catalyst characterization)
SEM

Destek malzemesi olarak kullanilan KNT, KNT destekli Co-Cr-B katalizorii(%15 Co-Cr-B yiiklenmis)
ve Co-Cr-B katalizoriin SEM ve EDX sonuglar: Sekil 1’de verilmistir.
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Sekil 1. SEM ve EDX Sonuglari; a-) KNT; b-) KNT destekli Co-Cr-B katalizorii; c-) Co-Cr-B

katalizorii
Figure 1. SEM and EDX Results; a-) CNT; b-) CNT supported Co-Cr-B catalyst; c-) Co-Cr-B catalyst

Yapilan SEM analizleri ile KNT ve KNT destekli Co-Cr-B katalizoriin sentezlendigi sekil 1'de
gozlemlenmektedir. Ayrica, EDX analizleri ile KNT’lerde bulunan elementlerde arastirilmistir. KNT'lerin
yapisinda sadece karbon elementi tespit edilmistir. KNT destekli Co-Cr-B Kkatalizoriin yapisinda
beklenildigi tizere C, Co, Cr ve B elementleri gdzlemlenirken; Co-Cr-B de ise Co, Cr ve B gozlemlenmistir.
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BET

Destek malzemesi olarak kullanilan KNT, KNT destekli Co-Cr-B katalizorii(%15 Co-Cr-B yiiklenmis)
ve Co-Cr-B katalizoriin BET yiizey alanlar1 Cizelge 1'de verilmistir.

Cizelge 1. BET yiizey alanlar1 sonuglar:
Table 1. BET surface areas results

Madde BET Yiizey alani(m?g)
KNT 137,5

KNT destekli Co-Cr-B 148,6

Co-Cr-B katalizori 37,8

Cizelge 1"den Co-Cr-B katalizoriin yiizey alan1 KNT destekli katalizorlere gore daha kiigiik oldugu
goriilmektedir. Buda aktif olan metal yiizeyinin yiizey alaniin arttif1 ve dolayisiyla aktivitesinin
artmasina neden olmaktadir ki bu da ¢alismanin asil amacina en 6nemli destegi vermektedir.

XRD

Destek malzemesi olarak kullanilan KNT, KNT destekli Co-Cr-B katalizorii(%15 Co-Cr-B yiiklenmis)
ve Co-Cr-B katalizorlerin yapilar1 XRD ile belirlenmis ve sonugclar Sekil 2’de verilmistir.

Sekil 2’den goriildiigii gibi 20=31 deki pik ise Cr-B varligini gostermektedir. Hemmati ve arkadaslar1
da yaptiklari ¢calismada ayni sonuglar1 bulmuslar(Hemmati ve dig., 2013).

Sekil 2'den goriildiigii gibi 20=25 deki pik KNT varligini gostermektedir. Huang ve arkadaslar1 da
KNT’iin XRD analizlerinde ayni sonucu bulmuslar(Huang ve dig., 2008).

Sekil 2'den goriildiigii gibi Co-Cr-B katalizoériin XRD sonucunda herhangi bir pik olmadigi ve
sentezlenen Co-Cr-B Kkatalizoriin amorf yapida oldugu goriilmektedir. Fernandes ve arkadaslar
sentezledikleri Co-Cr-B katalizoriin XRD sonucun da ayni sonuglari elde etmisler(Fernandes ve dig.,
2009).

Sodyum Borhidriir Hidrolizi (Sodium Borohydride Hydrolysis)
Karbon nanotiip/metal orani etkisi (Effect of carbon nanotube/metal ratio)
KNT/Co-Cr-B katalizdr orani(%5-20 Co-Cr-B yiiklenmis) etkisi; 10 ml ¢ozelti %2,5 NaBHs+%2 NaOH,

30 oC sicaklikta ve 50 mg katalizor varliginda incelenmistir. Hidrojen hizinin % Co-Cr-B ile degisimi Sekil
3’de verilmistir.
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Sekil 2. XRD goriintiileri a) KNT, b) KNT-Co-Cr-B, c) Co-Cr-B
Figure 2. XRD images a) CNT, b) CNT-Co-Cr-B, ¢) Co-Cr-B
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Figure 3. Variation of hydrogen volume with temperature for different mole fractions.

Sekil 3'ten NaBH4 hidrolizinde desteksiz {iretilen Co-Cr-B katalizoriin hidrojen tiretim hizinin 3560
mlg1l.dk.tiken %15 Co-Cr-B yiiklenmis KNT katalizoriin hidrojen {iretim hizinin ise 6600 mlg'.dk."
oldugu goriilmektedir. Bu durumun muhtemel nedeni aktif olan Co-Cr-B katalizoriiniin destekli KNT ile
ylizey alaninin artmasi ve KNT yiizeyinde aktif bolgelerin artmasidir. Baydaroglu ve arkadaslart NaBHs
hidrolizinde kullanmak igin {irettikleri karbon siyahi destekli CoB katalizoriin hidrojen {iretim hizinin
21540 mlg'.dk.? ve desteksiz CoB kataizoriin ise 5670 mlg'.dk." oldugunu bulmuslardir(Baydaroglu ve
dig.,). Sekil 3'ten KNT/Co-Cr-B yiizdesinin %5’ten %15’e artarken hidrojen {iretim hizinin arttig1 ve %15
de maksimum degere vardiktan sonra hidrojen {iretim hizinin azaldig1 goriilmektedir. Bu durumun
muhtemel nedeni Co-Cr-B miktar1 arttikga KNT ylizeyinde ve gozeneklerde cok tabakali katalizor
katmanlar1 olmasindan kaynaklanmaktadir. Diger bir deyisle, KNT yiizeyinde Co-Cr-B tabakalari {ist iiste
geldigi diistiniilmektedir.

NaOH Etkisi (NaOH Effect)

Sodyum borhidriir ¢ozeltileri kendi pH degerlerinde kararli olmayip kendiliginden yavas yavas
bozunma egilimindedirler. Sodyum borhidriir ¢ozeltilerini kararli hale getirmek igin ¢6zeltinin pH'm
yiiksek tutulmasi icin ¢ozelti ortamina NaOH ilave edilmistir. Co6zelti ortamanindaki NaOH
konsntrasyonu %0 - %15 arasinda degistirilerek NaBHs hidrolizinde en etkin konsantrasyon
belirlenmistir. Sodyum borhidriir hidrolizinde elde edilen sonuglar Sekil 4’de verilmis olup bu grup
calismada 30 °C derecede 10 ml ¢ozelti ve %2,5 NaBHu igeren ¢ozeltiye 50 mg katalizor konularak elde
edilen Hz hacminin zamanla degisimi belirlenmistir. Aym gekil {izerinde NaOH konsantrasyonu Ha
baslangig iiretim hizina kars: degisim grafigi verilmistir
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Sekil 4. Farkli NaOH konsantrasyonlari i¢in hidrojen hacminin zamanla degisim grafigi
Figure 4. Time graph of hydrogen volume for different NaOH concentrations

Sekil 4’de goriildiigii gibi NaOH konsantrasyonu %0 den % 10 ye artmasiyla Hz{iretim hizinda artis
olurken NaOH konsantrasyonu %10 den fazla oldugunda ise Hz iiretim hizinin azaldig: goriilmetedir. Bu
durumun muhtemel nedeni ¢ozelti ortaminda fazla miktarda bulunan NaOHin NaBH4 hidrolizine yan
trtiniin olan NaBO: sudaki ¢oziiniirliigiinii azaltmaktadir. Dolayisiyla ¢ozeltideki NaBO2 ¢okecek ve
katalizoriin aktif bolgelerini bloke ederek Hz iiretim hizini azaltacaktir(Baytar, 2018).

NaBH: konsantrasyonu etkisi (Effect of NaBH4 concentration)

Sodyum borhidriir hidrolizinde hidrojen elde edilirken en 6nemli parametrelerden bir taneside ¢ozelti
ortaminda sodyum konsantrasyonu arttik¢a katalizorlerin aktifliginin davranisidir. Bu amagla 10 ml
¢ozelti de 0,25-100 mg araliginda NaBHu ¢ozeltileri hazirlanarak 50 mg KNT destekli Co-Cr-B katalizor ,
%10 NaOH ve 30 °C derece sicaklik varliginda elde edilen hidrojen hacimleri zamanla degisimi Sekil 5'te
verilmistir. Ayni sekil iizerinde farkli sodyum borhidriir konsantrasyona kars: hidrojen baslangi¢ tiretim
grafigide verilmistir.
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Sekil 5. Farkli NaBH4 konsantrasyonlari i¢in zamanla hidrojen hacminin degisim grafigi
Figure 5. Graph of change of hydrogen volume over time for different NaBH4 concentrations

Sekil 5'te goriildiigli gibi NaBHs konsantrasyonu arttikga Hz baslangic {iretim hizi azalmaktadir.
Ozellikle NaBH: konsantrasyonu % 0,25 oldugunda H: iiretim hizinda ¢ok ciddi bir azalma sz
konusudur. Bu durumun muhtemel nedeni NaBH4 ve NaBH4'lin hidrolizindeki yan iiriin olan NaBO2in
sudaki ¢oziiniirliilitklerinin sinirli olmasidir. Bu durumun bir diger nedeni ise ¢ozelti ortaminda bulunan
NaBHs4 “iin ve NaBO: konsantrasyonun yiiksek olmasi sonucu ¢dzelti viskozitesinin artmasi: buda ¢ozelti
ortaminda bulunan NaBH: katalizor ylizeyine olan kiitle transferini yavaslatmaktadir.

Kataliz6r miktar etkisi (Effect of amount of catalyst)

Sodyum borhidriir hidrolizinde kullanilan en 6nemli etken olan katalizor miktarini belirlemek igin,
kullanilan katalizor miktaridan farkli KNT destekli Co-Cr-B katalizorlerinin 30 °C derecede 10 ml ¢ozelti
de %2,5 NaBHs, %10 NaOH ortaminda 0,025, 0,050 ve 0,1 g katalizor miktarlarinin elde edilen hidrojen
hacmi ile degisim grafigi Sekil 6’da verilmistir. Ayni grafik iizerinde hidrojen baslangi¢ tiretim hizinin
katalizor miktar1 degisimiyle ayn sekil tizerinde verilmistir.
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Sekil 6. Farkl: katalizor miktarlarinin zamanla elde edilen hidrojen hacmi degisimi ve

hidrojen baslangig iiretim hizinin katalizor miktar1 degisimi
Figure 6. The change of hydrogen volume obtained by different catalyst amounts over time and the change of catalyst amount of
hydrogen initial production rate

Sekil 6’da goriildiigii gibi katalizor miktar1 arttikca H2 baslangi¢ iiretim hizida artmaktadir. Bu
durumun muhtemel nedeni katalizor miktarinin artmasiyla birlikte katalitik yiizeylerin artmasidir. Bu
sonugla sodyum borhidriir hidrolizinin katalizoriin kontrollii oldugunu gostermektedir.

Slcakhgln etkisi (Effect of temperature)

Sodyum bor hidriir hidrolizinde sicaklik etkisi 20, 30, 40, 50 ve 60 °C derece sicakliklarda, 10 ml
¢ozelti %2,5 NaBH4, %10 NaOH ve 50 mg katalizor varliginda incelenmistir. Farkli sicaklik zaman ile elde
edilen H2 hacmin degisimi Sekil 7’de verilmistir. Ayni sekil {izerinde Hz baslangi¢ {iretim hizinin sicaklik
ile degisim grafigide verilmistir.
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Sekil 7. Farkli sicaklik da zaman ile elde edilen H2 hacmin degisimi ve H2 baslangig iiretim

hizinin sicaklik ile degisimi
Figure 7. Change of H2 volume obtained with time at different temperatures and variation of Hz initial production rate with
temperature

Sekilde goriildiigli gibi sicaklik arttikca sodyum bor hidriir hidrolizinde elde edilen H2 hacminde
ciddi bir artis olmaktadir. Sekil 7’de goriildiigii gibi 0,25 mg NaBH4hidrolizinde 20 °C de 5.dk da 75 ml
elde edilirken 40 °C de 505 ml H2 gazi elde edilmis ve 60 °C de ise 2.dk ‘da reaksiyon tamamen
gerceklesmektedir. Sonug¢ olarak sicakligin artmasi sonucu reaksiyon siiresinini ciddi anlamda
kisaltmaktadir.

Farkl:1 sicakliklarda herhangi bir reaksiyonun yiiriiyiisiinii 6l¢tilmesindeki en temel sebeplerden bir
tanesi de reaksiyon hiz sabitinin belirlenmesi ve buna bagli olarak reaksiyonun gerceklesmesi i¢in gerekli
olan aktivasyon enerjisinin belirlenmesidir. Bu nedenle oncelikle farkli sicakliklardaki hiz sabitlerini
belirlemek {izere n. derecede bir reaksiyon baz alinmis olup bu reaksiyona ait reaksiyon hiz sabiti asagida
verilen esitlikle belirlenmistir.

1 1 1
(g = !
Esitlik 1 diizenlenirse Esitlik 2 elde edilir.

1 1
CX'__l =n-—-1Dkt+ CEO_I 2

Esitlik 2'ye gore % karsin t grafiginde egimden reaksiyon hiz sabiti k farkli sicakliklar i¢in bulunur.
A

Fakat bu esitlik uygulanirken n degerleri o seklide segcilir ki regrasyon katsayis: 1’e yakin olana kadar
degistirilir. En uygun n degeri belirlendikten sonra elde edilen egrinin egiminden k bulunur.
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Sekil 8. Farkli sicakliklarda zamanla olusan CAokonsantrasyonu

Zaman (saniye)

Figure 8. CAO concentration over time at different temperatures.
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Sekil 8'de goriildiigli gibi biitiin sicakliklarda secilen n degeri uyumlu olup hepsi dogrusaldir.

Yukaridaki prosediir dahilinde en uygun hiz derecesi 0.2 olarak belirlenmistir. Farkli sicakliklarda

bulunan hiz sabitleri Cizelge 2’de verilmistir. Farkli sicakliklarda bulunan bu hiz sabitleri asagida verilen

arhenius esitligi ile aktivasyon enerjisi belirlenmistir.

Cizelge 2. Kinetik parametreleri
Table 2. Kinetic parameters

Sicaklik(T) k n E
20 0,0004
30 0,0013
40 0,0021 0,2 55886,8
50 0,0041
60 0,0075
-E
k = AerT
Esitlik lineerlestirildiginde Esitlik 4 elde edilir.
In(k) = Ind — —

Esitlik 4’e gore In(k)-1/T grafigi(Sekil 9) cizildiginde elde edilen dogrunun egiminden NaBH4'tin KNT
destekli Co-Cr-B katalizorii varligindaki hidrolizi igin gerekli olan aktivasyon enerjisinin 55,88 kj/mol

oldugu belirlenmistir. Bu deger ¢ok diisiik bir deger olup katalizoriin aktivitesinin ¢ok yiiksek oldugunu

gostermektedir.
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Sekil 9. Arrhenius grafigi
Figure 9. Arrhenius graph)

SONUCLAR (CONCLUSIONS)

Bu calismada NaBHsin hidrolizinde kullanilmak icin KNT destekli Co-Cr-B katalizorii
hazirlanmistir. Sentezlenen KNT destekli Co-Cr-B katalizoriin hidrojen {iretim 6600 mlg'.dk.? iken
desteksiz Co-Cr-B katalizoriin hidrojen iiretim hizi ise 3560 mlg*.dk. oldugu tespit edilmistir. Co-Cr-B
katalizoriiniin KNT yiizeyine tutulmasiyla aktivitesinin yaklasik olarak 2 kat arttig1 belirlenmistir. KNT
destekli Co-Cr-B katalizOriin NaBH: hidrolizinde kullanilmasinda; KNT/Co-Cr-B orani, NaOH
konsantrasyonu, NaBH4 konsantrasyonu, katalizor miktar1 ve sicakligin etkisi incelenmistir. %15 Co-Cr-
B yiiklenmis katalizoriin hidrojen iiretim hizinin daha iyi oldugu belirlenmistir. Hidrojen iiretim hizinin
NaOH konsantrasyonunun %10 oldugunda en iyi oldugu tespit edilmistir. Artan NaBH4 konsatrasyonu
ile hidrojen iiretim hizinin azalirken artan katalizor miktar: ile hidrojen {iretim hizinin artti1 tespit
edilmistir. Artan sicaklik ile hidrojen {iretim hizinin ¢ok ciddi sekil arttigi belirlenmistir. NaBH4
hidrolizinin KNT destekli Co-Cr-B katalizor varliginda bozunma kinetiginin 0.2 oldugu ve aktivasyon
enerjisinin ise 55,88 kJ/mol oldugu belirlenmistir. Elde edilen sonuglara gére KNT destekli Co-Cr-B
katalizorii NaBH4'tin PEMFC mobil sistemlerinde kullanilabilecektir.

TESEKKUR (ACKNOWLEDGMENT)

Bu ¢”alisma Siirt Universitesi Bilim Arastirma Koordinatorliigii tarafindan desteklenmistir. (Proje
numarasi. 2017-SIUFEB-27).

KAYNAKLAR (REFERENCES)

Bai, Y., Wu, C., Wu, F,, Yi, B, 2006, “Carbon-supported platinum catalysts for on-site hydrogen
generation from NaBH4 solution”, Materials Letters, Vol. 60(17-18), pp. 2236-2239.

UKMK2020: 14. Ulusal Kimya Miihendisligi Kongresi’'nde sunulan bildiriler arasindan se¢ilmistir.
(10-12 Haziran 2021 Konya, TURKIYE)



Sodyum bor hidriiriin hidrolizinde karbon nanotiip destekli Co-Cr-B katalizériin kullanilmasi 41

Baytar, O., 1zgi, M.S., Horoz, S., Sahin, 0., Nar, S., 2019, “Al203 supported Co-Cu-B (Co-Cu-B/AI203)
catalyst for hydrogen generation by hydrolysis of aqueous sodium borohydride (NaBH4)
solutions”, Dig ] Nanomater Biostruct, Vol.14(3), pp. 673-681.

Baytar, O., 2018, “Investigation of high-activity activated carbon-supported Co-Cr-B catalyst in the
generation of hydrogen from hydrolysis of sodium borohydride”, Acta Chimica Slovenica, Vol.
65(2), pp. 407-415.

Baydaroglu, F., Ozdemir, E., Hasimoglu, A., 2014, “An effective synthesis route for improving the
catalytic activity of carbon-supported Co-B catalyst for hydrogen generation through hydrolysis
of NaBH4", International Journal of Hydrogen Energy, Vol.39(3), pp:1516-1522.

Demirci, U.B., Miele, P., 2014, “Cobalt-based catalysts for the hydrolysis of NaBH4 and NH3BH3", Physical
Chemistry Chemical Physics, Vol.16(15), pp. 6872-6885.

Deonikar, V.G., Rathod, P. V., Pornea, A.M., Puguan, ] M.C,, Park, K., Kima, H., 2020, “Hydrogen
generation from catalytic hydrolysis of sodium borohydride by a Cu and Mo promoted Co catalyst”,
Journal of Industrial and Engineering Chemistry, Vol.86, pp. 167-177.

Eckenhoff, W.T., 2018, “Molecular catalysts of Co, Ni, Fe, and Mo for hydrogen generation in artificial
photosynthetic systems”, Coordination Chemistry Reviews, Vol. 373, pp. 295-316.

Ekinci, A., Cengiz, E., Kuncan, M., Sahin, 0., 2020, “Hydrolysis of sodium borohydride solutions both in
the presence of Ni-B catalyst and in the case of microwave application”, International Journal of
Hydrogen Energy, Vol. 45(60), pp. 34749-34760.

Ekinci, A., 2020, “Hydrogen Generation by Hydrolysis of NaBH 4 with Efficient Co-La—Mo-B Catalyst
for PEM Fuel Cells”, Kinetics and Catalysis, Vol.61(4), pp. 589-594.

Fernandes, R., Patel, N., Miotello, A., 2009,” Hydrogen generation by hydrolysis of alkaline NaBH4
solution with Cr-promoted Co-B amorphous catalyst”, Applied Catalysis B: Environmental, Vol.92,
pp-68-74.

Guella, G. C,, Patton, Z.B., Miotello, A., 2006, “New insights on the mechanism of palladium-catalyzed
hydrolysis of sodium borohydride from 11B NMR measurements”, The Journal of Physical
Chemistry B, Vol.110(34), pp. 17024-17033.

Hemmati, J.C., Ocelik R.V., De Hosson, J.Th.M., 2013, “Electron microscopy characterization of Ni-Cr-B-
Si-C laser deposited coatings”, Microsc Microanal., Vol. 19(1), pp. 120-131.

Huang, Y.H,, Su, C.C., Wang, S.L., Lu, M.C,, 2012, “Development of Al203 carrier-Ru composite catalyst
for hydrogen generation from alkaline NaBH4 hydrolysis”, Energy, Vol.46(1), pp. 242-247.

Huang, Y., Wang, y., Zhao, R., Shen, P.K., Wei, Z., 2008, “Accurately measuring the hydrogen generation
rate for hydrolysis of sodium borohydride on multiwalled carbon nanotubes/Co-B catalysts”,
international journal of hydrogen energy, Vol.33, pp.7110-7115.

Izgi, M.S., Baytar, O., Sahin, 0., Kaziat H.C., 2020,”CeO2 supported multimetallic nano materials as an
efficient catalyst for hydrogen generation from the hydrolysis of NaBH4 ", International Journal of
Hydrogen Energy, Vol.45(60), pp. 34857-34866.

Izgi, M.S., Baytar, O., Sahin, O., Horoz S., 2019, “Studies on catalytic behavior of Co—Cr—B/AI203 in hydrogen
generation by hydrolysis of NaBH4”, Digest Journal of Nanomaterials and Biostructures, Vol.14(4),
pp-1005-1012.

Lee, J., Shin, H., Choi, S. K,, Lee, J., Choi, J.Y., Yu, H.K,, 2019, “Carbon layer supported nickel catalyst for
sodium borohydride (NaBH4) dehydrogenation”, International Journal of Hydrogen Energy,
Vol.44(5), pp. 2943-2950.

Larichev, Y.V., Netskina, O.V., Komova, O.V., Simagina, V.I., 2010,” Comparative XPS study of
Rh/AI203 and Rh/TiO2 as catalysts for NaBH4 hydrolysis”, International Journal of Hydrogen
Energy, Vol.35(13), pp. 6501-6507.

Modisha, M.P., Ouma, N.M.C., Garidzirai, R., Wasserscheid, P., Bessarabov, D., 2019,"The prospect of
hydrogen storage using liquid organic hydrogen carriers", Energy & fuels, Vol. 33(4), pp. 2778-
2796.

UKMK2020: 14. Ulusal Kimya Miihendisligi Kongresi’'nde sunulan bildiriler arasindan se¢ilmistir.
(10-12 Haziran 2021 Konya, TURKIYE)


https://www.cambridge.org/core/search?filters%5BauthorTerms%5D=I.%20Hemmati%20&eventCode=SE-AU
https://www.cambridge.org/core/search?filters%5BauthorTerms%5D=V.%20Ocel%C3%ADk%20&eventCode=SE-AU
https://www.cambridge.org/core/search?filters%5BauthorTerms%5D=J.Th.M.%20De%20Hosson%20&eventCode=SE-AU

