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Ozet

Bu c¢alisma, halen devam etmekte olan 106M232 Kodlu ‘Alevde Malzeme Sentezi Yéntemiyle Nano Biyuklikte
Malzeme Sentezi, Karakterizasyonu ve Katalitik Yanma Uygulamalari icin Performans Testleri’ adi altindaki
TUBITAK projesinin bir ozetidir.

Calismada amagclanan, perovskite tipi karisik metal oksitlerin alev ortaminda senteziyle nano biyuklikte
malzeme elde etmek ve elde edilen malzemenin (g yollu katalizér olarak kullaniminin arastirilmasidir. Deneysel
calismalara ilk olarak La, Ce, Co, Ag ve Sr igerikli bilesimlerle baslanacaktir. Bu malzemeler yaptigimiz bir
onceki calismada en aktif olan katalizérlerdir.

Alev ortaminda sentezlenen katalizérlerin aktiflikleri hem metan yanmasinda hem de egzoz gaz simiilasyon
degerleri olan N; ile seyreltilmis %0.5 C3Hg, %0.4 NO, %1.5 CO ve %14 CO, gaz karisiminda test edilecektir.
Boylece katalitik dondstiiriicti olarak distntlen perovskite tipi katalizorlerin otomobil egzoz gaz kontroliinde ve
metan yanmasinda aktifligi arastirilmis olacaktir.

Anahtar Kelimeler: katalitik yanma, Gc¢ yollu katalizor, perovskite, ara¢ emisyon kontrol
4. Giris

Gelismis tilkelerde tasit araglarinin artis1 CO, HC, NOx gibi kirleticilerin de hizla ¢ogalmasina sebep olmaktadir.
Bu kirleticilerin ¢evre ve insan sagligini tehdit eder boyuta ulasmasi, arastirmalari otomobillerden yayilan
emisyonlarin kontrolii iizerine yogunlastirmistir. Otomobil emisyon kontrolii i¢in gelistirilmis pek ¢ok yontem
olmasina karsin, katalitik doniistiiriiciiler CO, HC ve NOx emisyonlarmm indirgenmesinde kullanilan en iyi
yontemlerden biridir[1]. Bu ¢ kirleticinin kontroli i¢in aragtirilan katalizorler {i¢ yollu katalizorler olarak bilinir.
Ug vyollu Kkatalizér teknolojisinin monolit reaktorler ile kombinasyonu otomobil egzoz gazlarmin
saflagtirilmasinda halen genis 6l¢iide kullanilan bir yontemdir[2].

Soy metal bazli katalizorler, i¢ten yanmali motorlarin egzoz gazlarinin kontroliinde kullanilan katalizérlerin ana
bilesimidir. Bu malzemeler diigiik sicakliklarda aktif olmalar1 ve diger katalizorlere nazaran daha yiiksek bosluk
hiz1 saglamalarindan dolayi, aktif faz olarak tercih edilirler. Fakat soy metallerin pahali olusu, zehirlenmeye
kars1 duyarli ve bazi durumlarda diisiik termal dayaniklilik gostermeleri yeni katalizorlerin gelistirilmesini
zorunlu kilmustir[3].

Perovskite tipi katalizorler, termal dayanikliliklarinin yiiksek olusu, Pb/S zehirlenmesine karsi direngli ve soy
metallere nazaran daha ucuz olmalar1 petrokimyasal reaksiyonlarda, otomobil egzoz gaz kontroliinde ve dogal
gazin tam yanmasinda genis Olgiide kullanilan ve arastirilan katalizorlerdir[4]. Genel yapilar1 ABO;.s olan bu
katalizorlerin A ve B pozisyonunda baska iyonlarla yaptiklar1 yer degistirme katalizor aktifligini ve
karakterizasyonunu iyilestirebilmektedir. Literatiir, bize 6zellikle A pozisyonunda La’nin Ce, Ag, Sr ile yaptig
yer degistirme ve B pozisyonunda Co, Ni, Cr ve Mn gibi metallerin varliginin CO, C;Hg ve CHy yanmasinda
aktif olduklarmi géstermektedir[5, 6, 7].

Katalizorlerin aktiflikleri ve dayanikliliklarinda hazirlama yontemi biiyiik 6nem tasir. Sol gel sitrat metodu
bilinen ve en sik uygulanan yontem olmasina karsin katalizor yiizey alanlart max. 50 m*/ g kadar ¢ikabilmistir ve
kalsinasyon sicakliginin diisiik olmasi sebebiyle katalizorlerin sinterlesmesi soz konusu olmaktadir. Tiim bu
dezavantajlar alevde malzeme sentezi teknigi ile ¢oziilebilmektedir. Bu yontem, hem ¢ok yiiksek sicaklilarda
malzeme sentezlemeye, hem de yiiksek yiizey alan eldesine olanak saglamaktadir. Ayrica yiiksek sicakliklarda
malzeme sentezi termal dayamikliligi ve katalizor yapisimi iyilestirmektedir. Bu amagla c¢alismamizda
hazirlanacak katalizorler alev proliz yontemi ile sentezlenecektir.

2. Deneysel

Deneysel ¢alisma, katalizorlerin hazirlamasi, metan yanmasinda ve egzos gazlarinda aktiflik testleri ve
katalizorlerin fiziksel karakterizsyon analizlerini icermektedir.
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Katalizér hazirlama asamasi alevde malzeme sentezi yontemi ile yapilacaktir. Bu metodun kapsadigi
yontemlerden bizim i¢in en uygun olan1 hem perovskite tipi katalizorlerin hazirlanmasinda daha etkin olmasi,
hem de elde edilen katalizorlerin yilizey alanlarmin ve aktifliklerinin daha yiiksek olmasindan dolayr proliz
yontemi olarak secilmistir. Proses tasarimi Sekil 1°de gosterilmektedir.
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Sekil 1. Alev Proliz Yontemi Proses Semasi[8]

Perovskite yapisini olusturacak baslatici tuzlar asetathi yapidadir ve ¢6zgen olarak propiyonik asit kullanilacaktir.
Onceki galismalarimizda 1slak yéntem olarak adlandirilan sol-gel sitrat yontemiyle hazirlanmig katalizorlerden
en aktif olan La,;CesCo; 403, Lag3Ag,,Co0s, Lag,Ago3MnO; ve Lag 781y 3C0y 7Nig 305 katalizdrleri alev proliz
yontemiyle ilk olarak hazirlanacak bilesimlerdir.

Alev proliz yontemi genel hatlartyla {i¢ asamadan olusmaktadir:
1. Cozelti ve gazlarin beslendigi besleme iinitesi,
2. Yakici tinitesi,
3. Toplama Unitesi

Yakici {initesi, kapiler tiipten olusan bir nozzle sistemi ve nozzle’t gevreleyen son bir tiip olarak tasarlanmis ve
imalat asamasina gegilmistir. Baglatic1 tuzlarin propiyonik asit ile hazirlanan ¢ozeltileri bir siringa pompa
yardimiyla nozzle sisteminin merkezine gonderilecektir. Hem dagitict hem de oksidan gorevi iistlenen oksijen
gaz1 nozzle’n ikinci tiiplinden, nozzle’1 ¢evreleyen son halkadan ise kiigiik alevciklerin olugsmasini saglayan
metan/oksijen gaz karigimi gonderilecektir. Besleme akimindan yakici iinitesine gonderilen ¢ozelti ve gazlarin
akis hizlar1 0 ile 5 1/dk arasinda degigsmekte ve alev olusumuna gore yakit oranlari degistirilebilmektedir.
Sistemde kullanilacak akis 6lger ve kontrol iinitesi BRONKHORST marka ve F-201CV model cihazlardir.

Alevde elde edilen pargaciklarin toplanmasi igin yakicinin 40-45 cm yukarisna Whatman marka GF/A model
filte yerlestirilecek ve pompa yardimiyla elde edilen tozlarin filtreye tutunmasi saglanacaktir. Filte sicakliginm
200°C’yi gegmemesi saglanarak tutunan partikiillerin sinterlesmesi 6nlenecektir.

Katalizorlerin aktiflik testleri hem metan yanmasinda hem de %0.5 CsHg, %0.4 NO, %1.5 CO ve %14 CO,’in N,
ile seyreltilmis gaz karisiminda yapilacaktir. Boylece katalizorlerin otomotiv egzos gazlarinda ve metan
yanmasinda etkinligi arastirilmis olacaktir. Bu iki sistem i¢in katalizorlerin aktiflik testleri 0.6 cm dis ¢apinda
kuvars reaktorde gergeklestirilecektir. 0,2 gam katalizore ayn1 miktarda ve biiytlikliikte kuvars tozu eklenecek ve
metan yanmasinda GHSV 60,000h™ olarak, egsoz gazi yanmasinda ise 30,000h™" ve 100,000h™ de sabit kalacak
sekilde akig hizlar1 ayarlanacaktir. Metan yanmasi sonucu olugan iirtinler GC/TCD/FID analizérii ile, egsoz
yanma ¢ikis gazlar1 ise Teledyne model 4020 HC analizorii, 9110EH NOx analizorii ve 7600 kombine gas
analizori ile kontrol edilecektir.

Elde edilen nano boyuttaki toz katalizorlerin fiziksel karakterizasyonlarindan Kocaeli Universitesi biinyesinde
BET yiizey alanlari, SEM/EDS ve XRD analizleri TUBITAK biinyesinde yapilacaktir.
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3. Sonugclar

Bu calisma 106M232 kodlu ‘Alevde Malzeme Sentezi Yontemiyle Nano Biiyiikliikte Malzeme Sentezi,
Karakterizasyonu ve Katalitik Yanma Uygulamalari igin Performans Testleri’ adi altindaki projeyi
kapsamaktadir. Calisma halen devam etmekte olup, tasarim asamasi bitmistir. Bu g¢alismayla elde edilen
katalizorlerin nano biiyiikliikte ve yiiksek ylizey alanmna sahip olmasi beklenmektedir. Ayrica perovskite
katalizorlerin egzoz gazlarindaki azot oksitleri (NOx), yanmamis hidrokarbonlari ve CO’i de azalttig
bilindiginden bu c¢aligmayla elde edilecek perovskite yapilarinin da ii¢ yollu katalizor olarak kullaniminda aktif
olmasi1 beklenmektedir.
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