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Ozet
Bu galisma kapsaminda aliminyum metali ile desteklenmis AI-MCM-41 tipi mezogtzenekli katalizérler

hidrotermal ve sonokimyasal olmak Uzere iki farkli yontemle sentezlenmistir. Elde edilen katalizorlerin

Anahtar kelimeler yapisi X-isini kirmim deseni (XRD), taramali elektron mikroskobu (SEM), enerji dagiimli X-isini
Al-MCM-41; spektroskopisi (EDS) ve Brunauer Emmett Teller (BET) metotlari ile karakterize edilmis ve
hidrotermal yéntem; karakterizasyon sonuglari incelenerek, farkli sentez metotlarinin katalizorlerin fiziksel ozellikleri
sonokimyasal ydntem;  ({izerindeki etkileri belirlenmistir. Elde edilen sonuclara gére sonokimyasal yontemle sentezlenen

mezogdzenekli katalizorlerin daha dizenli kristal yapisina, ylksek ylzey alanina ve mezogbzenek dagilimina sahip
katalizor; sentez; oldugu belirlenmistir. Dizglin gézenek boyut dagilimi ve yiiksek ylizey alanina sahip MCM-41 katalizori
karakterizasyon yeterli katalitik aktiviteye sahip olmadigi igin, aliminyum metali kullanilarak silis yapisinin

modifikasyonu ile katalitik aktivitenin arttirilmasi amaglanmistir. Bu amagla elde edilen AI-MCM-41 atik
cep telefonu devre kartlarinin pirolizinde katalizér olarak kullanilarak sivi Griin verimi Gzerine katalitik
etkisi arastirilmistir.

Synthesis of AI-MCM-41 Type Mesoporous Catalyst by Hydrothermal
and Sonochemical Methods and Its Catalytic Application

Abstract

In the scope of this study, MCM-41 type mesoporous catalysts supported by aluminum were
synthesized using two different methods, namely, hydrothermal and sonochemical methods. All

Keywords synthesized catalysts were characterized by X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscopy
Al-MCM-41; (SEM), energy dispersion spectroscopy (EDS) and Brunauer Emmett Teller (BET) methods. The effects of
hydrothermal method;  the different synthesis methods on the physical properties of catalysts were determined by
sonochemical method;  jnvestigating the characterization results. According to the obtained results, the catalysts synthesized
mesoporous catalys; by sonochemical methods were found to have regular crystalline structures, high BET surface areas and
synthesis; pore size distributions in the mesopore range. It was aimed to increase the catalytic activity by
characterization modification of the silica structure using aluminum metal since the MCM-41 catalyst with a regular pore
size distribution and high surface area did not have sufficient catalytic activity. For this purpose, the
catalytic effect of the synthesized AI-MCM-41 on liquid yield was investigated using as a catalyst in the

pyrolysis of waste mobile phone circuit boards.

© Afyon Kocatepe Universitesi

1. Giris Development Corporation) tarafindan
sentezlenmistir [Kresge et al. 1992]. M41S ailesi tek
boyutlu hekzagonal (altigen) gézenekli MCM-41, (g
boyutlu kibik gozenekli MCM-48 ve tabakal

Yiksek ylzey alanlarina, uygun boyutlarda diizgiin
gozenek dagihimlarina ve yiksek 1sil, kimyasal ve

mekanik kararlihga sahip olduklari bilinen silikat ] o
yapil MA41S ailesi katalizorleri ilk olarak 1992 (lamelar)  yapidaki  MCM-50 katalizorlerinden

yilinda Mobil arastirma grubu (Mobil Research and olusmaktadir [Beck et al. 1992; Vartuli et al. 1994].
]
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Bu katalizorlerin gézenekleri kristal yapidadir ancak

gozenek duvarlart  amorftur. Bu nedenle
gozenekleri ve gozenek duvarlari kristal yapida
olan, sinirli gézenek yapisina sahip mikrogtézenekli
zeolitlerden farklihk gosterdigi icin daha genis
kullanim alanlarina sahiptirler. Ayrica, molekiiler
elek ozelligi tasimalari, vyiksek sicakliklarda
(~900°C) yapi kararliliklarini korumalari, yiksek
adsorpsiyon kapasitesine sahip olmalari ve c¢ok
sayida aktif merkez icermelerinden dolayi; karbon
icerikli bilesiklerin segimli katalitik indirgeme ve
katalitik ~ piroliz reaksiyonlarinda

kullanilabilmektedirler [Adam et al. 2006].

M41S ailesinden olan mezogdzenekli malzemeler

basariyla

gdz onine alindiginda kontrol edilebilir gbzenek
yapisina sahip olmasi, yizey 6zelliklerinin kolaylikla
degistirilebilmesi, istenilen reaksiyona bagl olarak
katalitik 6zelliklerinin gelistirilebilmesi, hidrotermal
MCM-41
malzemesinin katalizor ya da katalizor icin destek

ve kimyasal kararliiginin  olmasi
malzemesi olarak kullanilmasinda tercih edilmesini
2001]. MCM-41

sentezinde, ylzey aktif madde, silika kaynagi ve

saglamistir [Selvam et al.

¢Oziici  olmak  Uzere (¢ ana bilesen
kullanilmaktadir. En ¢ok kullanilan ylizey aktif
madde uzun alkil zincirli kuaterner amonyum
iyonlaridir.  Sulu c¢o6zeltide vyilizey aktif madde
iyonlari polar su molekiilleri ile ters etkilesimi
minimize etmek (izere birlesirler. Bu birlesme

|II

sonucu olusan yapl “mise olarak

adlandiriimaktadir. Silika kaynaginin  bulundugu
¢Ozelti misellerin bulundugu ortama eklendiginde
elektrostatik cekimden dolayr miseller tek tabaka
halinde silika ile kaplanmaya baslar ve bunun
sonucunda miseller arasindaki itmeler azalir. Silika
kaplanmis miseller kondensasyon ile birlesirler.
Kalsinasyon islemi ile sentezlenen malzemenin
icerisindeki organikler yakilarak (CO,, NOx ve su
buhart  ¢ikisi)
mezogbdzenekli bir malzeme elde edilir [Vartuli et
al. 1994].

MCM-41 tipi mezogozenekli malzemeler yiksek

uzaklastiriir ~ ve  tamamen

BET ylizey alani degerlerine sahip olmalarina karsi,
istenilen olglide
Aktivitenin
arttinlmasi igin, yaplya heteropoli asitler, silfonik

tek basina kullanildiklarinda

aktivite gosterememektedirler.

asitler, metal veya metal oksit gibi kimyasal olarak
aktif maddelerin eklenmesi gerekmektedir. MCM-
41’in mezogozenekli molekiil yapisina Al, Fe, Cu,
Mo, Co, Ni, Mn, V, Ti, Zr ve Ce gibi ¢esitli metal
iyonlari  katilarak katalitik performans 06nemli
Olclide  arttirthr  [Chaudhari et al. 2001;
Lewandowska et al. 2002; Corma et al. 1997; Ocelli
et al. 1999; Laha et al. 2002; Kong et al. 2004].
Metal destekli MCM-41
ozellikleri yiksek oranda mezogo6zeneklilige, termal

malzemelerin  tipik

ve hidrotermal kararliliga, genis ylzey alanina ve
glclu asiditiye sahip olmalaridir. Bu sebeple buylk
molekdllerin sentezi ve donlsliimi reaksiyonlarinda
katalizor olarak kullanilmaktadir [Corma 1997;
Kwak et al. 2006; Ghodke et al. 2015; Han et al.

2001].
MCM-41 yapisina aliminyum eklenmesi
mezogozenekli silika molekdiler yapidaki

gozeneklerin spesifik katalitik aktivitesini, iyon
degisim kapasitesini ve asitligini arttirir [Corma et
al. 1994]. Bu nedenle, yiiksek oranda Al metalinin
MCM-41'in silikali yapisina eklenmesi ile elde

edilen mezogozenekli vyapilar farkh uygulama
alanlarinda kullanilabilir.  Katalitik hidrokarbon
reaksiyonlari icin materyallerin

mezogbdzeneklerinde asidik kisimlarin  bulunmasi
gerekli bir kosul oldugundan silika yapi igine
aliminyumun eklenmesine yoénelik ¢alismalar
yogunlasmistir [Antonakou et al. 2006; Makhlid et
2004].

gozenek dizeni,

al. 2010; Zanjanchi ve Asgari Bu tip

mezogbzenekli materyallerin

gozenek boyut dagilimi, hidrotermal kararhlk,
mekanik dayanikhlik ve silanol grup igerigi gibi
fizikokimyasal 0Ozellikleri sentez yontemine ¢ok
baghdir [Hui ve Chao 2006].

Literatirde Al metali ile desteklenmis MCM-41
farkh
sentezlenmistir [Sekkiou et al. 2013; Bhattacharyya
et al. 2003; Busio et al. 1995; Aguado et al. 2000;

Eimer et al. 2002]. Bu yontemler uzun siregli ve

yapllari yontemler kullanilarak

zamanlarda, ses dalgalarinin
farkli
materyallerin sentezinde yaygin bir kullanim alani
bulmaktadir.

MCM-41 yapilarinin sentezi ve modifikasyonu igin

maliyetlidir. Son

kullanildigi sonokimyasal yontem

Ultrasonik ses dalgalarinin etkisi

de kullanishdir. Bu yontem malzeme sentezi dahil
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olmak Uzere bircok kimyasal proseste
kullanilmaktadir. Sonokimyanin etkisi bir sivi icinde
kabarciklarin strekli olusumu, blylimesi ve ice
dogru c¢okmesini iceren kavitasyon olgusuyla
actklanir [Suslick, 1990]. Yerel olarak olusan yiiksek
sicaklik ve basing asiri hizli sogutma ile birleserek
farkli

devami

altinda reaksiyonlarin
Farkli

materyallerin sentezinde kullanilan sonokimyasal

kosullar kimyasal

icin 0zel bir ortam olusturur.
yontem, metallerin yapi icinde daha iyi dagilmasini
ve reaksiyon siresinin kisalmasini saglar [Suslick,
1995].

Bu galismada, hidrotermal yontem ve sonokimyasal
yontem olmak Uzere iki farkli metot kullanilarak
aliminyum metali ile desteklenen vyiksek BET
ylzey alanlarina sahip, mezogbdzenekli AI-MCM-41
katalizorlerinin sentezlenmesi amaglanmistir. Farkli
sentez metotlariyla elde edilen katalizorlerin kristal
yapilarinin incelenmesi icin X-1sini kirinim metodu
(XRD); parcacik yapilarinin incelenmesi icin taramali
elektron mikroskobu (SEM); kimyasal bilesimlerinin
belirlenmesi  icin  enerji  dagihmli  X-isini
spektroskopisi (EDS) metodu; ylzey alanlar ve
gozenek dagilimlarinin incelenmesi icin ise BET
metodu kullaniimistir. Elde edilen katalizorlerin
cevreye zararh  atiklarin  piroliz  islemiyle
degerlendirilmesinde zeolit yerine alternatif olarak
kullanilmasi hedeflenmistir. Piroliz islemi sirasinda
zeolitlerin mikrogozenekleri iginde siklikla difiizyon
problemleri yasandigindan buna alternatif olarak
kontrolli gbzenek vyapisi ve homojen boyut
dagilimina sahip, kararli yapida olan Al-MCM-41 tipi
mezogozenekli katalizorlerin kullanilmasi
amagclanmistir. Bu amagla elde edilen Al-MCM-41
katalizorleri atik cep telefonu devre kartlarinin
pirolizinde kullanilarak sivi Grin verimi Uzerine
katalitik  etkisi

yonteminin katalizér performansi Uzerine etkisi de

arastinlmistir.  Ayrica, sentez

incelenmistir.

2. Materyal ve Metot

Sentez asamasinda silika kaynagl olarak sodyum
silikat ¢ozeltisi (kitlece % 27 SiO,, % 8 Na,0O, % 65
H,0, Merck), ylizey aktif madde olarak setil trimetil
amonyum bromid (CTMABr) (%99 saflikta, Merck),
¢6zlicli olarak destile su, aliminyum kaynagi olarak

da  AI(NO;);.9H,0
kullanilmistir.

(%95  saflikta, Merck)

2.1. Katalizérlerin sentezi

Calisma kapsaminda yapisinda 0,2 mol oraninda
Al/Si icermesi hedeflenen AI-MCM-41 katalizorleri

hidrotermal ve sonokimyasal yontemle
sentezlenmistir.
Al-MCM-41-1 katalizéri hidrotermal yontemle

sentezlenmistir. Bu metotta dncelikle 13,2 g ylizey
aktif madde (CTMABTr) ile 70 mL destile su manyetik
karistirici yardimiyla bir saat karistirilarak mimkiin
oldugunca homojen bir ¢ozelti elde edilmistir. Elde
edilen ylizey aktif madde ¢ozeltisine 11,3 mL
silikat
kanstirilarak bir jel elde edilmistir. Al/Si mol orani
0,2 olacak sekilde tartilan AI(NO3);.9H,0 destile
suda c¢ozilmis ve yavas yavas elde edilen jele

sodyum eklenerek vyaklasik iki saat

eklenmistir. Homojenlesmesi i¢in bir saat daha
manyetik karistirict ile karnistirilan jel kivamina
gelmis karisim, icerisinde teflon kap bulunan disi
paslanmaz celikten olusan bir otoklava konulmus
ve 120°C sicakliktaki etlivde dort glin bekletilmistir.
Etlivden cikarilan karisim vakumlu filtrasyon sistemi
yardimiyla silizilmis, elde edilen kati {riin
Uzerinden destile su gegirilerek yikanmistir. Saat
camina alinan kati Grin oda sicakliginda bir gln
bekletilerek kurutulmus ve daha sonra 550°C

sicaklikta 6 saat kalsine edilmistir.

Al-MCM-41-2 katalizori ise sonokimyasal yontemle
sentezlenmistir. Bu ybntemde Sonics VCX 750
model sonikator kullaniimistir. Deneyler, sicakhk ve
zaman kontrol edilerek 750 W giiclinde ve 20 kHz
frekansta ses dalgalari yardimiyla
gerceklestirilmistir. ilk olarak 13,2 g yiizey aktif
madde 70 mL destile su ile sonikator yardimiyla 15
dakika karistirilarak yiizey aktif madde c¢ozeltisi
hazirlanmistir. Elde edilen ¢ozeltiye 11,3 mL
sodyum silikat eklenerek 15 dakika sonikator
yardimiyla karistirilarak bir jel elde edilmistir. 0,2
mol Al/Si oranina gore tartilan Al(NO3)3.9H,0
destile suda ¢oziilerek elde edilen jele eklenmis ve
15 dakika daha sonikatér yardimiyla karistirilmistir.

Jel, icerisinde teflon kap bulunan disi paslanmaz

AKU FEMUBID 16 (2016) 031201
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celikten olusan bir otoklava konulmus ve 120°C
sicakhktaki etlivde dort glin bekletilmistir. Daha
sonra karisim vakumlu filtrasyon sistemi yardimiyla
stzlilmis, elde edilen kati Grlin Gzerinden destile su
gecirilerek yikanmistir. Saat camina alinan bu Grin
oda sicakhiginda bir giin bekletilerek kurutulmus ve
550°C sicaklikta 6 saat kalsine edilmistir.

Al metali ile desteklenmis MCM-41 katalizérlerinin
sentez basamaklarinin sematik gosterimi Sekil 1'de
Hidrotermal ve

verilmektedir. sonokimyasal

yontemle sentez basamaklari ayni olmakla birlikte
hidrotermal yontemde jel karisimi elde etmek igin
karistirma islemi manyetik karsitiricida yapilirken
sonokimyasal sonikator

yontemde yardimiyla

yapilmaktadir.

CTMABr  Destile su Sodyum silikat _ Metal cizeltisi
R
1A
QI’%% = <2 | ==
: o
NS i y
kanistirma karnistirma igerisinde teflon kap 120 °C sicakhktaki etiivde
bulunan otoklav 4 sii
giin 1sitma
D — e I 0 —— B e ] ?
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siizme ve yikama oda sicakhgmnda kurutma

550 °C sicaklikta 6 saat kalsinasyon

Sekil 1. AI-MCM-41 katalizériiniin sentez basamaklarinin sematik gosterimi

2.2. Katalizérlerin karakterizasyonu

Katalizorlerin XRD grafikleri Rigaku Ultima-IV
difraktometresinde Cu K, 1simasi (A=1,5406 A)
kullanilarak 0,02 adim araligi ve 0,15 °/dk tarama
hizi ile 20 = 10-90° araliginda elde edilmistir.
Katalizorlerin azot adsorpsiyon/desorpsiyon
izotermleri Quantochrome-Nova 2200e cihazi ile
elde edilmistir. Olgimler baglamadan 6énce
numunelere vakumda 110 °C’'da 18 saat boyunca
degas islemi yapilmistir. Katalizorlerin BET ylizey
0,05-0,3 bagl (P/Po)

araliginda N, adsorpsiyon verileri kullanilarak ¢oklu

alani  degerleri basing

nokta yontemi ile belirlenmistir. Sentezlenen
katalizorlerin ~ morfolojik  yapisini  belirlemek
amaciyla yapilan SEM analizleri ise QUANTA 400F
Field SEM

gerceklestirilmistir. Numuneler 250 A kalinhiginda

Emission marka cihaziyla

altinla kaplanmis, SEM fotograflari 20 kV voltaj

uygulanarak 5000, 10000, 20000 ve 50000

blylitme oranlart ile ¢ekilmistir.  Katalizor
icerisindeki metal konsantrasyonunu belirlemek
amaciyla yapilan EDS analizleri de QUANTA 400F
Field Emission SEM Marka cihaz

gerceklestirilmistir.

kullanilarak

2.3. Katalizériin etkinliginin arastirilmasi

Hidrotermal ve sonokimyasal yontemle
sentezlenen AI-MCM-41 katalizorleri atik cep
telefonlarinin ~ devre  kartlarinin  pirolizinde

kullanilarak sivi Griin verimi Uzerine katalitik etkisi

arastirilmistir. Deneylerde kullanilan atik cep
telefonlarinin devre kartlari Ankara’da bulunan
Evciler Kimya Elektronik Atik Fabrikas’’'ndan toz
halinde temin edilmistir. Piroliz deneylerinde
kullanilan deney dizenegi Sekil 2’de verilmistir
[Bozkurt et al. 2016].

Deneyler, sicaklik programh elektrikli bir piroliz

firinl yardimiyla isitilan sabit yataklh bir reaktérde
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gerceklestirilmistir. Ortamin sicakhgi reaktér icine
yerlestirilen termogift ile olgllmustir. Deneyler
sirasinda sistemden 20 cm®/min akis hizinda azot
gazi gegcirilmistir. Cep telefonu devre karti igin
verimin en ylksek oldugu sicaklik olan 700°C’de
katalizorli ortamda piroliz deneyleri yapilmistir.
Piroliz isleminde en uygun katalizér orani olan %1
oraninda Al-MCM-41-1 ve Al-MCM-41-2
katalizorleri elektronik atik 6rnegi ile birlikte piroliz

edilmistir. Piroliz sonucunda elde edilen (rinleri
sivi olarak kazanmak icin reaktoér cikisina geri
sogutucu yerlestirilmistir. Toplama kabinda biriken
sivi Urlin slrekli sogutularak elde edilen sivi Grliniin
kaybi en aza indirilmeye calisiimistir.

F Z
@jg‘ B l*gG}mT —' <
" - —..| [=]™"
| 1
e J

Sekil 2. Piroliz sisteminin sematik gosterimi (A) azot gazi tiipd, (B) rotametre, (C) termogift, (D) sicaklik kontrol birimi,

(E) borusal firin, (F) reaktor, (G) numune, (H) kondansator, (1) sogutma Unitesi, (J) sivi Griin toplama haznesi, (K) gaz

Grin toplama haznesi

3. Bulgular ve Tartisma

Hidrotermal ve sonokimyasal yontemle
sentezlenen 0,2 mol Al/Si oranina sahip AI-MCM-41
katalizorlerine ait X-i1sini kirinim desenleri Sekil 3'de
verilmistir. Aluminyum icerikli bu katalizérlerin XRD
10-90° kirinim acgi aralig
kullaniimistir. X-isin1 kirlnim desenlerinde MCM-41
hegzagonal yapisina ait ana karakteristik pikin

analizinde 20 =

korundugu gozlemlenirken Al vyapisina ait pik
gozlenmemistir. Ayrica yaklasik 20 = 20-30° agl
araliginda amorf silika vyapisina ait  pik
gozlenmektedir. Literatiirden elde edilen veriler
gbz Online alinarak, XRD grafiginden MCM-41
yapisina yerlestirilen aliminyum kaynaklarinin
MCM-41’in  karakteristik

belirlenmis ve AI-MCM-41 numunelerinde gézlenen

yapisini  bozmadigl
bu davranisin aliiminyum kaynaginin MCM-41'in
kristal
yerlesmesinden kaynaklandigi sonucuna varilmistir
[Bagshaw ve Testa 2000; Lindlar et al. 2000].

orgli  agina homojen bir sekilde

Sonokimyasal yontemle sentezlenen katalizére ait

ana pik siddetinin  hidrotermal ydntemle
sentezlenen katalizére ait pik siddetine oranla daha
siddetli oldugu gorilmektedir. Buradan da katalizor
sentezinde sonokimyasal yontem kullanilarak daha
diizglin  kristal yapisinda  katalizorler elde
edilebilecegi sonucuna varilmistir. Literatlirden de
sonokimyasal islem ile daha dizgin ve kararli
kristal yapilarin olustugu bilinmektedir [Suslick,

1995].
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Sekil 3. Hidrotermal yéntemle sentezlenen (a) AI-MCM-
41-1 ve sonokimyasal yontemle sentezlenen (b) Al-
MCM-41-2 katalizorlerinin X-isin1 kirinim desenleri

Tablo 1'de katalizorlerin

yararlanilarak

XRD grafiklerinden

belirlenen kristal ozellikleri
verilmistir. Tablodaki d,oy degeri kristal diizlemler
arasindaki mesafeyi; a degeri ise karakteristik 6rgl
parametresini ifade etmektedir. Tablo 1'de Al-
MCM-41-1 ve AI-MCM-41-2 icin bulunan “dy” ve

“a” degerlerinin literatlirle benzer oldugu
gortlmektedir [Busio et al. 1995; Aguado et al.

2000; Eimer et al. 2002].

Tablo 1. AI-MCM-41 katalizorlerinin kristal 6zellikleri

Katalizor 20 d100 (nm) ap (nm)*
Al-MCM-41-1 2,35 3,47 4,01
Al-MCM-41-2 2,48 3,92 4,53
* 2, = 2000 /3
Kristal o6rgli parametresi (a) iki birim kristal

hicrenin merkezleri arasindaki uzakliklar ifade

etmekte ve birim kristal hiicrenin boyutlan
hakkinda bilgi vermektedir. Tablo 1’'deki veriler
destekli MCM-41

sonokimyasal metot ile

incelendiginde  aliminyum
katalizorleri  icin
sentezlenen katalizoriin kristal hiicrelerinin daha
genis oldugu gorilmektedir. Sonokimyasal metot
ile sentezlenen AI-MCM-41 katalizori icin elde
edilen bu sonug, yapiya eklenen aliminyumun
kristal yapi icine girerek birim hiicre boyutlarini
arttirdigini géstermektedir. XRD grafiklerinden elde
edilen tim bu sonuglar, MCM-41 Kkatalizoriine
sonokimyasal metot ile aliiminyum eklemenin
hidrotermal metoda oranla daha basarili oldugunu

gostermektedir.

Hidrotermal yontemle sentezlenen AI-MCM-41-1
ve sonokimyasal yontemle sentezlenen AI-MCM-
41-2 katalizorleri icin SEM fotograflar Sekil 4’de
Katalizorlerin SEM
incelendiginde, her iki katalizériin pargaciklarinin

verilmistir. fotograflar
kristal yapida oldugu ve parcacik caplarinin 30
nm’nin altinda oldugu gorilmektedir. AI-MCM-41-1
katalizérinin genellikle pargacik  boyutunun
homojen olmadigi kiiresel parcaciklardan olustugu
ve parc¢aciklarin birleserek kiimelestigi
gorilmektedir. AI-MCM-41-2 katalizoriiniin daha
homojen ve kiresel pargaciklardan olustugu ve
parcaciklarin birbirleriyle birleserek kiimelesmedigi
gorilmektedir. Sonokimyasal yontemle
sentezlenen katalizor icin elde edilen bu sonug XRD

sonucuyla da uyumludur.
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Sekil 4. Hidrotermal yontemle sentezlenen (a) AI-MCM-41-1 ve sonokimyasal yontemle sentezlenen (b) AI-MCM-41-2

katalizérlerinin SEM fotograflari

Her iki katalizorde sentez ¢ozeltisindeki Al/Si molar
orani 0,2 olacak sekilde hazirlanmis ve sentezlenen
katalizorlerin EDS analizleri ile belirlenen atomik
ylzde bilesim degerleri Tablo 2’ de verilmistir.
Farkh yontemlerle sentezlenen iki katalizor igin de
Al/Si
bulunmustur. Bu durum, yikama islemi sirasinda Si

orani analizde, sentezden daha vyiksek
kaybinin oldugunu gostermistir.

Sentezlenen katalizorlerin alanlari  ve
gozenek hacimleri Tablo 2’de verilmistir. AI-MCM-
41-1 ve AI-MCM-41-2, katalizorlerinin BET ylzey
alanlari sirasiyla 346 m?/g ve 369 m?/g olarak
bulunmustur. BET bulgulari hidrotermal metot ile

sentezlenen katalizorlin sonokimyasal metot ile

ylzey

sentezlenen katalizore kiyasla daha dlstuk BET
ylzey alanina sahip oldugunu gostermektedir.
Hidrotermal sentez ile yapiya metal eklendiginde
karakteristik MCM-41 vyapisi bozulur ve ¢oken
silikat gruplari gozenekleri kismen kapar. Bunun
sonucunda, gozenek i¢ duvarlarinin bloke olmasi
ylzey alanin azalmasina neden olur[Wang et al.
2008]. sekilde hidrotermal
sentezlenen katalizorde ¢Oken silikat gruplarn

Benzer metot ile
gozenekleri kismen kapatarak gézenek hacminin de
diismesine neden olmustur. Sentezlenen metal
destekli MCM-41 tipi malzemelerde hegzagonal
yaplya metal eklenebilmesi igin yiizey alani ve
gbzenek hacminin yiksek degerlerde olmasi 6nemli
bir faktérdir. Bu
malzemenin katalizér olarak kullanilabilmesi igin

degerlerin yiksek olmasi

genis bir alan saglar. Goézenek yapisi agisindan
bakildiginda AI-MCM-41’in mezogbdzenekli yapisi
katalizor olarak kullanim igin aktif aliminyum
malzemelerden daha uygundur.

Tablo 2. AI-MCM-41 katalizorlerin ylzey alanlar ve
gbzenek hacmi dagilimlari

Katalizérler Al/Si mol Al/Si mol BET Gézenek
orani orani ylizey hacmi
(¢cOzelti) (kati)* alani (cm®/g)
(m’/g)
Al-MCM-41-1 0,2 0,23 346 0,176
Al-MCM-41-2 0,2 0,26 369 0,898
* EDS analizi ile belirlenmistir.
Hidrotermal ve sonokimyasal yontemle

sentezlenen AI-MCM-41 tipi mezogtzenekli yapilar
elektronik
donlisimiinde katalizor olarak kullanilarak sivi Griin
katalitik etkisi arastinimistir.
Elektronik atiklarin geri donlisimi sadece atiklarin
bertarafi agisindan degil ayni zamanda degerli
materyallerin geri kazanimi agisindan da 6nemlidir.
Saf  metaller
materyallerin kullanilmasi 6ncelikle enerji tasarrufu

atiklarin ~ piroliz  yontemiyle geri

verimi Uzerine

yerine  geri  donUstlridlmis
saglamaktadir. Elektronik atiklar igerdikleri tehlikeli
materyaller nedeniyle eger atik degerlendirilmesi
asamasinda dogru
sorunlarina sebep olabilirler. Gilniimizde hizla
gelisen teknolojiyle birlikte cep telefonu atiklari
elektronik

olarak islenmezse c¢evre

atiklar icinde 6nemli bir payi
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olusturmaktadir. Cep telefonunda bulunan devre
kartlarina geri donisim yodntemlerinden piroliz
islemi birincil

uygulanarak  hem kaynaklar

korunmakta hem de enerji tasarrufu elde
edilebilmektedir. On calismalarda, cep telefonu
devre kartlarina sabit yatakh reaktorde farkh
sicakliklarda piroliz islemi uygulanarak optimum
kosullar belirlenmistir [Atasever et al. 2015]. 700°C
sicaklikta yapilan piroliz isleminde en ylksek sivi
Grlin verimi elde edilmistir. Literatlirde bu tir
atiklarin piroliz isleminde katalizor olarak zeolit
kullanilmistir [Hall ve Williams 2008]. Piroliz islemi
sirasinda zeolitlerin mikrogdzenekleri iginde siklikla
difiizyon problemleri yasandigindan buna alternatif
olarak AI-MCM-41 tipi mezog6zenekli katalizorlerin
kullanilmasi amaglanmistir. Bu amagla sivi riin
verimini daha da arttirmak igin belirlenen sicaklikta
sentezlenen AI-MCM-41

katalizorleri eklenerek piroliz islemi yapilmistir.

ortama %1 oraninda
Katalizor varliginda yapilan deneyler sonucunda
elde edilen sivi Grin verimlerinin degisimi Sekil 5'de
gosterilmistir. Sekilden de gorildigiu Gzere, Al-
MCM-41 tipi mezogbzenekli katalizorlerin kullanimi
sivi Urin veriminde artisa neden olmustur. Ayrica
sentez yonteminin katalizor performansi Uzerine
etkisi incelendiginde sonokimyasal yontemin daha
etkili oldugu belirlenmistir.

St diriin verimi (%)

ALMCM-41-1 ALMOM 412

Katalizdrsiiz

Sekil 5. Cep telefonu devre kartlarinin pirolizinde sivi
Urlin verimine Al-MCM-41 katalizorlerinin etkisi

4. Sonug

kapsaminda aliminyum metali ile
Al-MCM-41 tipi
katalizorler hidrotermal ve sonokimyasal metotlar

Calisma

desteklenmis mezogozenekli

kullanilarak sentezlenmis ve metotlar

karakterizasyon sonuglari incelenerek
karsilastirilmistir. Sonokimyasal metot ile
sentezlenen katalizoriin  (AI-MCM-41-2) dizenli
kristal yapisina, ylksek BET ylzey alanina (369
m’/g) ve yiiksek gozenek hacmine (0,898 cm?®/g)
sahip oldugu ve yapiya Al/Si molar orani 0,26
olacak sekilde aliiminyum eklendigi gorilmuastar.
Hidrotermal metot ile sentezlenen katalizorde ise
(A-MCM-41-1) yizey alani 346 m’/g’a, gbzenek
0,176 dismastiir. SEM

gorintilerinde ise sonokimyasal

hacmi ise cm’/g’a
metot ile
sentezlenen AI-MCM-41-2 katalizér pargaciklarinin
daha
kiimelesmedigi, hidrotermal metotla sentezlenen
Al-MCM-41-1
kiimelestigi ve homojenligin azaldigi gozlenmistir.

homojen  oldugu ve  parcaciklarin

katalizériinde ise parcaciklarin
Tim bu bulgular, sonokimyasal metotla yapiya
aliminyum eklemenin hidrotermal metoda oranla
daha basarili oldugunu gostermektedir.

Son olarak, elde edilen AI-MCM-41 katalizorleri
elektronik atiklarin pirolizinde kullanilarak katalitik
etkisi incelenmistir. Elde edilen sonuclara gére bu
tip mezogozenekli katalizorlerin kullanimi ile sivi
Uriin veriminde artis olmustur. Karakterizasyon
¢alismalarindan elde edilen sonuglar neticesinde
sivi Urln veriminde sonokimyasal yontemin daha
etkili oldugu belirlenmistir.
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