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Öz  Abstract 

Bu çalışmada karbondioksit 𝐶𝑂2 gazının uzaklaştırılması için farklı 
metal içerikli hidrotalsit türü malzemelerin geliştirilmesine ilişkin 
çalışmalar yürütülmüştür. Bu amaçla, birlikte çöktürme yöntemiyle 
3Mg1Al, 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn hidrotalsit türü malzemeler (mol oranı 
𝑀+2/𝑀+3 = 3) ile Mg-O ve Al-O malzemeleri hazırlanmıştır. 
Hazırlanan sorbentler için X-ışını kırınımı (XRD), termogravimetrik-
diferansiyel termal analiz (TGA-DTA), taramalı elektron mikroskobu 
(SEM), 𝑁2 adsorpsiyon-desorpsiyon, sıcaklık programlı  
𝐶𝑂2 desorpsiyonu (𝐶𝑂2-TPD) ve endüktif eşleşmiş plazma optik 
emisyon spektroskopisi (ICP-OES) analizleri gerçekleştirilmiştir. 
Kalsinasyon işlemi öncesinde Mg-O malzemesinin 
𝑀𝑔5(𝐶𝑂3)4(𝑂𝐻)2. 4𝐻2𝑂-hidromanyezit, Al-O malzemesinin 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-
bayerite yapısı esas olmakla birlikte 𝛾 − 𝐴𝑙𝑂𝑂𝐻-boehmite ve 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-
gibbsite yapılarını içerdiği XRD analizi ile belirlenmiştir. 3Mg1Al, 
3Mg1Fe ve 3Mg1Mn malzemelerinde hidrotalsit benzeri yapılar elde 
edilmiştir. Bu sonuçlar, farklı metallerin kullanılmasıyla hidrotalsit 
benzeri yapıların başarıyla elde edilebildiğini göstermiştir. Mg-O, 
3Mg1Al ve Al-O malzemelerinin TGA-DTA analizinde gerçekleşen kütle 
kayıplarının teorik değerlerle tutarlı olduğu belirlenmiştir. Kalsinasyon 
işlemi sonrasında hidrotalsit türü malzemelerde esas olarak MgO-
periclase yapısının oluştuğu görülmüştür. Hazırlanan hidrotalsit türü 
malzemeler içerisinde 3Mg1Al en yüksek yüzey alanına (133 𝑚2/𝑔) ve 
en yüksek yüzey bazik özelliğine sahip malzeme olarak belirlenmiştir. 
Sorbentlerin 𝐶𝑂2 tutma deneyleri, sabit yatak reaktör sisteminde %4 
𝐶𝑂2 + 𝐻𝑒 besleme gaz karışımı kullanılarak, 3600 𝑐𝑚3/𝑔. 𝑠𝑎. boşluk 
hızı değerinde ve 300 𝐶𝑜  sıcaklıkta gerçekleştirilmiştir. 3Mg1Al 
sorbentinin hidrotalsit türü malzemeler içinde en yüksek 𝐶𝑂2 tutma 
kapasitesine (0.17 𝑚𝑚𝑜𝑙 𝐶𝑂2/𝑔 𝑠𝑜𝑟𝑏𝑒𝑛𝑡) sahip sorbent olduğu 
belirlenmiştir. Deneysel verilere deaktivasyon modelinin lineer olmayan 
regrasyon analizi uygulanarak başlangıç reaksiyon hız sabiti (𝑘0) ve 
deaktivasyon hız sabiti (𝑘𝑑) değerleri bulunmuştur. Sonuçlar, 
hidrotalsit türü malzemelerin 𝐶𝑂2 tutma çalışmalarında umut veren 
sorbentler olduğunu göstermiştir. 

 In this study, studies on the development of different metal-containing 
hydrotalcite-like materials have been carried out for the removal of 
𝐶𝑂2. 3Mg1Al, 3Mg1Fe and 3Mg1Mn hydrotalcite-like materials (molar 
ratio of 𝑀+2/𝑀+3 = 3), Mg-O and Al-O have been prepared by co-
precipitation method. Synthesized materials were characterized by X-
ray diffraction (XRD), thermogravimetric-differential thermal (TGA-
DTA), scanning electron microscopy (SEM), 𝑁2 adsorption-desorption, 
temperature-programmed 𝐶𝑂2 desorption (𝐶𝑂2-TPD) and inductively 
coupled plasma optic emission spectroscopy (ICP-OES) analysis. Before 
calcination, XRD results showed that Mg-O material contains 
𝑀𝑔5(𝐶𝑂3)4(𝑂𝐻)2. 4𝐻2𝑂-hydromagnesite and Al-O material contains 
mainly 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-bayerite, 𝛾 − 𝐴𝑙𝑂𝑂𝐻-boehmite and 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-gibbsite 
structures. Hydrotalcite-like structures were obtained for the 3Mg1Al, 
3Mg1Fe, and 3Mg1Mn materials. These results showed that 
hydrotalcite-like structures could be successfully obtained by using 
different metals. Mass losses in TGA-DTA analysis of Mg-O, 3Mg1Al, and 
Al-O materials were consistent with the theoretical values. After 
calcination, it was seen that mainly MgO-periclase structure was 
obtained for the hydrotalcite-like materials.  Among the prepared 
hydrotalcite-like materials, 3Mg1Al was determined as having the 
highest surface area (133 𝑚2/𝑔) and the highest surface basicity. 
𝐶𝑂2 sorption experiments were performed in a fixed bed reactor system 
using the feed mixture containing 4% 𝐶𝑂2 in He with a GHSV of 3600 
𝑐𝑚3/𝑔. 𝑠𝑎. at 300 𝐶𝑜 . 3Mg1Al sorbent was found as having the highest 
𝐶𝑂2 sorption capacity (0.17 𝑚𝑚𝑜𝑙 𝐶𝑂2/𝑔 𝑠𝑜𝑟𝑏𝑒𝑛𝑡) among the 
synthesized hydrotalcite-like materials. The initial reaction rate 
constant (𝑘0) and the deactivation rate constant (𝑘𝑑) values were found 
by applying the non-linear regression of the deactivation model to the 
experimental data. The results showed that hydrotalcite-like materials 
were promising sorbents for 𝐶𝑂2 sorption studies. 

Anahtar kelimeler: Hidrotalsit, 3Mg1Al, 3Mg1Fe, 3Mg1Mn, 
Karbondioksit uzaklaştırma, Deaktivasyon modeli. 

 Keywords: Hydrotalcite, 3Mg1Al, 3Mg1Fe, 3Mg1Mn, Carbon dioxide 
removal, Deactivation model. 

1 Giriş 

Enerji ihtiyacındaki artış nedeniyle fosil yakıtların kullanımının 
artması, yeşil alanların yok edilmesi, insan faaliyetleri ve çeşitli 
doğa olayları atmosferdeki CO2 miktarının artmasına neden 
olmuştur [1],[2]. Bunun yanı sıra sanayi tesislerinin 
kuruluşunda yanlış yer seçimi, çevrenin korunması açısından 
gerekli tedbirlerin alınmaması (baca filtresi, arıtma tesisi 
olmaması vb.), enerji üreten yakma ünitelerinde vasıfsız ve 
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yüksek kükürtlü yakıtların kullanılması ve fotosentez yoluyla 
CO2 gazını kullanan bitki örtüsünün bilinçsizce yok edilmesi 
CO2 gazının birikimine katkıda bulunmaktadır. CO2 
miktarındaki artış, doğal sera etkisinin bozulmasına ve canlı 
yaşamı için önemli bir tehdit oluşturan küresel ısınmaya neden 
olmaktadır. 1958 yılından beri atmosferdeki CO2 
konsantrasyonu çok hızlı bir biçimde artmaktadır. Mauna Loa 
Gözlemevi (Earth System Research Laboratory, Mauna Loa, 
Hawai) verilerine göre; sanayi öncesinde yaklaşık 280 ppm ve 
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1958 yılında yaklaşık 315 ppm olan atmosferdeki yıllık 
ortalama CO2 birikimi 2018 yılında 408 ppm değerine 
ulaşmıştır. CO2 gazı bu olumsuz etkilerinin yanı sıra, karbon 
kaynağı olarak ekonomik bir değere sahiptir. Pek çok kimyasal 
maddenin üretiminde hammadde olarak, gıda sektöründe kuru 
buz olarak, içeceklerin karbonizasyonunda, yangın söndürme 
cihazlarında, alkali nötralizasyonunda kullanılabilmektedir 
[3],[4]. CO2 gazından methanol, etanol, dimetil eter (DME), 
dimetil karbonat (DMC) üretimi son yıllarda araştırmacıların 
dikkatini çeken önemli proseslerdir [4]-[7]. Proses gazlarından 
CO2 gazının uzaklaştırılmasında; solventlerle uzaklaştırma, 
sorbentlerle tutma, kriyojenik ayırma ve membran ayırma 
teknikleri uygulanmaktadır.  

Ticari olarak uygulanan bir yöntem olan CO2 gazının 
solventlerle absorpsiyonunda genellikle amin çözeltileri 
kullanılmakta ve düşük sıcaklıkta CO2 gazının sıvı faza 
absorpsiyonu sağlanmaktadır. Ancak, bu yöntemin, baca 
gazının soğutulması işlemini gerektirmesi, korozif özelliğe 
sahip olan amin çözeltilerinin proses ekipmanlarına zarar 
vermesi, amin çözeltilerinin geri kazanımı için kullanılacak 
distilasyon kolonlarının yüksek maliyet getirmesi gibi 
dezavantajları mevcuttur [8]-[10]. Bu nedenle bilimsel 
çalışmalar alternatif teknikler üzerine yoğunlaşmıştır [11]. Son 
yıllarda yüksek sıcaklıkta rejenere edilebilir katı sorbentler ile 
CO2 gazının tutulması ön plana çıkmaktadır. CO2 gazının 
rejenere edilebilir sorbentlerle tutulması yöntemi; baca gazının 
soğutulmasını gerektirmemesi, kullanılan sorbentin 
rejenerasyonuyla karbonun geri kazanımına olanak sağlaması 
ve böylece sorbentin katı atık probleminin önüne geçilmesi 
nedeniyle dikkati çekmektedir. CO2 gazının sorbentlerle 
uzaklaştırılmasında; zeolitler [12]-[16], karbon esaslı 
sorbentler [17]-[20], silika esaslı sorbentler [21]-[25], 
hidrotalsit türü malzemeler [1],[26]-[31], metal oksitler (MgO, 
CaO vb.) [32]-[36] ve doğal minerallerle [37]-[41] çalışılmıştır. 
Çift tabakalı hidroksit yapısında olduğu bilinen ve pozitif yüklü 
brusit (𝑀𝑔(𝑂𝐻)2) benzeri tabakalar içeren hidrotalsit türü 
malzemelerin yapısal formülü  

[𝑀1−𝑥
+2 𝑀𝑥

+3(𝑂𝐻)2]𝑥+[(𝐴−𝑛)𝑥/𝑦 . 𝑦𝐻2𝑂]
𝑥−

 şeklinde ifade 

edilmektedir. Burada, 𝑀+2(𝑀𝑔+2, 𝑁𝑖+2, 𝑍𝑛+2, 𝐶𝑢+2 𝑣𝑏. ) ve 
𝑀+3(𝐴𝑙+3, 𝐹𝑒+3, 𝐶𝑟+3, 𝑣𝑏. ) hidroksit tabakalarındaki 
oktahedral pozisyonlarındaki iki ve üç değerlikli katyonlardır. 
Bu malzemelerde, brusit benzeri tabakalarda malzeme 
yapısında bulunan +3 değerlikli katyonlar kısmen +2 değerlikli 
katyonlarla yer değiştirerek hidrotalsit yapının tabakalarını 
oluşturmaktadır. Bu şekilde oluşan yük fazlalığı ise ara 
tabakalardaki anyon (𝐴−𝑛: 𝐶𝑂3

−2, 𝑆𝑂4
−2, 𝐶𝑙− 𝑣𝑏. ) ve su 

molekülleriyle dengelenmektedir. Hidrotalsit malzemelerde 
“x” değeri 0.2-0.4 arasında değişmektedir [42]. Şekil 1’de bu 
malzemelerin yapısı şematik olarak verilmiştir. 

 

Şekil 1. Hidrotalsit yapısının şematik gösterimi. 

Figure 1. Schematic representation of the hydrotalcite structure.  

Hidrotalsit türü malzemeler içinde en çok çalışılan Mg-Al 
hidrotalsit türü malzemelerdir. Yürütülen çalışmalarda bu tür 
malzemeler asitlik giderici [43],[44], katalizör destek 
malzemesi [45]-[47], alev geciktirici [48],[49] gibi alanlarda 
kullanılmıştır. Hidrotalsit türü malzemelerin ısıl işlemiyle ara 
tabakalarındaki su ve anyon uzaklaşmakta, yüksek yüzey 
alanına ve aktif yüzey bazik bölgelere sahip üç boyutlu metal 
oksit yapılar elde edilmektedir. Şekil 2’de hidrotalsit türü 
malzemelerde ısıl işlem sonucu oluşan yapısal değişim şematik 
olarak verilmiştir [50]. Hidrotermal malzemelerin ısıl işlemiyle 
elde edilen oksitler, CO2 tutma çalışmalarında yüksek sıcaklıkta 
(>200 Co ) CO2 gazını tutabilme özelliği, karbonasyon-
rejenerasyon döngülerinde yüksek kararlılık göstermesi, 
rejenere edilebilir ve düşük maliyetli olması nedeniyle tercih 
edilmektedir [51]. Ayrıca literatür çalışmalarında hidrotalsit 
türü malzemelerin orta sıcaklıkta (200-400 Co ) etkin 
sorbentler olduğu belirtilmiştir [50].  

 

Şekil 2. Hidrotalsit türü malzemelerde ısıl işlem sonucu oluşan 
yapısal değişim. 

Figure 2. Structural change in hydrotalcite-like materials after 
heat treatment.  

Literatürde hidrotalsit türü malzemelerin hidrotermal yöntem 
[52], üre hidroliz yöntemi, sol-jel yöntemi [53] ve birlikte 
çöktürme yöntemiyle [54] sentezlenebildiği belirtilmiştir. Bu 
yöntemler içinde birlikte çöktürme yöntemi uygulama kolaylığı 
sağlaması açısından en çok tercih edilen sentez yöntemidir. 
Literatür çalışmalarında, Mg-Fe ve Mg-Mn hidrotalsit türü 
malzemelerle CO2 tutulmasına ilişkin çalışma mevcut değildir.  

Bu çalışmada, farklı geçiş metalleriyle hidrotalsit türü 
malzemelerin hazırlanması ve CO2 uzaklaştırılmasında sorbent 
olarak kullanımının araştırılması çalışmaları yürütülmüştür. 
Kolay bulunan bir metal olan demirin +3 değerlikli oksit 
formunun diğer oksit formlarına göre CO2 tutulmasında aktif ve 
kararlı davrandığı bilinmektedir. Literatürde yürütülen bir 
çalışmada, 𝐹𝑒2O3 sorbentinin gaz fazı sisteminde dört 

karbonasyon-rejenerasyon döngüsü sonrasında ilk aktivitesini 
yaklaşık %92 oranında koruduğu görülmüştür [55]. Düşük 
maliyetli bir geçiş metali olan manganın CO2 tutulmasında 
kullanılmasına ilişkin çok az çalışma mevcuttur. Bu çalışmada, 
Mg-Al, Mg-Fe ve Mg-Mn hidrotalsit türü malzemeler birlikte 
çöktürme yöntemiyle hazırlanarak karakterizasyon çalışmaları 
yürütülmüş ve farklı metalin hidrotalsit türü yapısına etkisi 
incelenmiştir. Ayrıca sonuçların yorumlanması için aynı 
yöntemle sadece Mg içeren Mg-O ve sadece Al içeren Al-O 
malzemeleri de hazırlanmıştır. Hazırlanan sorbentler için 
CO2 tutma deneyleri gerçekleştirilmiştir.  Sorbentlerin CO2 
tutma kapasiteleri “breakthrough” eğrileri ile belirlenmiş, 
deneysel verilere Denklem 1 ile verilen deaktivasyon modeli 
[56] uygulanarak reaksiyon hız parametreleri 
değerlendirilmiştir. Deaktivasyon modeli; 

𝐶𝐴=𝐶𝐴0𝑒𝑥𝑝 [
[1 − 𝑒𝑥𝑝 (

𝑘0𝑊
𝑄

(1 − 𝑒𝑥𝑝(−𝑘𝑑𝑡)))]

[1 − 𝑒𝑥𝑝(−𝑘𝑑𝑡)]
𝑒𝑥𝑝(−𝑘𝑑𝑡)] (1) 
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şeklinde ifade edilmektedir. Burada; CA, reaktan gaz çıkış 
konsantrasyonu (mol/𝑐𝑚3), CA0, reaktan gaz giriş 
konsantrasyonu (mol/𝑐𝑚3), Q, CO2 gazının hacimsel akış hızı 
(𝑐𝑚3/dk.), W, sorbent ağırlığı (g), 𝑘0, başlangıçtaki reaksiyon 
hız sabiti (𝑐𝑚3/g.dk.) ve 𝑘𝑑  deaktivasyon hız sabitidir (𝑑𝑘.−1). 

2 Deneysel yöntem 

Bu bölümde farklı metallerle hidrotalsit türü sorbentlerin 
hazırlanması ve karakterizasyon çalışmalarının yürütülmesine 
ilişkin detaylar verilmiştir. 

2.1 Sorbentlerin hazırlanması  

Yürütülen çalışmada Mg-Al, Mg-Fe ve Mg-Mn hidrotalsit türü 
malzemeler (mol oranı 𝑀+2/𝑀+3=3) birlikte çöktürme 
yöntemiyle hazırlanmıştır. Mg-O ve Al-O malzemeleri de yine 
aynı yöntemle hazırlanarak sonuçlar karşılaştırılmıştır.  Bu 
yöntemde ilk olarak 2 M metal nitrat ve 1 M çöktürücü 
(𝑁𝑎2𝐶𝑂3) çözeltileri hazırlanır. 60-65 Co   sıcaklıkta metal 
nitrat çözeltisi çöktürücü çözeltisi üzerine damla damla ilave 
edilir. 1M NaOH çözeltisi kullanılarak karışımın pH değeri 10 
olarak ayarlanır ve 20 saat yaşlandırma işlemi gerçekleştirilir. 
Çalışmada Mg, Al, Fe ve Mn metal kaynağı olarak 
𝑀𝑔(𝑁𝑂3)2. 6𝐻2𝑂 (Merck, %100), 𝐴𝑙(𝑁𝑂3)3. 9𝐻2𝑂 (Merck, 
%95), 𝐹𝑒(𝑁𝑂3)3. 9𝐻2𝑂 (Merck, %95) ve (𝐶𝐻3𝐶𝑂𝑂)2𝑀𝑛. 4𝐻2𝑂 
(Merck, %99) tuzları kullanılmıştır. Yaşlandırma işleminin 
ardından elde edilen süspansiyona filtrasyon işlemi uygulanır. 
Katı kısım deiyonize su ile yıkanarak 80 Co   sıcaklıkta 16 saat 
kurutulur ve 600 Co  sıcaklıkta 50 ml/dk. He akımında 
kalsinasyon işlemi uygulanır. Sorbent sentezinde, 3Mg1Al 
malzemesi üç defa aynı şartlarda hazırlanarak karakterizasyon 
çalışmaları (XRD ve N2 adsorpsiyon-desorpsiyon) 
yürütülmüştür. Karakterizasyon çalışması sonuçları sentez 
yönteminin tekrarlanabilirliğini göstermiştir.   

2.2 Karakterizasyon çalışmaları 

Sorbentlerin katı fazının ve kristal boyutunun belirlenebilmesi 
amacıyla yapılan XRD analizleri Rigaku Ultima-IV X-Işını 
Kırınım Cihazı (Cu 𝐾𝛼 λ=1.5406 𝐴0, 40 kV, 30 mA) ile 
gerçekleştirilmiştir. Ölçümler 0.02𝑜 adım aralığı ve 2𝑜/dk. 
tarama hızında gerçekleştirilmiştir. XRD analizinden elde 
edilen veriler “Bragg” yasasıyla [57] değerlendirilmiş ve 
literatür verileriyle karşılaştırılarak katı faz tanımlaması 
yapılmıştır. Ayrıca XRD verileri kullanılarak malzemedeki 
metal oksit fazlarının kristal boyutunu belirlemek için Scherrer 
yasası kullanılmıştır [58]. Termal davranışın değerlendirilmesi 
için uygulanan TGA-DTA analizleri Setaram Labsys 
Termogravimetri Analiz ve Diferansiyel Termal Analiz Sistemi 
ile yaptırılmıştır. Analizler 𝑁2 ortamında, 45 ml/dk. gaz 
akışında, 25-900 Co  sıcaklık aralığında ve 10 Co /dk. ısıtma 
hızında yürütülmüştür. Morfolojik yapının belirlenmesi 
amacıyla yapılan SEM analizleri QUANTA 400F Field Emission 
SEM cihazı ile pirinç veya alüminyum numune tutucu üzerine 
karbon bantla tutturulan numune ile 20 kV voltajda 
gerçekleştirilmiştir. Sorbentlerin 𝑁2 adsorpsiyon-desorpsiyon 
davranışları ve gözenek özellikleri Quantachrome Autosorb-1C 
model cihaz ile belirlenmiştir. Analiz öncesinde sorbentlere 
120 Co  sıcaklıkta 3 saat süreyle vakum altında degaz işlemi 
uygulanmıştır. BET yüzey alanları 𝑃/𝑃𝑜=0.05-0.30 basınç 
aralığında desorpsiyon noktaları kullanılarak hesaplanmıştır. 
Yüzey bazikliğinin belirlendiği 𝐶𝑂2-TPD analizleri 
QuantoChrome-ChemBet 3000 model cihaz ile yapılmıştır. 𝐶𝑂2-
TPD analizlerinde %20 𝐶𝑂2+%80 He gaz karışımı (20 𝑐𝑚3/dk.), 
50 Co  sıcaklıkta, 1 sa. süreyle numuneye gönderilerek 𝐶𝑂2 
gazının tutunması sağlanmış, devamında He gazı (30 𝑐𝑚3/dk.) 

gönderilerek 10 Co /dk. ısıtma hızında tutunan 𝐶𝑂2 gazının 
desorpsiyonu gerçekleştirilmiştir. 3Mg1Al sorbentinde metal 
konsantrasyonunu belirleyebilmek için yapılan ICP-OES analizi 
Perkin Elmer Optima 4300 DV cihaz ile yapılmıştır. Analiz 
öncesinde katı numune %20 𝐻𝑁𝑂3 çözeltisinde çözülmüştür. 
𝑀𝑔+2 ve 𝐴𝑙+3 için dalga boyu değerleri 285.213 nm ve  
396.153 nm dir.  

2.3 𝑪𝑶𝟐 tutma testleri 

Sorbentlerin 𝐶𝑂2 tutma deneyleri sürekli akış sabit yatak 
reaktör sisteminde gerçekleştirilmiştir. Sistem gaz karışımı 
hazırlama bölümü, 𝐶𝑂2 tutulmasının gerçekleştiği bölüm, çıkış 
gazının analiz edildiği gaz analiz bölümü olmak üzere üç 
kısımdan oluşmaktadır. Gaz karışımı hazırlama bölümü; 𝐶𝑂2 ve 
He gaz tüplerini ve gaz akış ölçerleri içermektedir. 𝐶𝑂2 
tutulmasının gerçekleştiği bölüm; istenen sıcaklığın ayarlandığı 
tüp fırını ve sorbentlerin yerleştirildiği reaktörü içermektedir. 
𝐶𝑂2 tutma deneylerinde, 0.6 cm iç çaplı kuartz cam reaktör 
yaklaşık 0.85 mm partikül boyutuna sahip sorbentle 
doldurularak sıcaklık kontrollü tüp fırına yerleştirilmektedir. 
Her deney öncesinde numune belli bir sıcaklığa ısıtılarak He 
gazı geçirilip numunedeki nem ve 𝐶𝑂2 uzaklaştırılmıştır. 
Deneyler, %4 𝐶𝑂2 + He gaz karışımı ile 30 𝑐𝑚3/dk (25 Co  ve 1 
atm) toplam akış hızında, 3600 𝑐𝑚3/𝑔. 𝑠𝑎. boşluk hızı 
değerinde ve 300 Co  sıcaklıkta gerçekleştirilmiştir. Deney 
sisteminin son kısmı olan gaz analizi bölümünde çıkış gazı 
analizleri TCD dedektör içeren gaz kromatograf (GC) cihazı ile 
yapılmıştır. Taşıyıcı ve referans gaz olarak He gazının  
(60 𝑐𝑚3/𝑑𝑘.)  kullanıldığı GC cihazında, 130 Co  dedektör ve 
fırın sıcaklıklarında ölçümler yapılmıştır. Sorbentlerin 𝐶𝑂2 
tutma kapasiteleri, çıkış konsantrasyonunun zamana karşı 
değişimlerini içeren “breakthrough” eğrileri ile 
değerlendirilmiştir. 𝐶𝑂2 tutma deneyleri aynı şartlarda 
tekrarlanarak deneysel verilerin ± %4 hata oranıyla alındığı 
belirlenmiştir.  

3 Bulgular ve tartışma 

Yürütülen çalışmada Mg-Al, Mg-Fe ve Mg-Mn hidrotalsit türü 
malzemeleri ile sonuçların değerlendirilebilmesi için sadece Mg 
içeren Mg-O ve sadece Al içeren Al-O malzemeleri hazırlanarak 
farklı metalin hidrotalsit türü yapıya etkisi belirlenmiştir. 
Hazırlanan sorbentler 𝐶𝑂2 gazı tutulması için test edilmiştir.  

3.1 Sorbentlerin karakterizasyon çalışmaları 

Hazırlanan malzemelerin kalsinasyon işlemi öncesi XRD 
desenleri Şekil 3’te verilmiştir. Malzeme adı önünde verilen 
“UC” terimi kalsinasyon öncesi numuneyi ifade etmektedir. Mg-
O malzemesi sadece 𝑀𝑔5(𝐶𝑂3)4(𝑂𝐻)2. 4𝐻2𝑂-hidromanyezit 
[59] yapısını içerirken Al-O malzemesinin 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-bayerite 
(20-11) yapısı esas olmakla birlikte 𝛾-AlOOH-boehmite (21-
1307) ve 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-gibbsite (12-460) yapılarını içerdiği 
belirlenmiştir. Literatürde 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-bayerite yapısının düşük 
sıcaklıklara ısıtıldığında kristal suyunu bırakarak 𝛾-AlOOH-
boehmite yapısına dönüştüğü belirtilmiştir [60]. Birlikte 
çöktürme yöntemiyle hazırlanan Al-O sorbentinin hazırlanması 
sırasında kurutma işlemi 80 Co  sıcaklıkta yapıldığından kalsine 
edilmemiş malzemede bir miktar 𝛾-AlOOH-boehmite yapısının 
oluşması beklenen bir durumdur. Mg-Al, Mg-Fe ve Mg-Mn 
hidrotalsit türü malzemelerin XRD desenlerinde esas olarak 

[𝑀1−𝑥
2+ 𝑀𝑥

3+(𝑂𝐻)2]𝑥+[(𝐴𝑛−)𝑥/𝑦 . 𝑦𝐻2𝑂]
𝑥−

formülüyle verilen 

hidrotalsit benzeri yapıların oluştuğu dikkati çekmektedir. 
3Mg1Al malzemesi 𝑀𝑔6𝐴𝑙2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂-hidrotalsit (22-
700), 3Mg1Fe malzemesi 𝑀𝑔6𝐹𝑒2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂-pyroaurite 
ve 3Mg1Mn malzemesi 𝑀𝑔6𝑀𝑛2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂-desautelsite 
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hidrotalsit türü yapılarına ait karakteristik kırınım desenlerini 
içermektedir. Literatür çalışmalarında bu tür malzemelerde 
yaklaşık 2θ= 11.3o, 22.9o ve 34.6o değerlerinde görülen belirgin 
piklerin, düzenli tabakalı yapının göstergesi olduğu 
belirtilmiştir [59],[61]. Bu sonuçlar, en bilinen hidrotalsit türü 
malzeme olan 3Mg1Al malzemesinin farklı metal içerikli (Fe ve 
Mn) olarak da başarıyla hazırlanabildiğini göstermektedir. 
3Mg1Mn hidrotalsit türü malzemenin XRD desenlerinde 
hidrotalsit benzeri yapının yanı sıra 𝑀𝑛𝐶𝑂3 yapısına ait düşük 
şiddetli karakteristik piklerin varlığı dikkati çekmektedir. 

 

Şekil 3. Sorbentlerin kalsinasyon öncesi XRD desenleri. 

Figure 3. XRD patterns of sorbents before calcination.  

a : 𝑀𝑔5(𝐶𝑂3)4(𝑂𝐻)2. 4𝐻2𝑂 -hidromanyezit, 
b : 𝛾 -AlOOH -boehmite  
c : 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3  -bayerite, 
d : 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-gibbsite, 
e : 𝑀𝑔6𝐴𝑙2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂 -hidrotalsit, 
f : 𝑀𝑔6𝐹𝑒2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂 -Pyroaurite, 
g : 𝑀𝑔6𝑀𝑛2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂 -Desautelsite, 
h : 𝑀𝑛𝐶𝑂3. 

Hidrotalsit türü malzemelerin termal davranışının belirlenmesi 
için en bilinen hidrotalsit malzeme türü olan 3Mg1Al hidrotalsit 
türü malzeme ile Mg-O ve Al-O malzemeleri için TGA-DTA 
analizleri yapılmıştır. Bu malzemelerin kalsinasyon öncesi 
yapılan TGA-DTA analizi grafikleri Şekil 4’te verilmiştir. Mg-O 
sorbentinin kalsinasyon öncesi XRD desenlerinde 
hidromanyezit [62] yapısına sahip olduğu belirtilmişti. 
Kimyasal formülü 𝑀𝑔5(𝐶𝑂3)4(𝑂𝐻)2. 4𝐻2𝑂  
(4𝑀𝑔𝐶𝑂3. 𝑀𝑔[𝑂𝐻]2. 4𝐻2𝑂) şeklinde ifade edilen 
hidromanyezit yapısındaki malzemeler, magnezyum karbonat 
hidrat minerali olarak da bilinmektedir. Hidromanyezit yapısı 
220-550 Co  sıcaklık aralığında termal bozunmaya uğrayarak 
MgO-periclase yapısına dönüşmektedir. Hidromanyezitin 
termal bozunma reaksiyonu, 

𝑀𝑔5(𝐶𝑂3)4(𝑂𝐻)2. 4𝐻2𝑂 → 5𝑀𝑔𝑂 + 4𝐶𝑂2 ↑ +5𝐻2𝑂 ↑ (2) 

şeklindedir. Bu reaksiyon (Denklem 2) dikkate alınarak 
hidromanyezitin teorik kütle kaybı %57.1 olarak 
hesaplanmıştır. Şekil 4a’da Mg-O sorbentinin TGA analizinde üç 
aşamada ve toplam %57.5 kütle kaybı gerçekleşmiştir. Bu 
değerin teorik değerle uyumlu olduğu görülmektedir. 
Sorbentin DTA verilerinde 279 Co , 470 Co  ve 519 Co  
sıcaklıklarda endotermik değişimlere ait pikler dikkati 
çekmektedir. Hollingbery ve Hull (2012), tarafından yapılan 
çalışmada hidromanyezit yapısının termal parçalanmasında 
275 Co , 465 Co  ve 520 Co  sıcaklıklarda sırasıyla kristal 
suyunun ve hidroksit iyonunun yapıdan ayrıldığı, devamında 
karbonat iyonunun parçalanmasıyla 𝐶𝑂2 çıkışının gerçekleştiği 
belirtilmiştir. Çalışmada hidromanyezit malzemesi 700 Co   

sıcaklığa kadar toplam %56 kütle kaybına uğramıştır [63]. 
Diğer bir çalışmada da hidromanyezit yapısının 150-350 Co   
aralığında gerçekleşen %15.4’lük kütle kaybının yapıdan suyun 
uzaklaşması ve 350-600 Co   aralığında gerçekleşen %41.5 lik 
kütle kaybının yapıdan hidroksit ve karbonat iyonlarının 
uzaklaşmasını ifade ettiği belirtilmiştir [62]. Literatürle 
karşılaştırıldığında, Mg-O sorbentinin 350 Co  sıcaklığa kadar 
gerçekleşen yaklaşık %20 kütle kaybının yapıdan suyun 
uzaklaşmasını, 350-600 Co  sıcaklık aralığında gerçekleşen 
%37.5 kütle kaybının ise hidroksit ve karbonat iyonlarının 
uzaklaşmasını ifade ettiği düşünülmektedir. DTA analizinden 
alınan veriler Hollingbery ve Hull tarafından yapılan çalışma 
sonuçlarıyla tutarlıdır [63]. 

Kalsinasyon işlemi öncesinde 𝑀𝑔6𝐴𝑙2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂-
hidrotalsit kristal yapısına sahip olduğu belirlenen 3Mg1Al 
sorbentinin TGA analizinde ilk basamakta %17 ikinci 
basamakta %27 olmak üzere toplam %44 kütle kaybı 
gerçekleşmiştir (Şekil 4b). Hidrotalsit yapısının termal 
bozunma reaksiyonu (Denklem 3) aşağıda verilmiştir. 

𝑀𝑔6𝐴𝑙2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂 → 6𝑀𝑔𝑂 + 𝐴𝑙2𝑂3 + 12𝐻2𝑂
↑ +𝐶𝑂2 ↑ 

(3) 

3Mg1Al hidrotalsit türü malzemenin TGA analizinden elde 
edilen kütle kaybını değerlendirmek için Denklem 3’te verilen 
reaksiyon dikkate alınarak teorik kütle kaybı %43 olarak 
hesaplanmıştır. Bu değerin TGA sonuçlarıyla uyumlu olduğu 
görülmektedir. 3Mg1Al sorbentinin DTA verileri yaklaşık  
240 Co

 ve 425 Co
 sıcaklıklarda endotermik değişimlere ait 

pikler içermektedir. Literatür çalışmalarında, Mg-Al hidrotalsit 
türü malzemenin TGA analizinde gerçekleşen kütle kayıpları;  
70-190 Co

 sıcaklık aralığında ara tabakadaki suyun 
uzaklaşması, 190-280 °C sıcaklık aralığında Al’ a bağlanan 𝑂𝐻− 
gruplarının yapıdan uzaklaşması, 280-405 Co

 sıcaklık 
aralığında Mg’a bağlanan 𝑂𝐻−gruplarının yapıdan 
uzaklaşması, 405-580 Co

 sıcaklık aralığında ise yapıdan 𝐶𝑂3
−2 

uzaklaşması (dekarbonasyondan) şeklinde açıklanmaktadır 
[59],[64]. Mg-Al hidrotalsit türü malzeme ile yürütülen bir 
başka çalışmada da hidrotalsit türü malzemede ara tabakadaki 
suyun uzaklaşmasından kaynaklanan kütle kaybının 200 Co

 

sıcaklığa kadar çok az olduğu ve en önemli değişimin yaklaşık 
250 Co

 sıcaklıkta gerçekleştiği belirtilmiştir [65]. Literatür 
çalışmaları değerlendirilerek malzemenin DTA analizinde 240 

Co
 ve 425 Co

 sıcaklıklarda görülen piklerin sırasıyla yapıdan 
𝑂𝐻− ve 𝐶𝑂3

−2 gruplarının uzaklaşmasını ifade ettiği 
belirlenmiştir.   

Kalsinasyon öncesi XRD analizi ile esas olarak 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-
bayerite yapısını içerdiği belirlenen Al-O malzemesinin TGA-
DTA grafiği Şekil 4c’de verilmiştir. Al-O sorbentinin TGA 
verilerinde 1150 Co

 sıcaklığa kadar yaklaşık %34 kütle kaybı 
gerçekleştiği görülmektedir. 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-bayerite yapısının 
termal bozunma reaksiyonu, 

2𝐴𝑙(𝑂𝐻)3 → 𝐴𝑙2𝑂3 + 3𝐻2𝑂 ↑ (4) 

şeklindedir. Bu reaksiyona (Denklem 4) göre teorik kütle kaybı 
%34.6 olarak hesaplanmıştır. Gerçekleştirilen TGA analizi 
sonucu teorik değerle tutarlıdır. Sorbentin DTA verilerinde 
yaklaşık 150 Co

 ve 290 Co
 sıcaklıklarda endotermik pikler elde 

edilmiştir. Bu değişimlerin 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-bayerite yapısının 
dehidrasyonunu ifade ettiği belirlenmiştir. 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-bayerite 
yapısı ısıtıldığında, yapısındaki suyunu bırakarak  𝛼 − 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3 
→ 𝛾 −AlOOH → 𝛾 − 𝐴𝑙2𝑂3 → 𝜃 − 𝐴𝑙2𝑂3 → 𝛼 − 𝐴𝑙2𝑂3 şeklinde 
dönüşüme uğramaktadır [60]. 
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(a): UC-Mg-O. 

 

(b): UC-3Mg1Al. 

 

(c): UC-Al-O. 

Şekil 4. Sorbentlerin kalsinasyon öncesi TGA-DTA grafikleri. 

Figure 4. TGA-DTA curves of sorbents before calcination.  

TGA-DTA sonuçları değerlendirilerek hidrotalsit türü 
malzemeler için kalsinasyon şartları inert ortamda ve 600 Co

 

olarak belirlenmiştir. Şekil 5’te 600 Co
 sıcaklıkta kalsine edilen 

malzemelerin XRD desenleri verilmiştir. Mg-O sorbentinin MgO 
“periclase” (4-0829) yapısına ait karakteristik pikleri içerdiği 
görülmektedir. Bu malzemede pik şiddetlerinin Mg içerikli 
diğer malzemelere göre daha yüksek olması kristalinitenin 
daha yüksek olduğunu ifade etmektedir. Al-O malzemesi γ-
𝐴𝑙2𝑂3 [66] yapısına ait pikler içermektedir. Kalsine edilmiş 
3Mg1Al, 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn hidrotalsit türü malzemelerde 
esas yapı MgO-periclase türü yapıdır. Literatür çalışmalarında 
hidrotalsit türü malzeme 500 Co

 üzeri sıcaklıkta kalsine 
edildiğinde MgO-periclase türü yapıya ait pikler gözlenmiştir 
[67]. Bu durum bu sıcaklıkta +3 değerlikli metalin yapıdan 
ayrılarak spinel karışık oksit yapı çekirdeklerini (𝑀𝑔𝐴𝑙2𝑂4, 
𝑀𝑔𝐹𝑒2𝑂4 gibi) oluşturmaya başlaması ve düşük kristalinite 
veya küçük kristal boyutu nedeniyle XRD analiziyle bu yapının 
dedekte edilememesi ve sadece MgO yapısının gözlenebilmesi 
şeklinde açıklanmıştır [65]. 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn sorbentlerinin 

XRD desenlerinde, MgO-periclase piklerinin yanı sıra sırasıyla 
spinel 𝑀𝑔𝐹𝑒2𝑂4 (17-465) ve 𝑀𝑛(𝑂𝐻)2 yapılarına ait düşük 
şiddetli pikler de gözlenmektedir. 

 

Şekil 5. Sorbentlerin 600 Co
 de kalsinasyon sonrası XRD 

desenleri. (a): MgO-periclase. (b):  𝛾 − 𝐴𝑙2𝑂3. (c): 𝑀𝑔𝐹𝑒2𝑂4.  
(d): 𝑀𝑛(𝑂𝐻)2 -pyrocroite. 

Figure 5. XRD patterns of sorbents after calcination at 600 𝐶𝑜 . 
(a): MgO-periclase. (b):  𝛾 − 𝐴𝑙2𝑂3. (c): 𝑀𝑔𝐹𝑒2𝑂4.  

(d): 𝑀𝑛(𝑂𝐻)2 -pyrocroite. 

Tablo 1’de sorbentlerin kalsinasyon işlemi öncesi ve sonrası 
XRD analizi sonuçları verilmiştir. Malzemelerin “Scherrer” 
denklemiyle hesaplanan kristal boyutu değerlerine 
bakıldığında en yüksek MgO kristal boyutunun Mg-O 
malzemesinde elde edildiği görülmektedir. Kalsine edilmiş 
hidrotalsit türü malzemelerde MgO kristal boyutu 3.6-9.7 nm 
arasında değişmektedir. Basile, Fornasari, Gazzano ve Vaccari 
(2000), Mg-Al hidrotalsit türü malzemenin kalsinasyon öncesi 
ve 650 Co

 sıcaklıkta kalsinasyon sonrası kristal boyutu 
değerlerini sırasıyla 7.5 nm ve 3.6 olarak belirtmişlerdir [68]. 
Sorbentlerin kristal boyutunun literatürle benzer olduğu 
görülmektedir. Malzemelerin kalsinasyon öncesi ve sonrası 
XRD analizi sonuçlarına bakıldığında “Bragg” yasası ile 
değerlendirilen “d”, tabakalar arası boşluk değerlerinin 
kalsinasyon işlemi sonrasında azaldığı görülmektedir. Bu 
azalmanın hidrotalsit yapısı gösteren 3Mg1Al, 3Mg1Fe ve 
3Mg1Mn sorbentlerinde daha fazla olduğu dikkati çekmektedir. 
Önceki bölümde belirtildiği gibi hidrotalsit türü malzemeler 
tabakalı yapıya sahiptir. Tabakaları arasında su ve anyon  
(𝐶𝑂3

−2) içerirler. Isıl işlemle 3Mg1Al, 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn 
sorbentlerinin tabakalar arası boşluklarındaki su ve 𝐶𝑂3

−2 
anyonlarının uzaklaşması ile tabakalar arası boşluk değerinin 
önemli ölçüde düşmesi beklenen bir durumdur. Literatür 
çalışmalarında birlikte çöktürme yöntemiyle hazırlanan, 
kalsine edilmemiş Mg-Al hidrotalsit türü malzemenin 
(Mg/Al:3) tabakalar arası boşluk değeri 0.77 nm olarak 
bulunmuştur [69],[70]. Bununla birlikte ısıl işlem sıcaklığı 
arttıkça su ve anyonun yapıdan uzaklaşması nedeniyle 
hidrotalsit benzeri malzemenin tabakalar arası boşluk değeri 
gitgide azalmaktadır [65],[71]. 400 Co

 sıcaklıktan itibaren 
yapının MgO-periclase yapısına dönüşmeye başladığı ve bu 
nedenle tabakalar arası mesafenin 0.21 nm değerine ulaştığı 
belirtilmiştir [71]. 

Kalsine edilmiş sorbentlerin 𝑁2 adsorpsiyon-desorpsiyon 
izotermleri Şekil 6’da verilmiştir. Al-O ve Mg-O sorbentlerinin 
adsorpsiyon-desorpsiyon izotermlerine bakıldığında 
hidrotalsit türü malzemelere göre adsorpladıkları N2 gazı 
hacim değerlerinin az olduğu görülmektedir. 
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Tablo 1. Sorbentlerin kalsinasyon öncesi ve sonrası XRD analizi sonuçları. 

Table 1. XRD analysis results of sorbents before and after calcination. 

Sorbent* Katı faz 𝑑(100) 
**, nm Kristal Boyutu***, nm 

UC-Mg-O 𝑀𝑔5(𝐶𝑂3)4(𝑂𝐻)2. 4𝐻2𝑂 - Hidromanyezit 0.58 28.6 

UC-Al-O 𝐴𝑙(𝑂𝐻)3-Bayerit  / 𝛾 -AlOOH -Boehmite 0.47 36.2 / 3.5 

UC-3Mg1Al 𝑀𝑔6𝐴𝑙2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂 - Hidrotalsit 0.78 9.8 

UC-3Mg1Fe 𝑀𝑔6𝐹𝑒2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂 -Pyroaurite 0.78 15.8 

UC-3Mg1Mn 𝑀𝑔6𝑀𝑛2(𝑂𝐻)16𝐶𝑂3. 4𝐻2𝑂 -Desautelsite / 𝑀𝑛𝐶𝑂3 0.79 11.4 / 11.8 
Mg-O MgO-Periclase 0.21 11.0 
Al-O 𝛾 − 𝐴𝑙2𝑂3 0.14 3.9 

3Mg1Al MgO-Periclase 0.21 3.6 
3Mg1Fe MgO-Periclase/ 𝑀𝑔𝐹𝑒2𝑂4 0.21 6.1/2.9 
3Mg1Mn MgO-Periclase / 𝑀𝑛(𝑂𝐻)2-Pyrocroite 0.21 9.7 / 5.9 

*: “UC” terimi kalsinasyon öncesi numuneyi ifade etmektedir. 
**: Malzemenin XRD verilerinden “Bragg” yasası ile elde edilen düzlemler arası boşluk değeri 
***: Malzemenin XRD verilerinden “Scherrer” denklemiyle hesaplanan kristal boyutu. 
 

 

Şekil 6. Kalsine edilmiş sorbentlerin N2 adsorpsiyon-
desorpsiyon izotermleri. 

Figure 6. N2 adsorption-desorption isotherms of calcined 
sorbents.  

Bununla birlikte Al-O, 3Mg1Al ve 3Mg1Fe sorbentleri IUPAC 
sınıflandırmasına göre Tip-IV türü izoterm davranışı 
göstermiştir. 3Mg1Al ve 3Mg1Fe sorbentleri H1 türü histerisis 
göstermiştir. Bu tür malzemeler, iyi tanımlanmış silindir 
benzeri gözenek boşluklarına veya düzenli sayılabilecek 
küresel taneciklerin topaklanması özelliğine sahiptir. Al-O 
sorbenti ise H2 türü histerisis göstermiştir. Bu tür 
malzemelerde gözenek boyut dağılım ve şekli tam olarak 
açıklanamamakla birlikte karmaşık ve birbirine bağlı gözenek 
yapıları olduğu bilinmektedir [72]. Mg-O ve 3Mg1Mn 
sorbentleri Tip-III türü izoterm davranışı ve H3 tipi histerisis 
göstermiştir. Bu tür izoterm davranışı gösteren malzemelerde 
adsorbat ile adsorbent arasında zayıf etkileşim olduğu 
söylenebilir. H3 tipi histerisis, yüksek 𝑃/𝑃𝑜 değerlerinde 
malzemede herhangi bir adsorpsiyon sınırlaması olmadığının 
ve malzemenin plaka şeklinde partiküller ve yarık şeklinde 
gözenekler içerdiğinin göstergesidir [72]. Ayrıca bu tip 
histerisis gösteren malzemelerde açık makro gözenekler 
mevcuttur [73]. 

Şekil 7’de verilen sorbentlerin BJH desorpsiyon verilerinden 
oluşturulan gözenek çap dağılım eğrileri bu değerlendirmeyi 
doğrular niteliktedir. Al-O sorbentinin sadece mezogözenek 
yapısına sahip olduğu hidrotalsit türü malzemelerden elde 
edilen sorbentlerde ise Mg-O sorbentine benzer olarak 
makrogözeneklerin de bulunduğu dikkati çekmektedir. Mg-O 
sorbentinin yüzey alanı değerinin diğer sorbentlere göre düşük 
olmasının nedeni makro gözenekler içermesi ile açıklanabilir. 

Tablo 2’de kalsine edilmiş malzemelerin BET analizi sonuçları 
verilmiştir. Hazırlanan malzemeler içerisinde Al-O en yüksek 

yüzey alanına sahip malzeme iken (245 𝑚2/𝑔), hidrotalsit türü 
malzemelerin yüzey alanları 3Mg1Al > 3Mg1Fe > 3Mg1Mn 
şeklinde sıralanmaktadır. 3Mg1Fe sorbenti en yüksek gözenek 
hacmine sahip malzemedir. Hidrotalsit türü malzemelerde 
kalsinasyon işlemi sonrasında ara tabakada bulunan su ve 
anyonlar yapıdan uzaklaşmakta, tabakalar birbirine 
yaklaşmakta ve bu nedenle oluşan oksit yapının yüzey alanı 
yükselmektedir [74]. 3Mg1Al sorbentinin kalsinasyon işlemi 
öncesinde yüzey alanı değeri 98 𝑚2/𝑔 olarak belirlenmiştir. Bu 
değer Tablo 2‘de verilen kalsinasyon sonrası değerle 
karşılaştırıldığında yüzey alanı değerinde artış olduğu 
görülmektedir. Basile ve diğerleri (2000) Mg-Al hidrotalsit türü 
malzemenin kalsinasyon öncesi ve 650 Co

 sıcaklıkta 
kalsinasyon sonrası yüzey alanı değerlerini sırasıyla 94 𝑚2/𝑔 
ve 174 𝑚2/𝑔 olarak belirtmişlerdir [68]. Bir diğer çalışmada da 
Mg-Al hidrotalsit türü malzemenin yüzey alanının kalsinasyon 
işlemiyle yaklaşık %60 oranında arttığı görülmüştür [67]. 
Literatür değerleriyle tutarlı sonuçlar elde edildiği 
görülmektedir. 3Mg1Al malzemesinde molar Mg/Al oranının 
belirlenebilmesi için yapılan ICP-OES analizinde sentez 
çözeltisinde 3 olan Mg/Al oranı 2.98 olarak bulunmuştur. 

 

Şekil 7. Kalsine edilmiş sorbentlerin gözenek çap dağılım 
eğrileri. 

Figure 7. Pore size distributions of calcined sorbents.  

Tablo 2. Kalsine edilmiş sorbentlerin BET analizi sonuçları. 

Table 2. BET analysis results of calcined sorbents. 

Sorbent BET yüzey alanı* 

𝑚2/𝑔 
Gözenek hacmi* 

𝑐𝑚3/𝑔 
Mg-O 63 0.58 
Al-O 245 0.54 

3Mg1Al 133 0.71 
3Mg1Fe 98 0.81 
3Mg1Mn 59 0.73 

*: BJH desorpsiyon verilerinden bulunan değerler. 
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Şekil 8’de hidrotalsit türü malzemelerden elde edilen 
sorbentler ile Mg-O malzemesinin SEM fotoğrafları verilmiştir. 
3Mg1Al sorbentinde kalsinasyon işlemi öncesinde yapının daha 
büyük partiküllerden oluştuğu görülmektedir. Kalsine edilmiş 
malzemelerin düzenli bir partikül boyutuna sahip olmadığı, 
bununla birlikte Mg-O malzemesinin daha pamuğumsu 
görünüme sahip olduğu dikkati çekmektedir. 

  

(a) (b) 

  

(c) (d) 

 

 

(e)  

Şekil 8. Sorbentlerin SEM fotoğrafları. (a): UC-3Mg1Al. 
(b): 3Mg1Al. (c): 3Mg1Fe. (d): 3Mg1Mn. (e): Mg-O (x5000). 

Figure 8. SEM images of sorbents. (a): UC-3Mg1Al. (b): 3Mg1Al. 
(c): 3Mg1Fe. (d): 3Mg1Mn. (e): Mg-O (x5000). 

Sorbentlerin yüzey bazik özelliklerinin değerlendirildiği 𝐶𝑂2-
TPD analizi grafikleri Şekil 9’da verilmiştir. 𝐶𝑂2-TPD analizi 
belli sıcaklıkta adsorplanan gazın inert gaz akışında sıcaklık 
artışıyla birlikte desorpsiyonu esasına dayanmaktadır. Bu 
analizde 𝐶𝑂2-TPD analizlerinde düşük sıcaklıklarda elde edilen 
desorpsiyon pikleri 𝐶𝑂2 moleküllerinin yapıya zayıf bağlarla 
bağlandığını ifade etmektedir. 𝐶𝑂2 desorpsiyon pik sıcaklığı 
arttıkça bağ kuvveti artmaktadır. Asidik bir gaz olan 𝐶𝑂2 
gazının tutma çalışmalarında, bazik sorbentlerin 
kullanılmasının avantaj sağlayacağı düşünülmektedir.  
Şekil 9’da görüldüğü gibi 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn sorbentleri ile 
sırasıyla 325 Co

 ve 375 Co
 sıcaklıklarda düşük şiddetli, yayvan 

𝐶𝑂2 desorpsiyon pikleri elde edilirken, 3Mg1Al sorbenti 
yaklaşık 425 Co

 sıcaklıkta şiddetli ve keskin desorpsiyon piki 
göstermiştir. Bu durumda 3Mg1Al sorbentinin diğer iki 
sorbentten daha bazik olduğu söylenebilir. Ayrıca 3Mg1Al 

sorbentinde desorpsiyon pikinin daha yüksek sıcaklıkta elde 
edilmesi bu yapıda 𝐶𝑂2 gazının daha kuvvetli bağlarla 
tutunduğunu göstermektedir.   

 

Şekil 9. 3Mg1Al, 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn sorbentlerinin 𝐶𝑂2-TPD 
analizi sonuçları. 

Figure 9. 𝐶𝑂2-TPD analysis results of 3Mg1Al, 3Mg1Fe, and 
3Mg1Mn sorbents. 

3.2 Sorbentlerin 𝑪𝑶𝟐 tutma çalışmaları ve deaktivasyon 
modelinin uygulanması 

Çalışmada metal oksit sorbentlerle 𝐶𝑂2 tutma çalışmaları 
yürütülmüş ve bu sorbentlerle 𝐶𝑂2 gazı arasında meydana 
gelen reaksiyonun hız parametrelerinin belirlenmesi amacıyla 
deneysel verilere deaktivasyon modeli uygulanmıştır [56]. 
Şekil 10’da sorbentlerin 300 Co

 sıcaklıkta zamana karşı 𝐶𝑂2ç𝚤𝑘𝚤ş 

oranlarını içeren “breakthrough” eğrileri ve deaktivasyon 
modeli uygulamaları verilmiştir.  

 

Şekil 10. Sorbentlerin “breakthrough” eğrileri ve deaktivasyon 
modeli uygulamaları. 

Figure 10. Breakthrough curves of sorbents and applications of 
deactivation model  

Simge olarak verilen değerler deneysel verileri çizgi şeklinde 
verilen değerler model uygulamalarını ifade etmektedir. 
“Breakthrough” eğrisinin sağa kayması sorbentin 𝐶𝑂2 gazını 
daha uzun süre tuttuğunu ifade etmektedir. Al-O, 3Mg1Fe ve 
3Mg1Mn sorbentlerinde “breakthrough” zamanı yaklaşık 1 
dakika iken, Mg-O ve 3Mg1Al sorbentlerinde 2.5 dakikadır. En 
yüksek 𝐶𝑂2 tutma kapasitesini MgO-periclase yapısına sahip 
olduğu belirlenen Mg-O malzemesi göstermiştir. Sonuçlar, 𝐶𝑂2 
gazının tutulmasında MgO fazının aktif faz olduğunu ve 𝐴𝑙2𝑂3 
fazının 𝐶𝑂2 gazını çok az tuttuğunu göstermektedir. Hidrotalsit 
türü malzemelerden hazırlanan sorbentler içinde 3Mg1Al 
sorbenti tutma kapasitesi Mg-O’ya en yakın olan sorbenttir. 
3Mg1Fe sorbenti ise bu sorbentler içinde en düşük tutma 
kapasitesi göstermiştir. XRD analizlerinde, 3Mg1Al ve 3Mg1Mn 
sorbentlerinde magnezyumun MgO, 3Mg1Fe sorbentinde ise 
MgO ve beraberinde 𝑀𝑔2𝐹𝑒2𝑂4 spinel fazı olarak bulunduğu 
belirlenmişti. Reaksiyon sonrası XRD analizinde, 𝑀𝑔2𝐹𝑒2𝑂4 
spinel fazına ait piklerin değişmemesi, oluşan spinel yapının 
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𝐶𝑂2 tutulmasında inert faz gibi davrandığı ve bu nedenle  
3Mg1Fe sorbentinde diğer sorbentlere göre daha düşük 𝐶𝑂2 
tutma kapasitesi gözlenmesine neden olduğu düşünülmektedir. 
3Mg1Al sorbentinde yüzey bazik özelliğin yüksek olmasının da 
𝐶𝑂2 tutulmasında avantaj sağladığı düşülmektedir.  

Tablo 3’te sorbentlerin “breakthrough” analizi ile belirlenen 
𝐶𝑂2 tutma kapasitesi değerleri ve deaktivasyon modelinin 
lineer olmayan regrasyon analizi ile belirlenen başlangıç 
reaksiyon hız sabiti (𝑘0) ve deaktivasyon hız sabiti (𝑘𝑑) 
değerleri verilmiştir. 𝑅2 değerleri, Mg-O, 3Mg1Al ve 3Mg1Fe 
sorbentlerinin deneysel sonuçlarının deaktivasyon modeliyle 
daha uyumlu olduğunu göstermektedir. 3Mg1Al sorbenti 
başlangıç reaksiyon hız sabiti en yüksek olan sorbenttir. Düşük 
sıcaklıkta (≤ 300 Co ) 𝐶𝑂2 tutulmasında ticari olarak en çok 
kullanılan sorbent MgO malzemesidir. Gao ve arkadaşları 
yürüttükleri çalışmada 300 °C sıcaklıkta ticari MgO sorbenti ile 
0.05 mmol 𝐶𝑂2/g sorbent tutma kapasitesi elde etmişlerdir 
[75]. Bu çalışmada hazırlanan Mg-O, Al-O, 3Mg1Al ve 3Mg1Mn 
sorbentleri literatüre göre yüksek 𝐶𝑂2 tutma kapasitesine 
sahiptirler. 𝐶𝑂2 tutma çalışmalarında hidrotalsit türü 
malzemelerin kullanılmasının en önemli avantajı, bu 
malzemelerin kalsinasyonuyla elde edilen oksit yapıların; 
yüksek yüzey alanı, iyi bazik özellik ve termal kararlılık 
göstermesidir [76]. Ayrıca bu tür malzemelerin 𝐶𝑂2 

uzaklaştırılmasında yüksek tutma kapasitesi, kararlı aktivite ve 
kolay rejenerasyon davranışı sergilediği de belirtilmiştir [42].  

4 Sonuçlar 

Çalışmada farklı metal içerikli hidrotalsit türü malzemelerin 
(3Mg1Al, 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn) başarıyla sentezlendiği 
belirlenmiştir. Bu malzemelerin kalsinasyonuyla elde edilen 
sorbentlerde esas yapının MgO-periclase yapısı olduğu 
görülmüştür. Bununla birlikte, 3Mg1Fe ve 3Mg1Mn 
sorbentlerinde MgO-periclase yapısının yanı sıra 𝑀𝑔2𝐹𝑒2𝑂4 ve 
𝑀𝑛(𝑂𝐻)2 yapıları da bulunmaktadır. Sorbentlerde bu yapıların 
oluşumunun 𝐶𝑂2 tutma çalışmalarında olumsuz etki yarattığı 
düşünülmektedir. MgO yapısının 𝐴𝑙2𝑂3 yapısına göre 𝐶𝑂2  
tutulmasında daha aktif faz olduğu görülmüştür. En yüksek  
𝐶𝑂2 tutma kapasitesini Mg-O sorbenti göstermiş, 3Mg1Al 
sorbenti hidrotalsit türü malzemelerden hazırlanan sorbentler 
içinde en yüksek 𝐶𝑂2 tutma kapasitesine sahip olan sorbent 
olarak belirlenmiştir. Bu sorbentte yüzey bazik özelliğin yüksek 
olmasının 𝐶𝑂2 gazı tutulmasında avantaj sağladığı 
düşünülmüştür. Sorbentlerden elde edilen deneysel verilerin 
deaktivasyon modeliyle uyumlu olduğu belirlenmiştir. 

5 Conclusions 

In the study, it was determined that different metal containing 
hydrotalcite type materials (3Mg1Al, 3Mg1Fe and 3Mg1Mn) 
were successfully synthesized. It has been observed that the 
main structure in sorbents obtained by calcination of these 

materials is the MgO-periclase structure. However, 3Mg1Fe and 
3Mg1Mn sorbents have MgO-periclase structure as well as 
𝑀𝑔2𝐹𝑒2𝑂4 and 𝑀𝑛(𝑂𝐻)2 structures. It is thought that the 
formation of these structures in sorbents has a negative effect 
on 𝐶𝑂2 removal studies. It has been determined that the MgO 
structure is a more active phase in 𝐶𝑂2 sorption than the 𝐴𝑙2𝑂3 
structure. Mg-O sorbent showed the highest 𝐶𝑂2 sorption 
capacity and 3Mg1Al sorbent was determined as the sorbent 
with the highest 𝐶𝑂2 capture capacity among the sorbents 
prepared from hydrotalcite-like materials. It is thought that the 
high surface basicity of this sorbent provides an advantage in 
𝐶𝑂2 sorption experiments. It was determined that the 
experimental data obtained from the sorbents are compatible 
with the deactivation model.  

6 Simgeler 
d : Düzlemler arası boşluk değeri, nm 
𝑘0 : Başlangıç reaksiyon hız sabiti, 𝑐𝑚3/𝑔. 𝑑𝑘.  
𝑘𝑑  : Deaktivasyon hız sabiti,  𝑑𝑘−1  
𝜆 : X-ışını dalga boyu,  𝐴𝑜 
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