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Homojen Katalizor Olarak Ruthenium (l11) Asetilasetonat Varligindaki Amonyak-Boranin
Dehidrojenlenmesinden Hidrojen Uretimi
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Bor-azot bilegikleri, yiuksek miktardaki hidrojen igeriklerinden dolayi, kati hidrojen depolama malzemesi
olarak son zamanlarda giderek artan bir ilgiye sahiptir[1]. Kati hidrojen depolama malzemeleri olarak
sinanmis bor-azot bilesikleri arasindan, amonyak-boran (HsN BH3, AB) ylksek hidrojen kapasitesi (19,6 wt.%
), kati halde veya ¢ozicu igerisindeki yuksek kararlligi ve zehirsiz olmasi nedeniyle lider olmaya aday
gorinmektedir [2]. Termal bozunma [3], asit katalizérli dehidrojenlenme [4], gecis metali katalizli
dehidrojenlenme [5] ve katalitik solvoliz [6] yoluyla AB’den hidrojen olusturulabilir.

Bu calismada, dlsuk sicaklikta inert gaz atmosferi altinda rutenyum (Ill) asetilasetonat ile baslanarak
homojen olarak katalizlenebilen toluen ¢ozeltisi igindeki AB’nin dehidrojenlenmesi rapor edilmistir.
Rutenyum (Ill) asetilasetonat ile baglanarak olusmus katalizér, 50 °C gibi dustik bir sicaklikta AB’nin toluen
¢ozeltisi ile hidrojen Uretiminde yliksek oranda aktif ve uzun émirlii homojen bir katalizér olarak tespit
edilmistir. Rutenyum (l11) asetilasetonat ile baglanarak AB’nin katalitik dehidrojenlenmesinin homojenligi civa
zehirlenmesi deneyleri ile tespit edilmistir. Bir esdegerlik hidrojen gazi salinimi 60 °C’de 5.0 mM rutenyum
(1) asetilasetonat ile baglanarak toluen igindeki 400 mM AB ¢6zeltisinin dehidrojenlenmesinden 60 dakika
icinde tamamlanmigstir.

Sonug olarak, bizim raporumuz, rutenyum katalizér derisimine, amonyak-boran tepken derisimine ve
sicakliga bagh olarak rutenyum (lll) asetilasetonat ile baslanan amonyak-boranin katalitik dehidrojenlenme
kinetik galismasinin sonuglarini da igermektedir. Bu tepkimenin aktivasyon parametreleri: Aktivasyon
enerjisi; Ea = 48 + 2 kJ.mol™, aktivasyon entalpisi; AH" = 45 + 2 ki.mol™ ve aktivasyon entropisi; AS"* = -152 + 5
J.mol™K™* kinetik verilerin degerlendirilmesi ile elde edilmistir. Rutenyum (lll) asetilasetonatin indirgenmesi
ile olusan homojen katalizor, deaktivasyon 6ncesi 60 °C'de amonyak-boran dehidrojenlenmesinden hidrojen
Uretimi ile 58 saat boyunca toplam 950 cevrim saglar. Amonyak-boranin katalitik dehidrojenlenmesinden
sonra elde edilen nihai iiriin *'B NMR, FT-IR ve UV spektroskopisi ile karakterize edilmistir.

KAYNAKLAR

[1] Keaton, R.J., Blacquiere, J.M., Baker, R.T. Journal of the American Chemical Society, 129, 1844-1845,
2007.

[2] Ramachandran, P.V., Gagare, P.D. Inorganic Chemistry, 46,7810-7817, 2007.

[3] Wang, J.S., Geanangel, R.A. Inorganica Chimica Acta,148,185-190, 1988.

[4] Stephens, F.H., Baker, R.T., Matus, M.H., Grant, D.J., Dixon, D.A. Angewandte Chemie International
Edition - Wiley Online Library, 46, 746-749, 2007.

[5] Metin, O., Duman, S., Dinc, M., Ozkar, S. Journal of Physical Chemistry C, 115, 10736-10743, 2011.

[6] Erdogan, H., Metin, O., Ozkar, S. Physical Chemistry Chemical Physics, 11, 10519-10525, 2009.

30


http://pubs.acs.org/journal/jacsat
http://www.google.com.tr/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&frm=1&source=web&cd=4&sqi=2&ved=0CGgQFjAD&url=http%3A%2F%2Fwww.journals.elsevier.com%2Finorganica-chimica-acta%2F&ei=ryHJT5nnMLTc4QSG4IQI&usg=AFQjCNGKzRg31EkhfB8lykO6AzcDmRU6dg&sig2=vtvam5uasBvpJkL-j6_NLQ
http://onlinelibrary.wiley.com/journal/10.1002/(ISSN)1521-3773
http://onlinelibrary.wiley.com/journal/10.1002/(ISSN)1521-3773
http://apps.webofknowledge.com/OneClickSearch.do?product=WOS&search_mode=OneClickSearch&colName=WOS&SID=2A1BabAnCJP6E9g17E1&field=AU&value=Metin,%20O
http://apps.webofknowledge.com/OneClickSearch.do?product=WOS&search_mode=OneClickSearch&colName=WOS&SID=2A1BabAnCJP6E9g17E1&field=AU&value=Duman,%20S
http://apps.webofknowledge.com/OneClickSearch.do?product=WOS&search_mode=OneClickSearch&colName=WOS&SID=2A1BabAnCJP6E9g17E1&field=AU&value=Dinc,%20M
http://apps.webofknowledge.com/OneClickSearch.do?product=WOS&search_mode=OneClickSearch&colName=WOS&SID=2A1BabAnCJP6E9g17E1&field=AU&value=Ozkar,%20S
http://pubs.rsc.org/en/Journals/Journal/CP

