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MCM-41 VE MCM-48 TÜRÜ KATALİZÖRLERİN ÜRETİMİ VE 
KARAKTERİZASYONU 

 
Yeşim GÜÇBİLMEZ1 

 

ÖZET : Bu makalede, mezo-gözenekli, nano-yapılı MCM-41 ve MCM-48 türü katalizörler 

doğrudan hidrotermal sentez (DHS) ve oda sıcaklığında sentez (OSS) metotları ile üretilmiştir. 

MCM-41 türü katalizörler için her iki sentez metodunun da başarılı olduğu ve düzgün kristal 

gözenek yapısına sahip katalizörler üretildiği görülmüştür. MCM-48 türü katalizörlerin 

sentezinde ise OSS metodu ile sentezlenen katalizörün kristal gözenek yapısının önemli ölçüde 

bozulduğu görülmüştür. BET sonuçları incelendiğinde, altıgen gözenekli MCM-41 katalizörleri 

için OSS ve kübik gözenekli MCM-48 katalizörleri için DHS metodunun daha yüksek yüzey 

alanı ve gözenek hacmi değerleri verdiği tespit edilmiştir.  

 
ANAHTAR KELİMELER : Hidrotermal Sentez, MCM-41, MCM-48, Oda Sıcaklığında Sentez 

 
PRODUCTION AND CHARACTERIZATION OF MCM-41 AND 

MCM-48 TYPE CATALYSTS  
 

ABSTRACT : In this paper, mesoporous, nano-structured MCM-41 and MCM-48 type catalysts 

were synthesized by direct hydrothermal synthesis (DHS) and room temperature synthesis (RTS) 

methods. It was seen for MCM-41 type catalysts that; both DHS and RTS methods were 

successful  yielding  catalysts  with  regular   crystalline  pore structures. In  the  case  of  

MCM-48 type catalysts, however,  the  catalyst  produced  by  the RTS method had significant 

loss of crystalline pore structure. Investigation of BET results showed that MCM-41 catalysts 

synthesized by the DHS method and MCM-48 catalysts synthesized by the RTS method had 

higher surface area and higher pore volume values than their counterparts. 
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I. GİRİŞ 

 

MCM-41 ve MCM-48 türü mezo gözenekli, nano yapılı katalizörler ilk olarak 1992 yılında 

Mobil araştırma grubu tarafından sentezlenmiştir [1, 2]. Bu katalizörler, yüksek BET (Brauner-

Emmet-Teller) yüzey alanı (>700 m2/g) ve geniş gözenek hacmi değerlerine ( 1 cm3/g); düzenli 

gözenek dağılımlarına ve esnek sentez koşullarına  sahiplerdir. MCM-41 türü katalizörlerin 

gözenekleri iki boyutlu altıgen yapıda,  MCM-48 türü katalizörlerin gözenekleri ise üç boyutlu 

kübik yapıdadır [1-3]. Bu katalizörlerin gözenekleri kristal yapıda olmakla birlikte gözenek 

duvarları amorftur; bu nedenle, hem gözenekleri hem de gözenek duvarları kristal yapıda olan 

zeolitlerden farklılık gösterirler [3].  

MCM-41 ve MCM-48 türü katalizörler kendi başlarına (saf silikat formunda) benzen, karbon 

dioksit ve metan gibi çevre sağlığını tehdit eden bileşiklerin adsorpsiyonunda  [4-6], atık su 

arıtımında [7-9], farmasötik ve medikal uygulamalarda [10] ve membran üretiminde [11] 

kullanılmaktadırlar. Bununla birlikte, pek çok reaksiyon ve uygulama için saf silikat formundaki 

MCM-41 ve MCM-48’in katalitik aktivitesi yeterli olmamakta ve katalitik etkiyi artırmak için 

yapıya metal, metal oksit veya heteropoli asit gibi element ve bileşikler eklenmektedir. Bu 

metotla aktivitesi artırılan katalizörler, oksidasyon [12-14], hidrojenleme [15], eterleşme [16], 

esterleşme [17] ve izomerleşme [18] gibi pek çok farklı reaksiyonda yüksek seçicilik ve verim 

değerleri ile kullanılabilmektedir. 

MCM-41 ve MCM-48 türü katalizörler literatürde sıklıkla doğrudan hidrotermal sentez [19-24] 

ve oda sıcaklığında sentez [23-27] metotları ile üretilmiştir. Elde edilen katalizörlerin 

fizikokimyasal özelliklerinin yüzey aktif madde konsantrasyonu; jel oluşum pH değeri; yıkama 

pH değeri, yardımcı yüzey aktif maddenin varlığı, çeşidi ve çözünme sıcaklığı; kalsinasyon hızı, 

sıcaklığı ve süresi gibi parametrelere bağlı olduğu bilinmektedir [28-33]. Buna ek olarak, kimi 

çalışmalarda katalizör sentezi için geri besleme ve mikrodalga metotları kullanılmıştır [33-36]. 

Doğrudan hidrotermal sentez metodu kullanıldığında; silika kaynağı, yüzey aktif madde, 

mineralleştirici malzeme gibi sentez bileşenleri sulu çözelti içinde belli bir sıra ile reaksiyona 

girerek bir sentez jeli oluştururlar. Bu jel otoklavlandıktan sonra yaklaşık 100 oC sıcaklıkta 3-5 

gün bir etüvde  bekletilir. Bu ısıl sürecin varlığı ve çözelti olarak su kullanılması nedeni ile, 

sentez metodu “hidrotermal sentez” ismini almıştır. Hidrotermal sentez ile üretilen katalizörler 
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düzenli kristal yapıya, yüksek yüzey alanına ve yüksek gözenek hacmine sahiptir. Bununla 

birlikte, sentez süresinin uzun olması ve ısıl süreç gerekliliği DHS metodunun dezavantajlarıdır. 

Oda sıcaklığında sentez metodu sentez süresini kısaltmakla ve ısıl süreç gerekliliğini ortadan 

kaldırmakla birlikte elde edilen katalizörlerin kristal yapılarında bozulmalar görülmüştür [33]. 

Bu makalede, yüksek yüzey alanına sahip MCM-41 ve MCM-48 katalizörleri, doğrudan 

hidrotermal sentez (DHS) ve oda sıcaklığında sentez (OSS) metodları ile sentezlenmiş ve XRD, 

BET ve SEM metodları ile karakterize edilmiştir. Karakterizasyon sonuçları incelenerek, sentez 

metotlarının başarısı karşılaştırılmıştır.  

Literatürde DHS ve OSS metotları ile sentezlenen ve karakterize edilen MCM-41 ve MCM-48 

türü katalizörlere ait farklı çalışmalar bulunmaktadır [19-27]; ancak bu çalışmalarda oda 

sıcaklığında jel oluşumu ve vakum altında kurutma gibi benzer sentez koşulları kullanılmış ve 

yıkama pH’sı göz önünde bulundurulmamıştır. Bu çalışma kapsamında ise jel oluşum sıcaklığı 

oda sıcaklığından 30 oC’ye çıkarılmış, kurutma işlemi oda sıcaklığında gerçekleştirilmiş ve 

yıkama işlemi pH değeri 7 olana kadar devam ettirilmiştir. Bu değişiklikler ile yapının 

iyileştirilmesi, yüzey alanı ve gözenekliliğin artırılması amaçlanmıştır.  Literatür çalışmalarında 

kristalleşme süresi ve kalsinasyon hızı gibi sentez parametrelerinden bir kısmı seçilerek; sadece 

seçilen parametrelerin karakterizasyon sonuçlarına ve katalizör özelliklerine etkileri 

incelenmiştir. Bu çalışmada, sentez parametrelerinin hepsinin katalizör özelliklerine  etkileri 

irdelenmiş ve buna ek olarak OSS ve DHS metotlarının başarıları karşılaştırılmıştır.   

 

II. MATERYAL VE METOT 

 

MCM-41 ve MCM-48 katalizörlerinin sentezi için silika kaynağı olarak sodyum silikat çözeltisi  

(27 % SiO2 ve 14 % NaOH, Aldrich) ve TEOS (98%, Merck); yüzey aktif malzeme olarak 

CTMABr (Sigma); mineralleştirici malzeme olarak NaOH (1 M, Merck), H2SO4 (4 

M/laboratuarda hazırlanmıştır), amonyum hidroksit çözeltisi (32%, Merck), HCl (1 M, Merck) 

ve EtOH (1 M, Merck); çözücü olarak ise distile su kullanılmıştır. Katalizörlerin sentez 

metodları Çizelge 1’de özetlenmiştir. 
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II.1. MCM-41 katalizörlerinin sentezi 

MCM-41-1 katalizörü doğrudan hidrotermal sentez metodu ile üretilmiştir. 10,5 gram sodyum 

silikat çözeltisi kullanılan sentezde öncelikle CTMABr 50 ml distile suda 30oC’de manyetik 

karıştırıcıda karıştırılarak çözülmüştür. Bu çözeltiye, 30oC’de karıştırmaya devam ederek, 

sodyum silikat eklenmiştir. Bu aşamada 1,0SiO2:0,50CTMABr:58H2O molar kompozisyonunda 

bir jel oluşumu gözlenmiş [21] ve jelin pH’sı 4 M’lık H2SO4 kullanılarak 11’e düşürülmüştür. 

Elde edilen bazik jel bir saat daha karıştırıldıktan sonra otoklavlanarak 120 oC’ de 96 saat 

süresince etüvde bekletilmiştir. Baz alınan orijinal reçeteden farklı olarak katalizörün yıkama ve 

kurutma işlemleri modifiye edilmiş ve elde edilen çözelti-çökelti karışımı ve malzemeden geçen 

suyun pH’sı 7’ye düşene kadar yıkandıktan sonra oda sıcaklığında 24 saat boyunca 

kurutulmuştur. Kurutma işleminden sonra katı ürün 823 K’de, 1 L/dakika sürekli kuru hava 

akışı ile 6 saat kalsine edilmiştir.  

MCM-41-2 katalizörü oda sıcaklığında sentez metodu ile üretilmiştir. 2,60 gram TEOS 

kullanılan sentezde; ilk olarak CTMABr 0,1 M’lık 36 mL NaOH çözeltisinde 30oC’de manyetik 

karıştırıcıda karıştırılarak çözülmüştür. Bu çözeltiye 30oC’de karıştırmaya devam edilerek silika 

kaynağı TEOS eklenmiştir. 2 saat daha 30oC’de karıştırılmaya devam edilmiş; bu süre sonunda 

molar kompozisyonu 1,0TEOS:0,125CTMABr:0,32NaOH:160H2O [24] ve pH değeri 11,0 olan 

olan bir çökelti-çözelti karışımı elde edilmiştir. Elde edilen bu karışım süzülmüş ve malzemeden 

geçen suyun pH’sı 7 olana kadar vakum altında distile su ile yıkanmıştır. Yıkama işleminden 

elde edilen katı ürün oda sıcaklığında 24 saat boyunca kurutulmuş ve son olarak 823 K’de,  

1L/dakika sürekli kuru hava akışı ile 6 saat süresince kalsine edilmiştir. Bu sentez metodu, 

hidrotermal sentez basamağı bulunmadığı için, oda sıcaklığında sentez ismini almıştır; ancak bu 

çalışma kapsamında, yüzey aktif maddenin daha iyi çözülmesi ve yüzey aktif madde ile silika 

etkileşiminin daha iyi olması için jel oluşum basamağındaki sıcaklık oda sıcaklığından 30 oC’ye 

çıkarılmıştır. 

 

II.2  MCM-48 katalizörlerinin sentezi 

MCM-48-1 katalizörü  doğrudan hidrotermal sentez metodu ile üretilmiştir. 10 gram TEOS 

kullanılan sentezde; NaOH ve CTMABr manyetik karıştırıcıda 30 oC’de 50 mL distile su içinde 

çözülmüş ve homojen bir çözelti elde edildikten sonra TEOS eklenmiştir. TEOS eklendikten 
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sonra 1,0TEOS:0,48CTMABr:0,48NaOH:55H2O molar kompozisyonunda ve pH’sı 12 olan bir 

jel elde edilmiştir [22]. Elde edilen jel 1 saat daha 30 oC’de karıştırılmış ve otoklavlanarak  

100oC’de 72 saat süresince etüvde bekletilmiştir. Bu süre sonunda  etüvden alınan çözelti-

çökelti karışımının pH’sı 12,50 olarak okunmuş, karışım oda sıcaklığına soğutulurak pH’ı HCl 

ile 7’ye düşürülmüştür. Elde edilen yeni çözelti-çökelti karışımı tekrar otoklavlanarak 100 oC’de 

2 gün daha etüvde bekletilmiştir. Etüvden alınan ürün vakum altında, malzemeden geçen suyun 

pH’ı 7’ye düşünceye kadar distile su ile yıkanmış ve 24 saat boyunca oda sıcaklığında 

kurutulmuştur. Katı ürün son olarak tüp fırında; 823 K’de 6 saat boyunca 1 L/dakika kuru hava 

akışı ile kalsine edilmiştir. 

MCM-48-2 katalizörü oda sıcaklığında sentez metodu ile üretilmiştir. 10 mL TEOS kullanılan 

sentezde ilk olarak CTMABr manyetik karıştırıcıda 30 oC’de 140 mL distile su ile çözülerek 

homojen bir çözelti elde edilmiştir. Bu çözeltiye sırasıyla etanol ve amonyum hidroksit çözeltisi 

eklenerek 10 dakika karıştırılmıştır. Son olarak silika kaynağı  TEOS’un  eklenmesiyle 

1,0TEOS:0,4CTMABr:54EtOH:12,5NH4OH:174H2O molar kompozisyonunda ve pH’sı 13,5 

olan bir süspansiyon elde edilmiş ve bu süspansiyon iki saat daha  30oC’de karıştırılmıştır [23]. 

Karıştırma sonucunda çöken katı süzülmüş ve malzemeden geçen suyun pH’sı yaklaşık 7 olana 

kadar vakum altında yıkanmıştır. Oda sıcaklığında 24 saat kurutulan ürün; 823 K’de, 6 saat 

boyunca 1 L/dakika kuru hava akışı ile kalsine edilmiştir [23].  

MCM-41-2 katalizörünün sentezinde olduğu gibi bu katalizör için de jel oluşum basamağındaki 

sıcaklık yüzey aktif maddenin daha iyi çözülmesi ve yüzey aktif madde ile silika etkileşiminin 

daha iyi olması için oda sıcaklığından 30oC’ye çıkarılmıştır. 

MCM-41 ve MCM-48 türü katalizörlerin sentezinde literatürdeki reçeteler [21-24] baz alınmış  

ancak  jel  oluşumu  sırasındaki  sentez sıcaklığı 30oC’ye çıkarılmış ve yıkama, kurutma ve 

kalsinasyon süreçleri modifiye edilerek kristal yapının iyileştirilmesi, yüzey alanı ve 

gözenekliliğin artırılması amaçlanmıştır. 
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Çizelge 1. Sentezlenen katalizörlerin reçete özellikleri 

Katalizör Metod Jel molar kompozisyonu 
Kalsinasyon 

süresi ve 
sıcaklığı 

MCM-41-1 
Hidrotermal 

sentez (120 oC-
dört gün) 

1SiO2:0,5CTAB:58H2O 6 saat, 823 K 

MCM-41-2 Oda sıcaklığında 
sentez 1TEOS.:0,125CTAB:0,32NaOH:160H2O 6 saat, 823 K 

MCM-48-1 
Hidrotermal 

sentez (120 oC-
beş gün) 

1TEOS:0,48CTAB:0,48NaOH:55H2O 6 saat, 823 K 

MCM-48-2 Oda sıcaklığında 
sentez 

1TEOS:0,4CTAB:54EtOH: 
12,5NH4OH:174H2O 6 saat, 823 K 

 

Jel oluşum basamağı oda sıcaklığı yerine 30oC’de gerçekleştirilerek yüzey aktif maddenin 

çözünürlüğü artırılmış ve böylece silika-yüzey aktif madde etkileşiminin iyileştirilmesi 

amaçlanmıştır. Bununla birlikte, silika kaynağı eklenmeden önce kıvamlı bir jel oluşumunun 

engellenmesi için 30oC üzerine çıkılmamıştır. Literatürde ise MCM-41 ve MCM-48 türü 

katalizörler için jel oluşumu sıklıkla oda sıcaklığında gerçekleştirilmiştir [21-36].  

Literatürdeki reçetelerden farklı olarak katalizörlerin yıkama işlemleri malzemeden geçen suyun 

pH’ sı 7 olana kadar devam ettirilmiştir. Yıkamanın nötr pH değerlerine kadar devam 

ettirilmesiyle yapıda kalan ve gözenekleri tıkayan yüzey aktif madde ile diğer bazik bileşiklerin 

büyük ölçüde giderilmesi ve bu sayede, kalsinasyon veriminin artırılması hedeflenmiştir [37].  

Yine literatürdeki reçetelerin çoğundan farklı olarak kurutma işlemi oda sıcaklığında 

gerçekleştirilmiştir; bunun nedeni kurutma hızının düşmesiyle birlikte gözenekliliğin ve yüzey 

alanının arttığının bilinmesidir [38]. 

Son olarak kalsinasyon sıcaklığı, süresi ve ısıtma hızı da literatürdeki kimi reçetelerden farklı 

alınmıştır. Kalsinasyon süreci uzun tutulmuş ( 15 saat), ısıtma hızı düşük seçilmiş (1oC/dk), 

sıcaklık ise 550oC olarak seçilmiştir. Literatür çalışmalarından kalsinasyon hızı düştükçe ve 

kalsinasyon süresi arttıkça kristal yapının iyileştiği [39] ve optimum kalsinasyon sıcaklığının 

550oC civarında olduğu bilinmektedir [40]. 
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II.3. Katalizörlerin karakterizasyonu 

Katalizörlerin XRD grafikleri Rigaku Rint 2000 difraktometresinde CuK  ışıması (λ=0,15406 

nm)  kullanılarak 0,02 basamak değişimi ve 0,025 (2θ/s) tarama hızı ile 40 kV voltaj ve 30 mA 

akım değerlerinde 2  = 2-10o aralığında elde edilmiştir.  

Katalizörlerin azot adsorpsiyon/desorpsiyon izotermleri Quantochrome 1C cihazı ile sıvı azot 

sıcaklığında elde edilmiştir. Ölçümler başlatılmadan önce katalizörler yüksek vakum altında 200 
oC’de 18 saat süresince degas işlemine tabi tutulmuştur. Ölçümlere P/Po oranının yaklaşık 10-6 

olduğu noktada başlanılmıştır. Katalizörlerin BET yüzey alan değerleri P/Po’ın 0,05 ile 0,30 

aralığındaki adsorbsiyon verilerinden belirlenmiştir. Katalizörlerin gözenek dağılımları Monte 

Carlo/DFT (Density Functional Theory) metodu kullanılarak çizilmiştir. Katalizörlerin toplam 

gözenek hacimleri, Vt,  mezo gözenek hacimleri, Vmezo, ve makro gözenek hacimleri, Vmakro, 
DFT metodu kullanılarak bulunmuştur. Mikro gözenek hacimleri, Vmikro, ise hem DFT metodu 

em de mikro gözenekli malzemelerin analizinde sıklıkla kullanılan DR (Dubinin-Radushkevic) 

metodu kullanılarak hesaplanmıştır. Katalizörlerin ortalama gözenek çapları DFT metodu 

kullanılarak çizilen grafiklerden belirlenmiştir. 

Katalizörlerin SEM fotoğrafları Zeiss Supra 50 VP cihazında 20 kV’lık hızlandırma voltajı ile 

10 mm çalışma uzaklığında elde edilmiştir. 
 

III. BULGULAR 

 

III.1  XRD bulguları  

MCM-41 ve MCM-48 türü mezo-gözenekli katalizörler karakteristik XRD piklerini düşük açı 

aralığında  (2  = 2-10o)  verirler.  Şekil 1.a’da MCM-41-1 ve MCM-41-2 katalizörlerinin XRD 

grafikleri, Şekil 1.b.’de ise MCM-48-1 ve MCM-48-2 katalizörlerinin XRD grafikleri ve 

Çizelge 2’de katalizörlerin kristal özellikleri verilmiştir. Çizelge 2’deki değerlerin 

hesaplanmasında kullanılan eşitlikler Çizelge 3’de verilmiştir [41-44]. Çizelge 3’de d100 ve d211 

sırasıyla MCM-41 ve MCM-48 için kristal düzlemler arasındaki mesafeyi; “a” karakteristik 

örgü parametresini, “ ”  gözenek duvar kalınlığını, “dp”  ortalama gözenek çapını, “Vt” toplam 

gözenek hacmini ifade etmektedir; “xo” sabit bir sayıdır ve değeri 3,02’dir; “ ” gözenek 

duvarları için yoğunluk değeridir ve MCM-48 katalizörleri için ortalama 2,2 g/cm3 olarak 
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alınabilir. [41-43]. Vt ve dp değerleri ise adsorpsiyon/desorpsiyon izoterm verileri kullanılarak 

DFT metodu ile belirlenebilir. 

Şekil 1 incelendiğinde; DHS metoduyla sentezlenen katalizörlerin birincil piklerinin oda 

sıcaklığında sentezlenen katalizörlerin birincil piklerine oranla daha şiddetli olduğu 

görülmektedir;  bu beklenilen bir sonuçtur çünkü ısıl işlem uygulamanın kristal yapıyı 

iyileştirdiği ve kararlılığı artırdığı bilinmektedir [33]. Buna ek olarak, literatür çalışmalarından, 

farklı silis kaynakları kullanmanın da yapı kararlılığını ve XRD sonuçlarını etkilediği 

bilinmektedir. Örneğin Mokhonoana  ve Coville [45], farklı silis kaynaklarının katalizör 

özelliklerine etkilerini inceledikleri çalışmalarında, TEOS ile üretilen katalizörün kristal 

yapısının sodyum silikat ile üretilen katalizöre oranla daha kötü olduğunu, birincil pikin 

genişlediğini ve bu pikin şiddetinin düştüğünü rapor etmişlerdir. Bu nedenle, Şekil 1.a’daki yapı 

farklılıkları hem kullanılan üretim metotlarının hem de kullanılan silis kaynaklarının farklı 

olmasından kaynaklanmaktadır ve TEOS ile üretilen MCM-41-2 katalizörü için (100) pikinin 

şiddetinde sodyum silikat ile üretilen MCM-41-2 katalizörüne oranla düşme olduğu 

görülmektedir. 

İkincil pikler incelendiğinde, MCM-41-1 ve MCM-41-2 katalizörlerinin her ikisi için de düzenli 

altıgen gözenek yapısına işaret eden (100), (110) ve (200) piklerinin elde edildiği görülmektedir. 

MCM-48 katalizörleri için Şekil 1.b. incelendiğinde; (211), (220) ve (420) piklerine sahip olan  

MCM-48-1 katalizörünün   istenilen   kübik gözenekli  yapıda  olduğu,  MCM-48-2  

katalizöründe   ise  (211)  pikinin şiddetinde önemli  ölçüde  düşme  olduğu  ve  ikincil   piklerin  

oluşmadığı görülmektedir. Bu  bulgular,  MCM-41  türü  katalizörlerin  üretiminde her iki sentez 

               

 

 

 

 

 

               
 

Şekil 1. Sentezlenen katalizörlerin XRD grafikleri 
(a) MCM-41-1 ve MCM-41-2    (b) MCM-48-1 ve MCM-48-2 

(a) (b)
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Çizelge 2. MCM-41 ve MCM-48 katalizörlerinin kristal özellikleri 

aMCM-41 katalizörünün karakteristik pikleri,  bMCM-48 katalizörünün karakteristik pikleri,  cd100 , dd211 

                                    

Çizelge 3. Kristal parametrelerin hesaplanmasında kullanılan eşitlikler 

Katalizör d100 ve d211(nm) a(nm)  (nm) 

MCM-41-1 

MCM-41-2 
n =2d100sin  a= 2d100/ 3   = a-0,95dp 

MCM-48-1 

MCM-48-2 
n =2d211sin  a=d211 6   = a/xo(1-(Vt /(1+Vt )) 

       Kaynak: [41-44] 

 

metodunun da başarılı olduğunu, MCM-48 türü katalizörlerin üretiminde ise DHS metodunun 

daha iyi sonuçlar verdiğini göstermektedir. Bunun nedeni, MCM-48 türü katalizörlerin üç 

boyutlu kübik gözenek yapısını elde etmenin MCM-41 katalizörlerinin iki boyutlu altıgen 

gözenek yapısını elde etmekten daha güç olmasıdır. MCM-48-1 katalizörünün MCM-48-2 

katalizöründen daha düzenli yapıda olmasının diğer bir nedeni ise katalizörlerin farklı pH 

değerlerinde sentezlenmiş olmasıdır. MCM-48-1 için ilk sentez pH’sı 12 olup, kristalleşme 

sırasında pH  7’ye düşürülmüştür. MCM-48-2 için ise ilk sentez pH’sı 13,5 olarak ölçülmüştür. 

Literatür çalışmalarından pH değeri düştükçe yapı kararlılığının arttığı bilinmektedir [22]. 

Çizelge 2’deki duvar kalınlığı, “ ”, değerleri, OSS metodu ile sentezlenen katalizörlerin duvar 

kalınlıklarının DHS metodu ile sentezlenen katalizörlere oranla daha yüksek olduğunu 

Katalizör 

2  (o)  

d100  ve  

d211 

(nm) 

 

a 

(nm) 

 

  

(nm) 

(100)a (110)a (200)a 

(211)b (220)b (420)b 

MCM-41-1 2,36 4,00 4,64 3,69c 4,26 1,70 

MCM-41-2 2,30 3,96 4,56 3,83c 4,40 1,84 

MCM-48-1 2,34 2,62 4,42 3,77d 9,23 0,87 

MCM-48-2 2,50 - - 3,53d 8,65 1,46 
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göstermektedir. Bunun nedeni OSS metodu ile sentez sırasında, DHS metoduna oranla, “yüzey 

aktif madde/silika” molar oranlarının daha düşük tutulmasıdır (bkz. Çizelge 1). Bu molar oran 

elde edilen katalizörün duvar kalınlığını ve kararlılığını belirlemekte ve özellikle 0,06-0,1 gibi 

düşük değerlerde duvar kalınlığı önemli ölçüde artmaktadır [46, 47]. 

Çizelge 2’de kristal örgü parametresi, “a”, değerleri verilmiştir. Kristal örgü parametresi 

yapıdaki birim kristal hücrenin boyutları hakkında bilgi vermektedir. MCM-41-1 ve MCM-41-2 

katalizörleri için “a” değerlerinin birbirine yakın olduğu görülmektedir. Bu bulgu ışığında, 

MCM-41 türü katalizörler için her iki sentez metodu ile benzer büyüklükte birim kristal hücreler 

elde edildiği söylenebilir. MCM-48 türü katalizörler için ise DHS metodu ile üretilen 

katalizörün daha geniş kristal hücrelere sahip olduğu görülmektedir.  

 

III.2 Adsorpsiyon/desorpsiyon bulguları 

Katalizörlerin adsorpsiyon/desorpsiyon izotermleri Şekil 2’de verilmiştir. Şekil 2 

incelendiğinde; tüm katalizörlerin, literatür sonuçlarıyla [1-3, 19-27] uyumlu olarak,  BDDT 

sınıflandırmasına göre IV. tip izoterm olarak isimlendirilen izoterme sahip olduğu 

görülmektedir. IV.  tip izoterm yapısında mezo ve mikro gözenekler içeren katılara ait 

adsorbsiyon/desorpsiyon izotermidir.  

MCM-41-1 ve MCM-41-2 katalizörlerinin izotermleri karşılaştırıldığında kimi farklılıklar 

olduğu görülmektedir. Her iki katalizörün izotermi de 0,2< P/Po <0,35 aralığında adsorplanan 

hacimde bir artış göstermektedir. Ancak; bu artış MCM-41-2 katalizörü için çok daha 

belirgindir. Bu nedenle, MCM-41-2 katalizörü daha düzenli mezo-gözenek dağılımına sahiptir 

ve bu bulgu Şekil 3.a’daki grafikler ile de kanıtlanmıştır. Her iki katalizör için P/Po > 0,9 

bölgesinde adsorplanan hacimde bir artış görülmüştür ve bu artış MCM-41-1 için çok daha 

belirgindir. Bu bulgu iki katalizörde de makro-gözeneklilik (parçacıklar arası boşluklar) 

bulunduğunu ancak MCM-41-1’deki makro gözenek hacminin daha yüksek olduğunu 

göstermektedir. Çizelge 4 incelendiğinde de bu bulgunun doğruluğu kanıtlanmaktadır.    

MCM-48-1 ve MCM-48-2 katalizörlerinin izotermleri incelendiğinde, MCM-48-1 için 0,2< 

P/Po <0,3 aralığında ve MCM-48-2 için 0,2< P/Po <0,35 aralığında adsorplanan hacimde bir 

artış olduğu görülmektedir. Bu bulgu ve Şekil 3.b’deki veriler her iki katalizörde düzenli mezo-

gözenek dağılımı olduğunu göstermektedir. Bu artış, MCM-48-1 katalizörü için daha belirgindir 
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ve bu nedenle, Şekil 3.b’de de görüldüğü gibi, MCM-48-2 için mezo-gözenek dağılımı MCM-

48-1’e oranla daha homojendir.  Her iki katalizör için P/Po > 0,9 bölgesinde adsorplanan 

hacimde belirgin bir artış görülmüştür ve bu artış iki katalizörde de önemli ölçüde makro-

gözeneklilik olduğunu göstermektedir. Bu bulgu, Çizelge 4’teki makro gözenek hacmi değerleri 

ile de kanıtlanmıştır. 

MCM-41-1, MCM-41-2, MCM-48-1 ve  MCM-48-2  katalizörlerinin  BET  yüzey alanlarıi çok 

noktalı BET metodu kullanılarak, sırasıyla 500 m2/g, 831 m2/g, 1098 m2/g ve 388 m2/g  olarak   

bulunmuştur.  Bu   bulgular ışığında, MCM-41-1’in iki boyutlu altıgen gözenek yapısını elde 

etmek için oda sıcaklığında sentez metodunun da başarılı olduğu ancak MCM-48’in daha 

karmaşık olan üç boyutlu kübik gözenek yapısının elde edilmesi için hidrotermal sentez 

basamağının önemli olduğu görülmüştür.     

Son olarak, Şekil 2.a ve Şekil 2.b’de görüldüğü gibi katalizörlerin izotermlerinde önemli bir 

histeris bölgesi oluşmaması (katalizörlerin adsorpsiyon ve desorpsiyon grafiklerinin büyük 

ölçüde birbiri ile çakışması) tüm katalizörler için gözenek şekillerinin çoğunlukla homojen 

olduğunu göstermektedir. 

 

 

 

 

 

 

 

                      

 
           

 

Şekil 2. Sentezlenen katalizörlerin adsorpsiyon/desorpsiyon izotermleri 
(a) MCM-41-1 ve MCM-41-2   (b) MCM-48-1 ve MCM-48-2 

 

 

 

 

(a) (b) 

0

200

400

600

800

1000

1200

0.00 0.20 0.40 0.60 0.80 1.00

P/Po

V
ad

s 
(c

m
3 /g

)

MCM-48-2

MCM-48-1

(b) 



Yeşim GÜÇBİLMEZ 

 

74 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 3. Sentezlenen katalizörlerin gözenek dağılım grafikleri 

(a) MCM-41-1 ve  MCM-41-2    (b) MCM-48-1 ve MCM-48-2 

 

Katalizörlerin DFT metoduyla hesaplanan gözenek dağılım grafikleri Şekil 3’de verilmiştir. 

DFT metodu mikro-, mezo- ve makro-, gözeneklerin dağılımının incelenmesinde kullanılan 

istatiksel mekanik temellerine dayanan gelişmiş bir modelleme metodudur. Metodun temel 

prensibi, gözenekler için spesifik bir şekil belirlenerek bu şekle uygun parametre ve  

etkileşimlerin hassas olarak hesaplanmasıyla örnek izotermler oluşturulmasıdır. Örnek izoterm 

verileri, birer birer deneysel izoterm verileriyle karşılaştırılarak deneysel sonuçlarla en iyi 

uyumu sağlayan izoterm seçilmekte ve bu izoterm kullanılarak gözenek dağılımı 

hesaplanmaktadır.  

Şekil 3’te verilen grafiklerden tüm katalizörlerin düzenli gözenek dağılımına sahip olduğu ve  

ortalama  gözenek  çaplarının, literatürle  uyum  içinde olarak, mezo gözenek 

(a) 

0
0,1
0,2
0,3
0,4
0,5
0,6
0,7

0 10 20 30 40
Gözenek çapı (nm)

D
(V

)/D
(d

p)
 

(c
m

3 /g
/n

m
)

MCM-48-1
MCM-48-2

(b) 



MCM-41 ve MCM-48 Türü Katalizörlerin Üretimi ve Karakterizasyonu 
 

 

 

75

Çizelge 4. Katalizörlerin yüzey alanları ve gözenek hacmi dağılımları 

Katalizör 

BET 
Yüzey  
Alanı 
(m2/g)  

Gözenek 
Çapı 
(nm) 

Vmikro  
(cm3/g) Vmezo 

(cm3/g) 
DFT 

Vmakro  
(cm3/g) 

DFT 

Vt  
(cm3/g) 

DFT DR DFT 

MCM-41-1 500 2,7 0,163 0,080 
(%14) 

0,287 
(%52) 

0,189 
(%34) 0,556 

MCM-41-2 832 2,7 0,238 0,135 
(%19) 

0,477 
(%68) 

0,091 
(%13) 0,703 

MCM-48-1 1098 2,8 0,351 0,171 
(%13) 

0,655 
(%49) 

0,524 
(%39) 1,350 

MCM-48-2 388 2,8 0,090 0,038 
(%8) 

0,255 
(%56) 

0,162 
(%36) 0,455 

 

bölgesinde ve 3 nm civarında olduğu görülmektedir. Şekil 3 ve Çizelge 4 incelendiğinde OSS 

metodu ile üretilen katalizörlerin DHS metodu ile üretilen katalizörlere oranla daha yüksek 

gözenekliliğe sahip olduğu görülmektedir.  

Çizelge 4’te mikro gözenek hacimlerinin, hem DFT hem de DR metoduyla hesaplandığı ve bu 

iki metot ile bulunan değerlerin çok yakın olmadığı görülmektedir. Bu beklenilen bir durumdur 

çünkü DFT metodu her boyutta gözenek analizi   için   kullanılmaktadır; DR   metodu   ise   

özellikle  mikro gözenekli katıların incelenmesinde kullanılmaktadır. Bu nedenle, DR 

metoduyla elde edilen verilerin daha hassas olduğu bilinmektedir. 

 

III.3. SEM Sonuçları 

Katalizörlerin SEM Sonuçları incelendiğinde, MCM-41-1 ve MCM-41-2 katalizörlerinin 

parçacıklarının kristal yapıda olduğu ancak homojen olmadığı görülmektedir. MCM-48-1 

katalizörünün homojen ve küresel parçacıklardan oluştuğu, parçacıkların ortalama 

büyüklüğünün  0,6 nm olduğu ve parçacıkların birbirleriyle birleşerek kümeleşmediği 

görülmektedir.  MCM-48-2 katalizörünün ise çoğunlukla küresel parçacıklardan oluştuğu ancak 

parçacık boyutunun homojen olmadığı ve parçacıkların birleşerek kümeleştiği görülmektedir. 
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Şekil 3. Sentezlenen katalizörlerin SEM fotoğrafları 

                                 (a) MCM-41-1 (b) MCM-41-2 (c) MCM-48-1 (d) MCM-48-2 

 

IV.  SONUÇ VE TARTIŞMA  

 

Çalışma kapsamında MCM-41 ve MCM-48 türü katalizörler OSS ve DHS metotları ile 

sentezlenmiş ve karakterizasyon sonuçları incelenerek metotların başarısı karşılaştırılmıştır. 

Literatürdeki sentez metotlarından farklı olarak, jel oluşum sıcaklıkları 30oC’ye çıkarılmış, 

katalizör kurutma işlemi oda sıcaklığında gerçekleştirilmiş ve yıkama işlemi malzemeden geçen 

suyun pH’sı 7 olana kadar devam ettirilmiştir. Bu modifikasyonlar ile yapı kararlılığı, 

gözeneklilik ve yüzey alanının artırılması amaçlanmıştır. Bu modifikasyonlar sonucunda, 

istenildiği gibi, tüm katalizörlerin yüksek BET yüzey alanı ve gözenek hacmi değerlerine (388-

(a) (b) 

(c) (d) 
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1098 m2/g ve 0,56-1,35 cm3/g) sahip olduğu görülmüştür. Buna ek olarak, sentezlenen tüm 

katalizörler için birincil XRD pikleri elde edilmiş ancak DHS ile üretilen katalizörlerin OHS ile 

üretilen katalizörlere oranla daha düzgün kristal yapıda olduğu görülmüştür.  

Tüm katalizörlerin ağırlıklı olarak mezo gözenekli olduğu, gözenek çaplarının 3 nm civarında 

olduğu ve OSS metodu ile üretilen katalizörlerin DHS metodu ile üretilen katalizörlere oranla 

yüksek yüzey alanlarına ve gözenek hacimlerine sahip olduğu görülmüştür.  

Son olarak, SEM fotoğraflarında, DHS metodu ile üretilen MCM-48-1 katalizörünün daha 

homojen ve düzenli yapıda olduğunu ve parçacıkların kümeleşmediği, OSS metodu ile üretilen 

MCM-48-2 katalizöründe ise parçacıkların kümeleştiği ve homojenliğin bozulduğu 

görülmüştür. 
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