
  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 



KALSİYUM ASETAT ÇÖZELTİSİ İLE  

KARBON DİOKSİTİN ABSORPSİYONU 

 

 

 
 

Duygu UYSAL 

 

 

 
DOKTORA TEZİ 

KİMYA MÜHENDİSLİĞİ ANABİLİM DALI 

 

 
 

GAZİ ÜNİVERSİTESİ 

FEN BİLİMLERİ ENSTİTÜSÜ 

 

 
HAZİRAN 2016







iv 

 

KALSĠYUM ASETAT ÇÖZELTĠSĠ ĠLE KARBON DĠOKSĠTĠN ABSORPSĠYONU 

 

(Doktora tezi) 

 

Duygu UYSAL 

 

GAZĠ ÜNĠVERSĠTESĠ 

FEN BĠLĠMLERĠ ENSTĠTÜSÜ 

Haziran 2016 

 

ÖZET 

 

Günümüzde iklim değiĢikliği, küresel ısınma olarak kendini göstermektedir ve küresel 

ısınmanın da bir numaralı nedeni en önemli sera gazı olan karbon dioksitin atmosferdeki 

konsantrasyonunun giderek artmasıdır. Karbon dioksitin salınmasının doğal nedenleri 

olduğu gibi, bu tehlikeli artıĢa neden olan asıl etken antropojenik yani insan kaynaklı 

karbon dioksit salınımıdır. Antropojenik karbon dioksit salınımının da en fazla olduğu yer, 

enerji ve ısının üretildiği termik santraller ve fabrikalardır. Günümüzde atmosferdeki 

karbon dioksit miktarını azaltmak veya karbon dioksit salınımını azaltmak için birçok 

çalıĢma yapılmaktadır. Bunun için en etkili yöntem baca gazındaki karbon dioksitin bir 

çözelti içerisine absorplanmasıdır. Dünyada baca gazından karbon dioksit absorpsiyonu 

konusunda endüstriyel uygulama çok sayıda olmasa da, karbon dioksit salınımının 

doğurduğu küresel tehdide karĢı çalıĢmalar yapmak oldukça güncel bir konudur. Mevcut 

konvansiyonel absorpsiyon sistemlerinin iĢletme ve rejenerasyon ünitelerindeki enerji 

ihtiyaçlarının çok yüksek olması, fabrikanın net verimini yaklaĢık olarak %1 düĢürmesi ve 

kullanılan çözeltilerin bozulmaya karĢı hassas olup proses sırasında bu nedenle çözelti 

kaybı yaĢanmasından dolayı alternatif çözümler aranmaktadır. Alternatif çözüm olarak 

araĢtırmacıların odaklandığı konu, mevcut sistemlerdeki dezavantajları ortadan kaldıracak 

verimli, yeni bir çözelti bulmaktır.  

 

Bu doktora tezinde de alternatif çözelti olarak kalsiyum asetat çözeltisi önerilmiĢ olup, 

absorpsiyon sistemlerinde kullanılmak için gerekli olan bilgilere ulaĢılmıĢtır. 

 

Kalsiyum asetat, üretilmesi oldukça kolay ve ucuz olan, bozunma problemi olmayan çevre 

dostu bir kimyasaldır. Genelde yollarda buz çözücü olarak veya gıdalarda koruyucu olarak 

kullanılmaktadır. Aynı zamanda da benzer kimyasalların asit gazların tutulmasında 

kullanılması, bu kimyasalın karbon dioksit absorpsiyonu için uygun bir aday olduğu 

düĢüncesini kuvvetlendirmektedir. 

 

Literatürde kalsiyum asetat veya kalsiyum asetat-karbon dioksit sistemi hakkında bilgi 

bulunmadığından bu doktora çalıĢmasının ilk aĢaması olarak öncelikle farklı 

konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin atmosferik basınçta termofiziksel 

özellikleri elde edilmiĢtir. Aynı zamanda yüksek basınçlardaki termofiziksel özellikleri de 

elde edilmiĢ olup, yine yüksek basınç değerlerindeki toplam absorplama kapasitesi 

değerleri elde edilmiĢtir. Elde edilen bu değerlerden sonra, kütle transferi çalıĢmalarında 
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ilk aĢama olan difüzyon katsayısı çalıĢmaları yapılmıĢtır. Bu çalıĢmalar hem teorik, hem de 

deneysel olarak diyafram hücre kullanılarak yapılmıĢtır ve elde edilen sonuçlar birbiriyle 

uyum içerisindedir.  

 

Kalsiyum asetat çözeltisine karbon dioksitin absorpsiyonu kimyasal reaksiyonlu 

absorpsiyondur. Dolayısıyla karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisindeki 

çözünürlüklerini deneysel olarak doğrudan belirlemek mümkün olmadığından öncelikle 

karbon dioksit için kalsiyum asetat çözeltisindeki Henry sabitleri teorik olarak 

belirlenmiĢtir. 

 

Absorpsiyon kimyasal reaksiyonlu olduğundan reaksiyonun kinetiği de incelenmiĢtir. 

Bunun için parametrik çalıĢma yapılmıĢtır ve karıĢtırmalı hücre reaktörde çalıĢılmıĢtır. 

Kinetik çalıĢmalarında, kalsiyum asetat ve karbon dioksit arasında gerçekleĢen reaksiyon 

farklı çözelti konsantrasyonlarında, farklı karbon dioksit konsantrasyonlarında ve farklı 

sıcaklıklarda tekrarlanmıĢtır. Bunun sonucunda reaksiyon hız ifadesi elde edilmiĢtir. Elde 

edilen sonuçlara göre, kalsiyum asetat ve karbon dioksit arasında gerçekleĢen reaksiyon 

hızının her iki bileĢenin konsantrasyonuna birinci dereceden bağlı olduğu görülmüĢtür. 

Ayrıca reaksiyonun aktivasyon enerjisi ve frekans faktörü değerleri de belirlenmiĢtir. 

 

Reaksiyon kinetiği incelemesinin ardından araĢtırmalarda en çok kullanılan iki ekipman 

olan karıĢtırmalı hücrede ve ıslak duvarlı kolonda kütle transferi çalıĢmaları yapılmıĢtır. Bu 

birbirinden çok farklı iki ekipmanda yürütülen çalıĢmaların sonucunda, kütle transfer 

katsayıları elde edilmiĢtir. Ayrıca her iki sistemde incelenen kimyasal reaksiyonlu 

absorpsiyon için fiziksel absorpsiyona göre artıĢ faktörleri de belirlenmiĢtir. Söz konusu 

kimyasal absorpsiyonun hızlı reaksiyon ile ara rejime geçiĢ bölgesinde gerçekleĢtiği 

anlaĢılmıĢtır. 
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ABSTRACT 

 

In our day, the climate change refers to global warming and the primary cause of global 

warming is the increment in the concentration of carbon dioxide which is the most 

important greenhouse gas. There are natural causes of carbon dioxide emissions but the 

actual reason of this dangerous increment is because of anthropogenic emissions. The 

greatest production of anthropogenic emissions belongs to thermal power plants in which 

energy and heat are produced. Currently there are many researches about decreasing the 

concentration of carbon dioxide in the atmosphere or reducing the emissions of carbon 

dioxide. The most efficient way is to capture carbon dioxide in flue gases into a solution at 

the source of emission. Despite the fact that there is not many industrial applications of 

carbon dioxide absorption in full scale, doing researches about this global threat is a 

common current concern. Alternative solutions are being sought because of the high cost 

of energy in operating and regeneration units of the existing conventional absorption 

systems, resulting in decreasing the overall efficiency of the plant by 1% and the 

sensitivity of solutions to degradation, resulting in loss of solution. So the researches have 

been focused on finding a new and efficient solution that eliminates the disadvantages of 

the current systems.  

 

In this thesis, it is proposed to use calcium acetate solution as that new and efficient 

solution and necessary information about using it in absorption systems has been searched.  

 

Calcium acetate is a benign and eco-friendly chemical which is simple and inexpensive to 

produce and it does not have any problem in degradation. It is generally used as de-icer on 

the roads or as food preservative. Moreover, the fact that similar chemicals are being used 

to capture acid gases gave the inspiration of using it in the absorption of carbon dioxide. 

 

In literature, there is little information about calcium acetate and no information on 

calcium acetate-carbon dioxide system. So, to start with this thesis, it was first necessary to 

obtain the thermophysical properties of calcium acetate solutions with different 

concentrations at different temperatures and at atmospheric pressure. Besides, the 

thermophysical properties and the total absorption capacities of these solutions at higher 

pressures were also obtained. Then, determination of diffusion coefficients of carbon 

dioxide and calcium acetate in the solution has been carried out as the first step of mass 

transfer study. This research for diffusion coefficients was done both theoretically and 
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experimentally by using a diaphragm cell and the results obtained from both approaches 

matched quite reasonably. 

 

The absorption of carbon dioxide into calcium acetate solution is absorption with chemical 

reaction. Thus it is not possible to determine the solubility of carbon dioxide in calcium 

acetate solution experimentally. So the Henry constants for carbon dioxide in calcium 

acetate solutions were calculated theoretically. 

 

The reaction kinetics was also investigated since the absorption is with chemical reaction. 

In order to achieve this, a stirred-cell reactor was used and a parametric study was 

performed. In kinetics study, the reaction between calcium acetate and carbon dioxide was 

performed at different solution concentrations, carbon dioxide concentrations and 

temperatures. As a result, the reaction rate expression was obtained. It was found that the 

rate of reaction between carbon dioxide and calcium acetate is dependent on both 

component concentrations by first order. The values of activation energy and pre-

exponential factor were also obtained.   

 

In the last stage of the thesis, mass transfer study was performed using a stirred cell and a 

wetted wall column, which are the two equipments mostly used in similar researches. As a 

result of the experiments performed with these two different equipments, physical and 

chemical mass transfer coefficients were determined. Furthermore, the enhancement 

factors for chemical absorption with respect to the physical absorption were calculated for 

both systems and found to be very close to each other. It was understood that chemical 

absorption of carbon dioxide by calcium acetate solution is in the transition range of fast 

reaction to the intermediate reaction regimes.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Science Code   : 91212  

Keywords     : carbon dioxide, absorption, mass transfer, reaction kinetics 

Page Number   : 181 

Supervisor   : Prof. Dr. Özkan Murat DOĞAN  



viii 

 

TEġEKKÜR 

 

ÇalıĢmalarım boyunca değerli yardım ve katkılarıyla beni her zaman yönlendiren, kıymetli 

tecrübelerinden faydalandığım, manevi olarak da hep desteğini hissettirmiĢ olan sayın 

Hocam Prof. Dr. Özkan Murat Doğan‟a ve kıymetli görüĢlerini benimle paylaĢıp 

çalıĢmama katkıda bulunan Doktora Tez Ġzleme Komitesi üyeleri çok değerli Hocalarım 

Prof. Dr. Mübeccel Ergun ve Prof. Dr. Tülay Durusoy‟a teĢekkürlerimi sunarım. 

 

Hiç bir zaman desteğini, güler yüzünü esirgememiĢ olan, benim bugünlere gelebilmemde 

en büyük katkıya sahip canım anneciğim Nurdan Uysal‟a çok teĢekkür ederim. 

 

Kızı olmaktan, birlikte çalıĢmıĢ ve çalıĢacak olup bilgilerine ulaĢabilme ayrıcalığına sahip 

olmaktan gurur ve onur duyduğum, her daim izinden gideceğim çok sevgili babam, Hocam 

Prof. Dr. Bekir Zühtü Uysal‟a çok teĢekkür ederim. 

 

Ġyi ya da kötü gün gözetmeksizin her durumda yanımda olan, hayatım boyunca bana olan 

desteğini her zaman hissettiğim ve hissedeceğimden emin olduğum bir tanecik ablam Dr. 

Aylin Uysal‟a çok teĢekkür ederim. 

 

23 Haziran 2014 – 19 Eylül 2014 tarihleri arasında araĢtırmalarımın bir kısmını yapmak 

için gittiğim Almanya‟da “Rostock Üniversitesi”ndeki bölümlerine beni kabul ettikleri, 

bana zaman ayırdıkları, değerli bilgilerini benimle paylaĢtıkları için çok değerli Hocalarım 

Prof. Dr. Ing-Egon Hassel ile Dr. Javid Safarov‟a ve bu tarihler arasında bana “Doktora 

Sırası YurtdıĢı AraĢtırma Bursu” sağlayan “Türkiye Bilimsel ve Teknolojik AraĢtırma 

Kurumu”na teĢekkürü bir borç bilirim. 

 

Bölümde görev yapmakta olan ve bir Kimya Mühendisi olarak yetiĢmemde katkıları olmuĢ 

birbirinden değerli bütün hocalarıma teĢekkür ederim. 

 

Her günümü birlikte geçirmekten büyük mutluluk duyduğum tüm AraĢtırma Görevlisi 

arkadaĢlarıma teĢekkür ederim. 

  



ix 

 

ĠÇĠNDEKĠLER 

 

Sayfa 

ÖZET .................................................................................................................................... iv 

ABSTRACT .......................................................................................................................... vi 

TEġEKKÜR ........................................................................................................................ viii 

ĠÇĠNDEKĠLER ..................................................................................................................... ix 

ÇĠZELGELERĠN LĠSTESĠ ................................................................................................. xiv 

ġEKĠLLERĠN LĠSTESĠ ...................................................................................................... xvi 

RESĠMLERĠN LĠSTESĠ ...................................................................................................... xx 

SĠMGELER VE KISALTMALAR..................................................................................... xxi 

1. GĠRĠġ .............................................................................................................................. 1 

2. KÜRESEL ISINMA VE SERA GAZLARI ................................................................... 2 

3. KARBON DĠOKSĠT BERTARAFI ............................................................................... 9 

3.1. Karbon Dioksitin Tutulması .................................................................................... 9 

3.1.1. Atmosferdeki karbon dioksitin tutulması......................................................... 9 

3.1.2. Noktasal emisyon kaynaklarından karbon dioksitin tutulması ...................... 11 

3.2. Karbon Dioksitin Depolanması ............................................................................. 14 

3.3. Yanma Sonrası Karbon Dioksit Tutma Sistemleri ................................................ 15 

3.4. Karbon Dioksitin Absorpsiyonla Baca Gazından Ayrılması ................................ 20 

4. KALSĠYUM ASETAT HAKKINDA BĠLGĠLER VE KARBON DĠOKSĠT 

TUTULMASINDA KULLANILABĠLĠRLĠĞĠ................................................................ 25 

4.1. Kalsiyum magnezyum asetat hakkında genel bilgiler ........................................... 25 

4.2. Kalsiyum Magnezyum Asetat Üretimi .................................................................. 26 

4.3. Kalsiyum Asetatın Karbon Dioksit Tutulmasında Kullanılması Fikrinin 

OluĢumu ................................................................................................................... 27 

4.4. Kalsiyum Asetat Çözeltisi ile Karbon Dioksit Tutma Prosesinin Teorik 

Ġrdelenmesi ............................................................................................................... 28 

5. MATERYAL VE METOT ........................................................................................... 30 



x 

 

Sayfa 

5.1. Kalsiyum Asetat Çözeltisinin Karbon Dioksit Tutulması Ġncelemesinde 

Termofiziksel Özelliklerin Elde Edilmesi ve Henry Sabitlerinin Bulunmasının 

Teorik Ġrdelenmesi ................................................................................................... 31 

5.2. Karbon Dioksit – Kalsiyum Asetat Sisteminde Difüzyon Katsayılarının 

Bulunmasının Teorik Ġrdelenmesi ............................................................................ 34 

5.2.1. Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon 

katsayısının hesaplanması .............................................................................. 34 

5.2.2. Kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısının belirlenmesi .... 39 

5.3. Kalsiyum Asetat – Karbon Dioksit Arasındaki Reaksiyonun Hız Ġfadesinin 

Elde Edilmesinin Teorik Ġrdelenmesi....................................................................... 40 

5.3.1. Film içerisinde kimyasal absorpsiyon için karbon dioksitin 

konsantrasyon profili ve ortalama konsantrasyon ifadelerinin elde 

edilmesi .......................................................................................................... 47 

5.3.2. Kalsiyum asetat konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisi................... 50 

5.3.3. Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisi .................... 50 

5.3.4. Sıcaklığın reaksiyon kinetiğine etkisi ............................................................ 52 

5.4. KarıĢtırmalı Hücre Reaktör Düzeneğinde Kütle Transferi ÇalıĢmalarının 

Teorik Ġrdelenmesi ................................................................................................... 53 

5.4.1. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının elde 

edilmesi .......................................................................................................... 54 

5.4.2. KarıĢtırmalı hücre reaktörde Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün belirlenmesi .. 56 

5.5. Islak DıĢ Duvarlı Kolonda Kütle Transferi ÇalıĢmalarının Teorik Ġrdelenmesi ...... 59 

5.5.1. Islak dıĢ duvarlı kolonun modellenmesi ve fiziksel kütle transfer 

katsayısının bulunması ................................................................................... 62 

5.5.2. Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının elde 

edilmesi .......................................................................................................... 69 

5.5.3. Islak dıĢ duvarlı kolonda Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün bulunması ........... 70 

6. DENEYSEL YÖNTEM ............................................................................................... 72 

6.1. Kalsiyum Asetat ve Karbon Dioksit Sisteminin Termofiziksel Özelliklerin Elde 

Edilmesi ve Henry Sabitlerinin Bulunması ile Ġlgili Yapılan Deneysel 

ÇalıĢmalar ................................................................................................................ 72 

6.1.1. Kalsiyum asetat – su ikili karıĢımlarının hazırlanması .................................. 72 



xi 

 

Sayfa 

6.1.2. Kalsiyum asetat – karbon dioksit sisteminde farklı basınç ve 

sıcaklıklarda toplam karbon dioksit tutma kapasitesinin belirlenmesinde 

kullanılan deneysel sistem ............................................................................. 73 

6.1.3. Kalsiyum asetat çözeltisinin yüksek basınçta yoğunluk ölçümlerinde 

kullanılan deneysel sistem ............................................................................. 76 

6.1.4. Kalsiyum asetat çözeltisinin atmosferik basınç termofiziksel 

özelliklerinin belirlenmesinde kullanılan deneysel sistemler ........................ 77 

6.2. Karbon Dioksit – Kalsiyum Asetat Sisteminde Difüzyon Katsayılarının 

Bulunması ile Ġlgili Yapılan Deneysel ÇalıĢmalar ................................................... 79 

6.3. Kalsiyum Asetat – Karbon Dioksit Arasında GerçekleĢen Reaksiyonun Hız 

Ġfadesinin Elde Edilmesi ile Ġlgili Yapılan Deneysel ÇalıĢmalar............................. 81 

6.3.1. Kalsiyum asetat konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin 

incelenmesi .................................................................................................... 81 

6.3.2. Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin 

incelenmesi .................................................................................................... 82 

6.3.3. Sıcaklığın reaksiyon kinetiğine etkisinin incelenmesi ................................... 83 

6.4. KarıĢtırmalı Hücre Reaktör Düzeneğinde Kütle Transferi Deneysel ÇalıĢmaları ... 84 

6.4.1. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının 

bulunmasının deneysel çalıĢmaları ................................................................ 86 

6.5. Islak DıĢ Duvarlı Kolonda Kütle Transferi Deneysel ÇalıĢmaları ........................ 87 

6.5.1. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısı katsayısının 

bulunmasının deneysel çalıĢmaları ................................................................ 88 

6.5.2. Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının 

bulunmasının deneysel çalıĢmaları ................................................................ 89 

7. BULGULAR VE TARTIġMA ..................................................................................... 90 

7.1. Kalsiyum Asetat ve Karbon Dioksit Sisteminin Termofiziksel Özelliklerin Elde 

Edilmesi ve Henry Sabitlerinin Bulunması ile Ġlgili Yapılan ÇalıĢmalar ve 

Sonuçları .................................................................................................................. 90 

7.1.1. Kalsiyum asetat – su ikili karıĢımlarının hazırlanması .................................. 90 

7.1.2. Kalsiyum asetat – karbon dioksit sisteminde farklı basınç ve 

sıcaklıklarda toplam karbon dioksit tutma kapasitesinin belirlenmesinin 

sonuçları ......................................................................................................... 90 

7.1.3. Kalsiyum asetat çözeltisinin yüksek basınç yoğunluk ölçüm sonuçları ........ 94 



xii 

 

Sayfa 

7.1.4. Kalsiyum asetat çözeltisinin atmosferik basınç termofiziksel 

özelliklerinin belirlenmesinde elde edilen sonuçlar ....................................... 99 

7.1.5. Karbon dioksit ve diazot oksitin kalsiyum asetat çözeltisindeki Henry 

sabitlerinin bulunması .................................................................................. 102 

7.2. Karbon Dioksit – Kalsiyum Asetat Sisteminde Difüzyon Katsayılarının 

Bulunmasının Sonuçları ......................................................................................... 104 

7.2.1. Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon 

katsayısının hesaplanmasının sonuçları ....................................................... 104 

7.2.2. Kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısının 

belirlenmesinin sonuçları ............................................................................. 107 

7.3. Kalsiyum Asetat – Karbon Dioksit Arasında GerçekleĢen Reaksiyonun Hız 

Ġfadesinin Elde Edilmesinin Sonuçları ................................................................... 108 

7.3.1. Kalsiyum asetat konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin 

sonuçları ....................................................................................................... 112 

7.3.2. Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin 

sonuçları ....................................................................................................... 114 

7.3.3. Sıcaklığın reaksiyon kinetiğine etkisinin sonuçları ..................................... 116 

7.3.4. Reaksiyon kinetiğinin elde edilmesinde ulaĢılan sonuçların genel 

değerlendirilmesi ve reaksiyon mekanizmasının oluĢturulması .................. 119 

7.4. KarıĢtırmalı Hücre Reaktör Düzeneğinde Kütle Transferi ÇalıĢmalarının 

Sonuçları ................................................................................................................ 120 

7.4.1. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının 

bulunmasının sonuçları ................................................................................ 120 

7.4.2. KarıĢtırmalı hücre reaktörde Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün belirlenmesi 121 

7.5. Islak DıĢ Duvarlı Kolonda Kütle Transferi ÇalıĢmalarının Sonuçları ................ 123 

7.5.1. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısı katsayısının 

bulunmasının sonuçları ................................................................................ 124 

7.5.2. Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının 

bulunmasının sonuçları ................................................................................ 127 

7.5.3. Islak dıĢ duvarlı kolonda Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün bulunması ve 

diğer absorpsiyon sistemlerine uygulanabilirliği ......................................... 129 

7.6. Toplu Değerlendirme .......................................................................................... 130 

8. SONUÇLAR ............................................................................................................... 134 



xiii 

 

Sayfa 

9. ÖNERĠLER ................................................................................................................ 138 

KAYNAKLAR .................................................................................................................. 139 

EKLER ............................................................................................................................... 149 

EK 1. Dünyadaki karbon dioksit tutma ve depolama projeleri .......................................... 150 

EK 2. ÇözünmüĢ oksijenmetre kalibrasyonu ..................................................................... 156 

EK 3. Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı basınçlarda 

toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri.................................................................. 158 

EK 4. Hatta sayısının fiziksel anlamı ve çıkarılması ......................................................... 171 

EK 5. Karbon dioksit probu kalibrasyonu ......................................................................... 173 

ÖZGEÇMĠġ ....................................................................................................................... 175 

 

  



xiv 

 

ÇĠZELGELERĠN LĠSTESĠ 

 

Çizelge                Sayfa 

Çizelge 3.1. Yakıt olarak kömür ve doğalgaz kullanılan güç santrallerindeki tipik 

baca gazı içerikleri (Global CCS Institute Report, 2012). ........................... 16 

Çizelge 3.2. Yanma sonrası karbon dioksit tutma teknikleri arasında en çok 

kullanılan sistemlerin avantajları ve dezavantajları ..................................... 18 

Çizelge 4.1.  Kalsiyum asetat ve magnezyum asetatın özellikleri ................................... 25 

Çizelge 4.2. Kalsiyum asetatın farklı sıcaklıklardaki çözünürlük değerleri (susuz 

kalsiyum asetat cinsinden) (T<58
o
C kalsiyum asetat monohidrat, 

T>58
o
C kalsiyum asetat hemihidrat olarak bulunur) ................................... 26 

Çizelge 6.1.  Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltilerindeki difüzyon katsayısının 

bulunmasında kullanılan diyafram hücrenin özellikleri ............................... 79 

Çizelge 7.1.  Kalsiyum asetat - su ikili karıĢımların hazırlanmasında kullanılan 

veriler ve hazırlanan çözeltilerin konsantrasyonları ..................................... 90 

Çizelge 7.2. Farklı basınç ve sıcaklıklarda karbon dioksitin toplam absorplanma 

kapasitesi ...................................................................................................... 92 

Çizelge 7.3.  Kütlece %0,77‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 95 

Çizelge 7.4.  Kütlece % 1,46‟lık kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 95 

Çizelge 7.5.  Kütlece % 3,63‟lük kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 96 

Çizelge 7.6.  Kütlece % 5,44‟lük kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 96 

Çizelge 7.7.  Kütlece % 11,96‟lık kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 97 

Çizelge 7.8. Kütlece % 14,47‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 97 

Çizelge 7.9.  Kütlece % 17,62‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 98 

Çizelge 7.10. Kütlece % 22,32‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç 

yoğunluk sonuçları ....................................................................................... 98 

Çizelge 7.11. Anton Paar DMA 4500 salınımlı U tüp yoğunluk ölçeri ile atmosferik 

basınçta, farklı sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki 

kalsiyum asetat çözeltilerinin yoğunluk değerleri ........................................ 99 



xv 

 

Çizelge                         Sayfa 

Çizelge 7.12. Anton Paar SVM 3000 Stabinger Viskometre ile atmosferik basınçta, 

farklı sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat 

çözeltilerinin viskozite değerleri ................................................................ 100 

Çizelge 7.13. ÇalıĢılan sisteme ait Henry sabiti hesabında kullanılan parametre 

değerleri ...................................................................................................... 102 

Çizelge 7.14. Diyafram hücrede yapılan N2O:CO2 analojisi kullanılarak hesaplanan 

karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisindeki difüzyon katsayıları ........ 106 

Çizelge 7.15. Sabit sıcaklıkta (T=293 K) farklı oranlarda yıkama ĢiĢesinden geçirilen 

karbon dioksit ve azot karıĢım gazlarının suya doyurulması ile elde 

edilen ve reaktöre gönderilen gazların kompozisyonları ve 

sıkıĢtırılabilirlik faktörleri .......................................................................... 109 

Çizelge 7.16. Saf karbon dioksit gazının suya doyurulması ile elde edilen ve reaktöre 

gönderilen gaz karıĢımının farklı sıcaklıklardaki karıĢım 

kompozisyonları ve sıkıĢtırılabilirlik faktörleri .......................................... 110 

Çizelge 7.17. Sabit sıcaklık (T=287 K) ve saf karbon dioksit (yıkama ĢiĢesi öncesi) ile 

farklı konsantrasyondaki kalsiyum asetat çözeltileri ile yapılan 

deneylerin verileri ve sonuçları .................................................................. 112 

Çizelge 7.18. Sabit sıcaklık (T=293 K) ve sabit kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonunda (CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) farklı 

konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltileri ile yapılan deneylerin 

verileri ve sonuçları .................................................................................... 114 

Çizelge 7.19. Sabit çözelti konsantrasyonu (CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) ve saf karbon 

dioksit gazı (yıkama ĢiĢesi giriĢi) ile farklı sıcaklıklarda yapılan 

deneylerin verileri ve sonuçları .................................................................. 117 

Çizelge 7.20. KarıĢtırmalı hücre reaktör için oksijen absorpsiyon/desorpsiyon 

yöntemlerinin sonuçları .............................................................................. 121 

Çizelge 7.21.  KarıĢtırmalı hücre reaktör için Ha sayısı ve artıĢ faktörü değerleri .......... 122 

Çizelge 7.22. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısının 

bulunmasında teorik hesap ve CO2-su sisteminin sonuçları ...................... 125 

Çizelge 7.23. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısının 

bulunmasında oksijen desorpsiyonu yönteminin sonuçları ........................ 125 

Çizelge 7.24. Islak duvarlı kolonda farklı sıvı akıĢ hızlarında kimyasal kütle transfer 

katsayıları ................................................................................................... 128 

 

  



xvi 

 

ġEKĠLLERĠN LĠSTESĠ 

 

ġekil                  Sayfa 

ġekil 2.1. 1960-2014 arasında dünyada meydana gelen sıcaklık değiĢimleri (Steven 

Mosher ve Robert Rohde, Berkeley Earth verileri) .......................................... 3 

ġekil 2.2. Küresel ısınmaya neden olan antropojenik ve doğal etkenlerin ıĢınımsal 

zorlama değerleri ............................................................................................... 4 

ġekil 2.3.  1970-2010 yılları arasında toplam antropojenik sera gazı dağılımları.............. 5 

ġekil 2.4. Sektörlere göre toplam sera gazı emisyon değerleri : Direkt sera gazı 

emisyonları ve indirekt karbon dioksit emisyonları (2010 yılı toplam 

eĢdeğer CO2 salınımı : 49 Gt/yıl) ...................................................................... 6 

ġekil 2.5.  1971-2005 yılları arasında dünyada yakıta göre enerji kullanımı (IPCC 

Report, 2007). ................................................................................................... 7 

ġekil 2.6.  2095 yılına kadar olacak yakıta göre enerji kullanımı ve karbon dioksit 

salınım miktarları senaryoları (MiniCAM ve MESSAGE senaryoları) 

(Metz ve diğerleri, 2005)................................................................................... 7 

ġekil 3.1.  Karbon dioksit tutulması için genel yaklaĢımlar (Metz ve diğerleri., 

2005). .............................................................................................................. 12 

ġekil 3.2. Bir termik santraldeki YSKT sisteminin de dahil olduğu baca gazı 

temizlenmesinin Ģematik gösterimi (Global CCS Institute Report, 2012). ..... 16 

ġekil 3.3. Yanma sonrası karbon dioksit tutma teknikleri (Rubin ve Rao, 2002; 

Mirzaei, Shamiri, Aroua, 2015). ..................................................................... 17 

ġekil 4.1.  CO2, HCO3
-
 and CO3

=
 konsantrasyonlarının pH ile değiĢimi ......................... 28 

ġekil 5.1.  Diyafram hücre yöntemi için modellenen düzeneğin Ģematik gösterimi ........ 36 

ġekil 5.2.  Reaksiyon hız ifadesi bulunması çalıĢmalarında kullanılan deney 

düzeneğinin Ģematik gösterimi ........................................................................ 42 

ġekil 5.3.  Reaksiyon hızı hesaplamalarında kullanılan zamana karĢı basınç düĢüĢü 

verilerinin elde edilmesinin gösterilmesi ........................................................ 44 

ġekil 5.4.  Film teorisine göre fiziksel absorpsiyonda ve kimyasal reaksiyonlu 

absorpsiyonda konsantrasyon değiĢimleri ...................................................... 46 

ġekil 5.5. KarıĢtırmalı hücrede fiziksel kütle transfer katsayısı modellenmesi ................... 54 

ġekil 5.6.  A(gaz)+B(sıvı)ürünler Ģeklinde psödo birinci dereceden reaksiyonunun 

olduğu sıvı film içerisinde üç farklı durum için gaz ve sıvının 

konsantrasyon profilleri (a) hızlı rejim, (b) ara rejim, (c) ani rejim. ............... 58 

 



xvii 

 

ġekil                  Sayfa 

ġekil 5.7.  Deneylerde kullanılan ıslak dıĢ duvarlı kolon sisteminin Ģematik 

gösterimi ve boyutları ..................................................................................... 61 

ġekil 5.8.  L uzunluğundaki ve R yarıçapındaki ıslak dıĢ duvarlı kolonun 

modellenmesi .................................................................................................. 63 

ġekil 5.9.  Oksijen desorpsiyonu çalıĢması için ıslak dıĢ duvarlı kolonun Ģematik 

kesit görüntüsü ................................................................................................ 67 

ġekil 6.1.  Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 0,7719) 5 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi bulunmasında örnek deney 

verileri (hücredeki kalsiyum asetat çözelti miktarı : 24,275 g) ....................... 76 

ġekil 6.2.  Diyafram sabitini bulmak için su ile yapılan örnek deney sonuçları .............. 80 

ġekil 6.3. Hücrede meydana gelen basınç düĢüĢü verilerinden kalsiyum asetat 

çözelti konsantrasyonu etkisinin incelenmesindeki reaksiyon hızı 

hesabında kullanılan eğimin elde edilmesi (T=287 K, CCa(CH3COO)2=852 

mol/m
3
, yıkama ĢiĢesine gönderilen : saf karbon dioksit gazı) ....................... 82 

ġekil 6.4. Hücrede meydana gelen basınç düĢüĢü verilerinden karbon dioksit 

konsantrasyonu etkisinin incelenmesindeki reaksiyon hızı hesabında 

kullanılan eğimin elde edilmesi (T=293 K, CCO2,gaz=11,436 mol/m
3
, 

CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) ............................................................................... 83 

ġekil 6.5. Hücrede meydana gelen basınç düĢüĢü verilerinden sıcaklık etkisinin 

incelenmesindeki reaksiyon hızı hesabında kullanılan eğimin elde 

edilmesi (saf karbon dioksit gazı, CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) ......................... 84 

ġekil 6.6. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının bulunması 

için kullanılan deney düzeneğinin Ģematik gösterimi ..................................... 85 

ġekil 6.7. KarıĢtırmalı hücre reaktör için fiziksel kütle transferi bulunmasında 

oksijen desorpsiyon yönteminin sonuçları ...................................................... 86 

ġekil 6.8. KarıĢtırmalı hücre reaktör için fiziksel kütle transferi bulunmasında 

oksijen absorpsiyon yönteminin sonuçları ...................................................... 87 

ġekil 7.1.  Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 0,7719 ) 5, 10, 15 bar 

basınçlarda ve farklı sıcaklıklarda (0, 20, 40 ve 60
o
C) karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasiteleri ..................................................................... 91 

ġekil 7.2. Anton Paar DMA 4500 salınımlı U tüp yoğunluk ölçeri ile atmosferik 

basınçta farklı sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum 

asetat çözeltilerinin yoğunluk değerleri ........................................................ 100 

ġekil 7.3. Anton Paar SVM 3000 Stabinger Viskometre ile atmosferik basınçta, 

farklı sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat 

çözeltilerinin viskozite değerleri ................................................................... 101 

 



xviii 

 

ġekil                  Sayfa 

ġekil 7.4. N2O:CO2 analojisinden yararlanılarak yapılan deneylerde elde edilen 

grafiklerin örnek gösterimi (kütlece %8'lik kalsiyum asetat çözeltisi için 

olan grafik) .................................................................................................... 105 

ġekil 7.5.  N2O gazının kalsiyum asetat çözeltisindeki difüzyon katsayıları ................. 105 

ġekil 7.6. Difüzyon katsayısı için N2O:CO2 analojisiyle elde edilen deneysel 

sonuçların, Stokes-Einstein yöntemi ile elde edilen korelasyon sonuçları 

ile karĢılaĢtırılması ........................................................................................ 106 

ġekil 7.7.  Sabit sıcaklıkta (T=293 K) yıkama ĢiĢesine beslenen karbon dioksit – 

azot karıĢım gazlarının suya doyurulduktan sonra reaktöre giriĢteki 

karbon dioksit kompozisyonu değiĢimi ........................................................ 108 

ġekil 7.8. Yıkama ĢiĢesine beslenen saf karbon dioksit gazının suya doyurulduktan 

sonra reaktöre giriĢ komposizyonunun sıcaklıkla değiĢimi .......................... 111 

ġekil 7.9. Sabit sıcaklık (T=287 K) ve saf karbon dioksit (yıkama ĢiĢesi öncesi) ile 

farklı deriĢimdeki kalsiyum asetat çözeltilerinin reaksiyon hızları (%3,5 

hata barlı) ...................................................................................................... 113 

ġekil 7.10. Sabit sıcaklık (T=293 K) ve sabit kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonunda (CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) farklı karbon dioksit 

konsantrasyonlarında yapılan deneylerin sonucunda elde edilen reaksiyon 

hızlarının sıvıdaki karbon dioksite göre birinci dereceden bağlı 

olduğunun gösterilmesi ................................................................................. 115 

ġekil 7.11. Sabit sıcaklık (T=293 K) ve sabit kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonunda (CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) farklı karbon dioksit 

konsantrasyonlarında yapılan deneylerin sonucunda elde edilen reaksiyon 

hızlarının sıvıdaki karbon dioksite göre ikinci derecedeen bağlı olduğu 

olasılığının irdelenmesi ................................................................................. 116 

ġekil 7.12. Sabit çözelti konsantrasyonu (CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) ve saf karbon 

dioksit gazı (yıkama ĢiĢesi öncesi) ile farklı sıcaklıklarda yapılan deney 

sonuçları (%5‟lik hata barlı).......................................................................... 118 

ġekil 7.13. Hatta sayısı ve artıĢ faktörü (E) değerlerine göre reaksiyon bölgeleri ............ 122 

ġekil 7.14. KarıĢtırmalı hücre reaktör için Ha sayısı ve artıĢ faktörü değerleri................. 123 

ġekil 7.15. Islak dıĢ duvarlı kolon için elde edilen teorik ve deneysel verilerin 

literatürdeki korelasyonlarla karĢılaĢtırılması (Yih ve Chen, 1982; Darde 

ve diğerleri, 2011; Lamourelle ve Sandall, 1972). ........................................ 126 

ġekil 7.16. Islak duvarlı kolonda farklı sıvı akıĢ hızlarında kimyasal kütle transfer 

katsayıları (%7‟lik hata barları ile) ............................................................... 128 

ġekil 7.17. Islak duvarlı kolonda kimyasal ve fiziksel kütle transfer katsayılarının 

karĢılaĢtırılması ............................................................................................. 129 



xix 

 

ġekil                  Sayfa 

ġekil 7.18.  Çözeltide eĢ anlı gerçekleĢen reaksiyonların toplu gösterilmesi (Ac = 

asetat iyonu) .................................................................................................. 133 

  



xx 

 

RESĠMLERĠN LĠSTESĠ 

 

Resim                  Sayfa 

Resim 6.1.  Kalsiyum asetat – su ikili karıĢımların hazırlanması sırasında kalsiyum 

asetat ve suyun vakum altında karıĢtırılması .................................................. 73 

Resim 6.2.  Kalsiyum asetatın farklı basınçlarda toplam karbon dioksit tutma 

kapasitelerinin belirlenmesinde kullanılan sistem .......................................... 74 

Resim 6.3. (a) Kalsiyum asetatın farklı basınçlarda toplam karbon dioksit tutma 

kapasitelerinin belirlenmesinde kullanılan sistemde çözeltilerin içine 

koyulduğu hücre, (b) sistem içerisinde bulunan gaz hazneleri ....................... 75 

Resim 6.4. (a) Termofiziksel özelliklerin incelenmesinde kullanılan deney düzeneği, 

(b) düzeneğe çözeltinin beslenmesi ................................................................ 77 

Resim 6.5. Yoğunluk ölçümlerinde kullanılmıĢ olan için Anton Paar DMA 4500 

salınımlı U tüp yoğunluk ölçer ........................................................................ 78 

Resim 6.6. Viskozite ölçümlerinde kullanılmıĢ olan için Anton Paar SVM 3000 

Stabinger viskometre ....................................................................................... 78 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  



xxi 

 

SĠMGELER VE KISALTMALAR 

 

Bu çalıĢmada kullanılmıĢ bazı simge ve kısaltmalar, açıklamaları ile birlikte aĢağıda 

sunulmuĢtur. 

 

Simgeler Açıklama 

  

A Alan, m
2
 

C Konsantrasyon, kmol/m
3
 

D Difüzyon katsayısı, m
2
/s 

dr KarıĢtırmalı hücre reaktörün çapı, m 

E ArtıĢ faktörü, - 

Ea Aktivasyon enerjisi, J/mol 

F Faraday sabiti, 96500 
o
C/mol 

g Yerçekimi ivmesi, 9,80665 m/s²  

h Spesifik parametre, m
3
/kmol 

H Henry sabiti, Pa-m
3
/mol 

h Spesifik parametre, m
3
/kmol 

 Doygunluk nemi, kg su / kg kuru gaz 

Ha Hatta sayısı, - 

I Ġyonik Ģiddet 

j Absorplanma hızı, mol/s 

K Setschenow sabiti 

k0 Arrhenius sabiti 

k2 Reaksiyon hız sabiti 

kL Sıvı fazı kütle transfer katsayısı, m/s 

kov Birinci dereceden reaksiyonun reaksiyon hız sabiti, 1/s 

kr Toplu reaksiyonun hız sabiti, s
-1 

m Boyutsuz çözünürlük, - 

MA Moleküler ağırlık, kg/kmol 

n Transfer olan miktar, mol/s 

 

 

 



xxii 

 

Simgeler Açıklama 

  

N Akı, mol/m
2
-s 

P Basınç, Pa 

 Hacimsel akıĢ hızı, m
3
/s 

R Gaz sabiti, J/mol-K veya Pa-m
3
/kmol-K 

r Reaksiyon hızı, mol/m
3
-s 

Re Reynolds sayısı, - 

rf Film hacmi bazlı reaksiyon hızı, mol/m
3
-s 

rs Ara yüzey bazlı reaksiyon hızı, mol/m
2
-s 

Sh Sherwood sayısı, - 

t Zaman, s 

T Sıcaklık, K 

T Sıcaklık, K 

V Hız, m/s 

V Hacim, m
3
 

x Sıvı mol kesri, - 

 Kalsiyum asetat çözeltisinin kütlece yüzde kesri, g / kg çözelti 

y Gaz mol kesri, - 

z SıkıĢtırılabilirlik faktörü 

 

Alt indisler Açıklama 

  

d Diyafram 

l Sıvı fazı 

g Gaz fazı  

i Arayüzey 

- Anyon 

+ Katyon 

 

 

 

 

 



xxiii 

 

Yunan Harfleri Açıklama 

  

 Boyutsuz sayı, Hatta sayısı 

 Film kalınlığı, m 

 Boyutsuz difüzyon yolu 

 Thiele modülü 

 Viskozite, kg/m-s 

 Sonsuz seyreltmedeki iyonik iletkenlikler 

d Diyafram hücrede diyaframın kalınlığı, m 

ρ Yoğunluk, kg/m
3
 

 Bükümlülük faktörü 

 Absorplanma hızı, mol/s veya kmol/s 

 Valens 

 

Kısaltmalar Açıklama 

  

BGD Baca gazı desülfürizasyonu 

CMA Kalsiyum magnezyum asetat 

DEA Dietanol amin 

DIPA Di-izopronanol amin 

ESÇ Elektrostatik çöktürme 

GPÜ GeliĢmiĢ petrol üretimi 

IGCC Kombine çevrim santrali 

IPCC Intergovernmental Panel on Climate Change (Hükümetlerarası 

Ġklim DeğiĢikliği Paneli) 

KTD Karbon dioksitin tutulması ve depolanması 

MDEA Metildietanol amin 

MEA Monoetanol amin 

SKĠ Seçici katalitik indirgeme 

YSKT Yanma sonrası karbon dioksit tutma 

  



1 

 

1. GĠRĠġ 

 

GeliĢme sürecindeki dünyada, artan enerji ihtiyacını karĢılayabilmek için kullanılan 

konvansiyonel sistemlerle elektrik üretimi prosesinde ortaya çıkan ve çoğunlukla 

atmosfere salınan karbon dioksit, dünya sağlığının geleceği için çok büyük bir tehdit 

unsurudur. Bunu engellemek için karbon dioksit salınımı yapan proseslerin azaltılmasına 

yönelik çalıĢmalar veya Ģu anda kullanılan sistemlere alternatif enerji üretim sistemlerin 

geliĢtirilmesi için çalıĢmalar, projeler yapılmakta ve yürütülmektedir. Fakat, hali hazırda 

kullanılan konvansiyonel sistemlerin değiĢtirilmesi yakın gelecek için bir plan olmaktan 

uzaktadır. Dolayısıyla, ortaya çıkan bu karbon dioksitin atmosfere salınmadan önce 

tutulması ve baca gazlarından olabildiğince uzaklaĢtırılması uygulanabilir proje bazında 

çok daha büyük bir önem taĢımaktadır. ġu anda dünyada baca gazlarından karbon dioksit 

tutulması yapılmaktadır (EK 1). Bu sistemlerdeki en büyük sorun ise bu proseslerin 

yürütülebilmesi için gerekli olan enerjinin çok fazla olmasıdır. BaĢka bir problem ise, baca 

gazından ayrılan ve saf olarak elde edilen karbon dioksitin depolanma sorunudur. Bu iki 

konuya da yönelik birçok çalıĢma yapılmaktadır.  

 

Yalnızca enerji üretim prosesleri veya bazı endüstriyel prosesler sonucunda ortaya çıkan 

karbon dioksitin tutulması ve depolanması değil, orman alanlarının gittikçe azalmasının 

doğurduğu sonucu gidermeye yönelik, havadaki karbon dioksitin tutulması da çalıĢma 

konuları arasındadır. Bu konuya örnek bir kaç çalıĢma gelecek vadetmektedir. 

 

Sonuç olarak, dünyanın en güncel problemlerinden birisi olan küresel ısınmanın baĢlıca 

nedeni olan karbon dioksitin salınımı veya atmosferdeki miktarının azaltılması yönünde 

birçok çalıĢma yapılmaktadır. Yapılan çalıĢmalara bakıldığında, atmosferdeki karbon 

dioksitin tutulmasına yönelik teorilerin, çalıĢmaların pratiğe aktarılabilmesi ve uygulamaya 

konulup konvansiyonel hale gelebilmesi için uzun bir zaman gerekmektedir. Dolayısıyla 

yakın geleceğe odaklanmak gerekirse Ģu anda yapılabilecek olan Ģey, karbon dioksitin 

atmosfere salınmadan önce baca gazından ayrılarak tutulmasını sağlamak, uygun alanlara 

depolamak veya baĢka proseslerde kullanmak ve dolayısıyla atmosferdeki karbon dioksiti 

de bu yolla azaltmaktır. Bu doktora çalıĢması da baca gazlarındaki karbon dioksitin 

tutulması amacına uygun bir çözeltinin geliĢtirilmesi ve gerekli temel araĢtırmanın 

yapılması yönünde olmuĢtur.  
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2. KÜRESEL ISINMA VE SERA GAZLARI 

 

21. yüzyıl içerisinde ilerliyorken, çevresel problemlerin uluslararası boyutları ve önemi de 

açıkça artmaktadır. Ekonominin küreselleĢmesi, dünya çapında haberleĢmenin ve bilgi 

ağlarının gerekli hale gelmesi, biyo ve nanoteknolojinin hızlı bir Ģekilde geliĢmesi sonuç 

olarak çevreyi etkilemektedir ve önemli sonuçlar doğurmaktadır. Ġçinde bulunduğumuz 

yüzyılın ortasında, nüfus 10 milyar insanın üzerine çıkacaktır ve daha fazla çevresel 

problemler yaratıp doğal kaynakların azalmasına neden olacaktır. Aslında, gelecekteki 

sorun yalnızca doğal kaynakların tükenmesi değil, ayrıca bu kaynakların tüketilmesinden 

dolayı ortaya çıkan etmenlerdir (Dinçer, Midilli, HepbaĢlı, Karakoç, 2010). 

 

Ġklim değiĢikliği günümüz dünyasının en önemli problemlerinden birisi olarak 

görülmektedir. Aslında dünyada, ilk zamanlardan beri iklimde değiĢiklikler olmuĢtur ve bu 

küresel ısınma veya küresel soğuma olarak kendini göstermiĢtir. Hükümetlerarası Ġklim 

DeğiĢikliği Paneli‟nin (IPCC : Intergovernmental Panel on Climate Change) tanımına göre, 

iklim değiĢikliği günümüzde antropojenik (insan kaynaklı) veya doğal nedenlerden dolayı 

olmaktadır. Fakat son yüzyılda sanayileĢme ve dünya nüfusunun artması, antropojenik 

etkinin çok artmasına neden olacak sonuçlar doğurmuĢtur ve bu artan antropojenik 

nedenler günümüzde küresel ısınma olarak kendini gösteren iklim değiĢikliğine sebep 

olmuĢtur.  

 

1995‟ten beri ölçülen ortalama sıcaklıklar, 1850 yılından bu yana ölçülen en yüksek 

değerlerdedir. Sıcaklıkta meydana gelen değiĢimlerde, 100 yıldaki (1906-2005) doğrusal 

eğilim 0,74 (0,56-0,92)
o
C iken, 1901-2000 yılları arasındaki eğilim 0,6 (0,4-0,8)

 o
C‟dir. 

Yani milenyum sonrasında sıcaklıklarda meydana gelen artıĢ, 100 yıllık bir aralıktaki 

artıĢtan çok daha fazladır. 

 

Sıcaklık tüm dünyada artmaktadır, en fazla artıĢ ise kuzey enlemlerdedir. Kuzey kutbunda 

meydana gelen sıcaklık artıĢı, dünyanın geri kalanında meydana gelen artıĢın yaklaĢık 

olarak iki katıdır (ġekil 2.1). Ayrıca karasal alanlarda sıcaklık okyanus alanlarıyla 

karĢılaĢtırıldığında daha fazla artmıĢtır. Okyanuslar artan ısının %80‟ini almaktadır ve 

1961‟den bu yana alınan verilere göre, okyanuslarda en az 3000 m derinliklerdeki ortalama 
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sıcaklık artmıĢtır. Uydulardan alınan verilere göre yüzey sıcaklığı da benzer artıĢ hızları 

göstermektedir. 

 

ġekil 2.1. 1960-2014 arasında dünyada meydana gelen sıcaklık değiĢimleri (Steven Mosher 

ve Robert Rohde, Berkeley Earth verileri) 

 

Deniz seviyelerinde meydana gelen artıĢ da ısınmayla uyum içindedir. 1961-2003 yılları 

arasında deniz seviyesinde meydana gelen değiĢim 1,8 (1,3-2,3) mm/yıl iken 1993-2003 

yılları arasında bu değer 3,1 (2,4-3,8) mm/yıl olarak kaydedilmiĢtir.  

 

Aynı zamanda kar ve buz kütlelerindeki azalıĢ da küresel ısınmanın doğurduğu 

sonuçlardan birisidir. Uydu verilerden elde edilen bilgilere göre 1978 yılından bu yana 

Kuzey Buz Denizi‟ndeki buz miktarının azalma oranı 10 yılda % 2,7 (2,1-3,3) olarak 

kaydedilmiĢtir. Bu rakam yaz mevsiminde % 7,4 (5,0-9,8)‟e çıkmaktadır. 

 

Tüm bunların sonucu olarak dünyadaki iklimin daha da değiĢeceği, soğuk günlerin azalıp 

sıcak günlerin çok daha sık yaĢanacağı, karasal ısı dalgalarının artacağı, yağıĢların 

ağırlaĢıp artacağı ve deniz seviyesinin daha da yükseleceği belirtilmektedir (IPCC 

Synthesis Report, 2007).  
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Küresel ısınmanın hem doğal hem de antropojenik (yani insan kaynaklı) olarak bir çok 

nedeni vardır. Doğal nedenler arasında güneĢin etkisi, su buharının etkisi ve okyanuslarda 

doğal olarak meydana gelen çeĢitli akıntı değiĢimleri varken antropojenik nedenler 

arasında nüfusun artmasına, tüketimin, enerji ve ürün ihtiyacının artmasına bağlı olarak 

ortaya çıkan etkenler vardır. Bunlardan en önemlileri, fosil yakıtların yakılmasıyla ortaya 

çıkan, “sera gazları” olarak bilinen ve çevreye oldukça zararlı gazların atmosfere salınması 

ve orman alanlarının azaltılmasıdır. 

 

Sera gazları, karbon dioksit, metan, azot oksitler, su buharı, troposferik ozon ve 

kloroflorokarbonlardır. Sera etkisi ise bu gazların dünyanın atmosferine hapsolup ısı artıĢı 

meydana getirmesi olayına verilen isimdir. Gazlar, ıĢığın geçmesine izin verirken tıpkı 

seralarda olduğu gibi ısının kaçmasını engellerler. Önce, güneĢ ıĢığı dünyanın yüzeyine 

ulaĢır, bir kısmı dünya tarafından soğurulurken bir kısmı da ısı olarak atmosfere yansır. 

Atmosferdeki sera gazları, bu ısının bir kısmını tutar ve geri kalan kısmı da uzaya gider. 

Atmosferdeki sera gazlarının oranı arttıkça, tutulan ısı da artar. 

 

 

ġekil 2.2. Küresel ısınmaya neden olan antropojenik ve doğal etkenlerin ıĢınımsal zorlama 

değerleri 
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Doğrusal kontreyl

GüneĢin etkisi

IĢınımsal zorlama değeri, W/m2 
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ġekil 2.2‟de küresel ısınmaya neden olan antropojenik ve doğal etkenlerin hem pozitif, 

hem de negatif değerlere sahip ıĢınımsal zorlama değerleri verilmiĢtir. Bu grafiğe 

bakıldığında, en yüksek ıĢınımsal zorlama değerine karbon dioksitin sahip olduğu 

görülmektedir.  

 

Fosil yakıtların yakılmasından ve endüstriyel proseslerden ortaya çıkan karbon dioksit 

emisyonları, toplam sera gazı emisyonlarının (1970-2010 yılları arasındaki verilere göre) 

%78‟i olarak kaydedilmiĢtir. Fosil yakıt kaynaklı karbon dioksit emisyonu yılda 32 (±2,7) 

Gt değerine ulaĢmıĢtır ve 2010-2011 arasında, bir yılda bu değer %3 büyürken, 2011-2012 

arasında ise bu değer % 1-2 artıĢ göstermiĢtir. 2010 yılında toplam sera gazlarının %76‟sını 

oluĢturan karbon dioksit hala en önemli antropojenik sera gazı olarak görülmektedir (ġekil 

2.3). 

 

 

ġekil 2.3. 1970-2010 yılları arasında toplam antropojenik sera gazı dağılımları 

 

ġekil 2.4‟te sektörlere göre toplam sera gazı salınım değerleri verilmiĢtir (IPCC Synthesis 

Report, 2014). ġekilde soldaki grafik, beĢ sektöre göre direkt sera gazı salınımlarını 

göstermektedir. Sağdaki grafik ise, elektrik ve ısı üretimi payından kullanılan enerjinin son 

kullanımına göre olan sera gazı emisyon değerlerini göstermektedir. 
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ġekil 2.4. Sektörlere göre toplam sera gazı emisyon değerleri : Direkt sera gazı emisyonları 

ve indirekt karbon dioksit emisyonları (2010 yılı toplam eĢdeğer CO2 salınımı : 

49 Gt/yıl) 

 

ġekilde “diğer enerji” olarak isimlendirilmiĢ pay ise elektrik veya ısı üretimi dıĢında 

harcanan enerji sektörlerine aittir. TODAK olarak kısaltılmıĢ bölüm ise, tarım, ormancılık 

ve diğer alan kullanımlarından doğan sera gazı salınımlarına aittir. Bu kısımda meydana 

gelen salınımlar orman yangınları, turba kömürü yangınları gibi durumlardan dolayı 

olmaktadır (IPCC Synthesis Report, 2014). 

 

ġekil 2.5‟te verilen 1971-2005 yılları arasındaki enerji tüketimi yakıta göre incelendiğinde, 

fosil yakıtların enerji üretiminde kullanımı diğer kaynaklara göre oldukça fazladır (IPCC 

Report, 2007). Zaten bunun bir sonucu olarak atmosferdeki sera gazı kompozisyonları 

özellikle de karbon dioksit miktarı çok artmıĢtır.  

 

Her ne kadar enerji üretiminde fosil yakıtlara alternatif olarak yenilenebilir enerji 

kaynakları hakkında çalıĢmalar çokça yapılsa da, önümüzdeki en az 100 yıllık bir periyotta 

ġekil 2.6‟da da görüldüğü gibi enerji üretimi için fosil yakıtların kullanımına devam 

edilecektir. Artan enerji ihtiyacı ilerleyen yıllarda senaryolara göre yenilenebilir enerji 

kaynaklarından karĢılansa da, fosil yakıt kullanımı devam edeceğinden sera gazları üretimi 

de devamlı olacaktır (Metz, Davidson, Coninck, Loos, Meyer, 2005). 
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ġekil 2.5. 1971-2005 yılları arasında dünyada yakıta göre enerji kullanımı (IPCC Report, 

2007) 

 

 

ġekil 2.6. 2095 yılına kadar olacak yakıta göre enerji kullanımı ve karbon dioksit salınım 

miktarları senaryoları (MiniCAM ve MESSAGE senaryoları) (Metz ve 

diğerleri, 2005) 

 

Mevcut enerji üretim sistemlerinin kapatılması ve yerlerine aynı üretim kapasitesinde sera 

gazı üretmeyen proseslerle iĢletilen santraller açılması kolay ve hızlı bir Ģekilde 

gerçekleĢemeyeceğinden, bu senaryolardan da açıkça anlaĢılabileceği gibi fosil yakıt 

tüketimine bağlı olarak üretilen sera gazlarında en az 100 sene bir değiĢiklik olmayacaktır. 

Dolayısıyla sera gazlarının ve en önemli sera gazı olarak kabul edilen karbon dioksitin 

atmosfere salınması kontrol altına alınmalıdır. 
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Küresel ısınmanın hızının yavaĢlatılması için ve bir noktada engellenmesi için karbon 

dioksitin atmosfere salınımı Ģu anda üzerinde çalıĢılması gereken ve çalıĢılan birincil 

konulardandır. Konvansiyonel sistemlerin iyileĢtirilmesi ya da konvansiyonel sistemelere 

alternatif daha iyi sistemler bulunması, dünyanın sağlığı ve geleceği için önemli bir 

konudur. 

  



9 

 

3. KARBON DĠOKSĠT BERTARAFI 

 

Karbon dioksit bertarafı, karbon dioksitin tutulması ve depolanması olarak incelenebilir. 

Havadaki karbon dioksitin de bitkilerin fotosentez olayı gibi havadan ayrılıp tutulmasının 

yanı sıra, elektrik üretiminde olduğu gibi fosil yakıtların yakılmasından ya da doğalgaz 

iĢletmelerinde olduğu gibi fosil yakıtların hazırlanmasından kaynaklanan karbon dioksitin 

tutulmasını kapsamaktadır. Ayrıca biyokütle bazlı kaynakların yakılmasında ve hidrojen, 

amonyak, demir çelik ve çimento üretimi gibi bazı endüstriyel iĢlemlerde de uygulanabilir. 

Karbon dioksit tutulması, karbon dioksitin diğer gazlardan ayrılması iĢlemini gerektirir. 

Ardından karbon dioksitin atmosferden çok uzun zaman dilimi boyunca depolanarak 

uzaklaĢtırılacağı depolama sahasına taĢınması gerekmektedir (Shao ve Stangeland, 2009; 

Metz ve diğerleri, 2005). 

 

3.1. Karbon Dioksitin Tutulması 

 

Karbon dioksitin tutulması, atmosferden ve noktasal emisyon kaynaklarından olacak 

Ģekilde iki türlü yapılabilir. 

 

3.1.1. Atmosferdeki karbon dioksitin tutulması 

 

Atmosferdeki karbon dioksitin azaltılmasında baĢrolü oynayanlar elbette ki bitkiler, 

ağaçlardır. Fakat günümüzde hem orman alanlarının azalması hem de atmosfere salınan 

karbon dioksitin artması bilim adamlarını alternatif yollar aramaya itmiĢtir. Bu amaçla 

birçok araĢtırma yapılmaktadır ve senelerdir süren bir çok proje vardır. 

 

Örneğin, karbon dioksitin azaltılmasına yönelik bir çalıĢma “sentetik ağaç” adı verilen bir 

cihazın geliĢtirilmesiyle Amerika‟da Columbia Üniversitesi‟nde yapılmaktadır. Bu cihaz 

havadaki karbon dioksiti bir ağaç gibi yakaladığından dolayı bu isim verilmiĢtir. Cihazın 

üzerindeki plastik iyon değiĢtirici katmanlarından hava geçtikçe, karbon dioksit 

molekülleri burada tutulmaktadır ve sıvı halde depolanmaktadır. Sentetik ağaçlar, gerçek 

ağaçlardan 1000 kat daha hızlı atmosferdeki karbon dioksiti emmektedir; yani günde 1 ton 

karbon dioksiti temizleyebileceği belirtilmiĢtir. Bu ağaçların üretim maliyeti 200 000 – 300 

000$ civarındadır. Yalnızca Amerika‟da salınan karbon dioksitin elimine edilebilmesi için      
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6,8 milyon ağaca ihtiyaç vardır ve Ģu anda bu sayıda bir üretim söz konusu olamayacaktır 

(Ġnternet: Moon, 2009). 

 

BaĢka bir çalıĢma ise yine Columbia Üniversitesi‟ndeki bir grup bilim adamı tarafından 

yürütülmektedir. Bu bilim adamları araĢtırmaları kapsamında, Orta Doğu‟da karbon 

dioksiti emebilen bir kaya türü bulmuĢlardır. Bu kayanın karbon dioksiti emme hızı, 

küresel ısınmaya olumlu yönde olabilecek katkısı ile azımsanmayacak boyuttadır. Peridotit 

olarak da bilinen bu kaya türü, karbon dioksiti kalsit gibi zararsız minerallere 

dönüĢtürmektedir. Ayrıca yaptıkları çalıĢmalarda, yılda 2 milyar veya daha fazla karbon 

dioksiti kalıcı olarak minerallere dönüĢtürüp depolayabilecekleri bir “süper Ģarj” yöntemi 

bulmuĢlardır ki prosesin hızını normal hızına oranla yaklaĢık 1 milyon katı kadar 

hızlandırmıĢlardır. Bu yıllık rakam, insan aktivitesi kaynaklı toplam karbon dioksit 

salınımının %7‟sine karĢılık gelmektedir. Peridotit, çoğunlukla bir körfez devleti olan 

Umman‟da bulunmaktadır ve yer kabuğunda doğal olarak oluĢmaktadır. Fakat Ģu anda bu 

kayanın çıkarılması ve ABD, Çin, Hindistan gibi sera gazı salınımı fazla olan ülkelerdeki 

tesislere taĢınmasının çok pahalı olacağı ve de ticarileĢmeden önce teknoloji hakkında daha 

çok fazla araĢtırmanın gerektiği bildirilmiĢtir (Ġnternet: Williams, 2008). 

 

Yapılan baĢka bir araĢtırmada ise karbon dioksit absorbe edebilen çimento üretilmiĢtir. Bu 

çevre dostu çimento, reaktif magnezya, uçucu kül, cüruf, plastik, kağıt ve cam gibi 

atıkların karıĢtırılmasından elde edilmiĢtir. Ġçindeki bu magnezya, hidratlaĢtığı takdirde 

gözenekli bir malzeme olan magnezyum hidroksiti oluĢturup karbon dioksiti absorbe 

edebilmektedir. Portland çimentosundan daha bazik karakter gösterdiği için, daha fazla atık 

eklenebilmektedir. Eko-çimentonun içindeki magnezya miktarı ne kadar fazlaysa, o kadar 

gözenekli yapı oluĢur ve absorplanabilecek karbon dioksit miktarı da artar. Bu proses hızlı 

bir proses değildir ve beton blok bir sene içinde tamamen karbonatlaĢır (Ġnternet: Moon, 

2009). 

 

Yalnızca sentetik çözümler değil, doğal çözümler de araĢtırılmıĢtır. Bir grup araĢtırmacının 

çalıĢmaları sonucunda, yüksek büyüme hızına sahip kenafın karbon dioksiti emebilme 

kapasitesinin çok yüksek olduğu ortaya çıkmıĢtır. Kenafın, bir ağaca göre 6-8 kat daha 

fazla karbon dioksit absorbe edebildiği belirtilmiĢtir. Kenafın lifli yapısı sayesinde, bu 

bitkiyi içeren hafif, yanmaz ve süper-yalıtkan beton bloklar üretilerek kalıcı olarak 

havadaki karbon dioksiti absorbe edebilmek mümkün olacaktır. Fakat bu projede de, bu 
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bitkinin üretildiği toprağın bir süre sonra bozulması ya da kenaf üretiminin yaygınlaĢma 

zorluğu bir engel teĢkil etmektedir (Ġnternet: Burkart, 2009). 

 

Her bilimsel araĢtırmada olduğu gibi, bu projelerde de aĢılması gereken zorluklar vardır; 

fakat bu zorlukları çözmek uzun zaman alacaktır. Bu projeler gelecek için çok değerli 

olsalar da, yakın gelecekte uygulanabilirliği çok zordur. Ayrıca atmosferdeki var olan 

karbon dioksiti azaltmaktan çok daha önemli olan konu karbon dioksit kaynaklarından 

atmosfere bu gazın emisyonunu engellemektir. Dolayısıyla, noktasal emisyon 

kaynaklarından karbon dioksit tutulması günümüzde daha ağırlık verilen bir konudur. 

 

3.1.2. Noktasal emisyon kaynaklarından karbon dioksitin tutulması 

 

Karbon dioksit tutulmasının amacı, bir depolama sahasına kolaylıkla taĢınabileceği yüksek 

basınçta yoğunlaĢtırılmıĢ karbon dioksit akımı meydana getirmektir. Pratikte, düĢük 

karbon dioksit içerikli tam gaz akıĢı, taĢınarak yeraltına enjekte edilebilse de, enerji 

maliyeti ve iliĢkili diğer masraflar genellikle bu uygulamayı güçleĢtirmektedir. Bu nedenle 

hemen hemen saf bir karbon dioksit akıĢının sağlanması, taĢıma ve depolama için 

gereklidir. ġu anda, karbon dioksit tipik olarak diğer endüstriyel gaz akıĢını temizlemek 

için araĢtırma amaçlı uzaklaĢtırılmaktadır. UzaklaĢtırma, sadece bir kaç durumda depolama 

amaçları için yapılmaktadır. Çoğu durumda karbon dioksit atmosfere bırakılır. Tutma 

iĢlemleri, ticari olarak kömür veya doğalgaz yakımı ile oluĢan gaz akımlarından kullanıĢlı 

karbon dioksit sağlamak için de kullanılır. Yine de halen hiç bir büyük elektrik santralinde 

karbon dioksit tutulma uygulamaları yapılmamaktadır (Metz ve diğerleri, 2005). 

 

Karbon dioksit tutulmasının esas uygulamaları fosil yakıt elektrik santrallerinde ve 

özellikle demir, çelik, çimento üreten diğer endüstriyel iĢlemler gibi büyük kaynak 

noktalarında mümkündür. TaĢıma, yerleĢim ve ticari yapı sektöründeki küçük ve hareketli 

kaynaklardan direkt olarak karbon dioksitin tutulmasının ise büyük kaynak noktalarından 

daha pahalı ve zor olacağı bilinmektedir (Metz ve diğerleri, 2005). 

 

Fosil yakıt ve/veya biyokütle kullanımında karbon dioksit tutulması için üç temel yaklaĢım 

vardır (ġekil 3.1); 
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 Yanma sonrası karbon dioksitin tutulması 

 Yanma öncesi karbon dioksitin tutulması 

 Oksi yanma sistemlerinde karbon dioksitin tutulması 

 

ġekil 3.1. Karbon dioksit tutulması için genel yaklaĢımlar (Metz ve diğerleri., 2005) 

 

Yanma sonrası karbon dioksit tutulması 

 

Biyokütle ya da fosil yakıt yakımı ile üretilen baca gazlarından karbon dioksitin tutulması, 

yanma sonrası tutulma olarak ele alınır. Baca gazları, direkt atmosfere salınmak yerine gaz 

akımındaki mevcut karbon dioksitin (tipik olarak hacimce %3-15) çoğunluğu bu gazdan 

ayrılır. Karbon dioksit bir depo haznesine sevk edilir ve geriye kalan baca gazları da 

atmosfere salınır. Genel olarak karbon dioksit ayrımı için kimyasal, sıvı bir çözücü 

kullanılır. Modern bir pulverize kömür santrali ya da doğalgaz santrali için bugünkü yanma 

sonrası tutulma sistemleri alkanolaminler ve özellikle monoetanolamin gibi organik 

çözücüler kullanılır.  
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Yanma öncesi karbon dioksit tutulması 

 

Yanma öncesi sistemleri, esas olarak karbon monoksit ve hidrojen içeren bir karıĢımı 

üretmek için buhar ve hava ya da oksijen ile temel yakıtı reaktörde iĢlemlerden geçirir. 

Karbon dioksit ile birlikte biraz daha hidrojen, ikinci bir reaktörde (water gas shift – su 

gazı yönlendirme reaktöründe) buharla karbon monoksitin reaksiyonu ile üretilir. Hidrojen 

ve karbon dioksitten oluĢan karıĢım daha sonra karbon dioksit gazı buharına ve hidrojen 

buharına ayrıĢtırılabilir. Karbon dioksit depolanırsa, hidrojen, elektrik ve/veya ısı üretmek 

için yakılan karbonsuz enerji taĢıyıcısına dönüĢtürülebilir. Ġlk yakıt dönüĢüm 

basamaklarının yanma sonrası sistemlerinde daha ayrıntılı ve masraflı olmasına rağmen, 

dönüĢüm reaktörü ile elde edilen karbon dioksitin yüksek konsantrasyonları (tipik olarak 

kuru temelde hacimce %15-60) ve bu uygulamalarda rastlanan yüksek basınç, karbon 

dioksit ayrıĢımı için daha elveriĢlidir. Yanma öncesi sistemlerinden gazlaĢtırma üniteli 

kombine çevrim santrali teknolojisi kullanılan güç santrallerinde de yararlanılabilir. 

 

Oksi yanma sistemlerinde karbon dioksitin tutulması 

 

Bu tip sistemlerde, çoğunlukla su buharı ve karbon dioksit olan bir baca gazı elde etmede 

temel yakıtın yakılması için hava yerine oksijen kullanılır. Böylece yüksek karbon dioksit 

konsantrasyonlu (hacimce %80‟den fazla) bir baca gazı elde edilir. Sonrasında su buharı, 

gaz akımının soğutulması ve sıkıĢtırılması ile ortadan kaldırılır. Oksi yanma, bugün çoğu 

projelerde yerine getirilen %95-99 saflıkta, havadan oksijenin ayrılması iĢlemi 

gerekmektedir.  Eğer yakıt saf oksijende yakılırsa sıcaklık çok fazla olur, ancak karbon 

dioksit ve/veya su bakımından zengin baca gazları, daha hafifletilmesi için yakıcılarda 

tekrar kullanılabilir. Oksijen genellikle düĢük derecede havanın ayrıĢtırılması ile üretilir ve 

membran gibi yakıta oksijen sağlayacak teknikler geliĢtirilmektedir. 

 

Endüstriyel iĢletme akımlarından karbon dioksitin tutulması 

 

Yukarıda bahsedilen üç temel yaklaĢımın dıĢında bir sistem olarak kabul edilen endüstriyel 

iĢletmede gaz akımlarından karbon dioksit tutulması, 80 yıldan beri yapılmasına rağmen 

tutulan karbon dioksitin çoğunluğu depolamaya yönelik hiçbir zorunluluk veya gereksinim 

olmadığı için atmosfere bırakılmaktadır. Karbon dioksit tutulmasının iĢletme akımlarındaki 

günümüz örnekleri, doğal gazın arıtılması ve amonyak, alkol ve sentetik sıvı yakıtlar için 
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hidrojen içerikli sentetiklerin üretimi olarak gösterilebilir. Bu bahsedilen örneklerde, 

karbon dioksitin tutulması için kullanılan çoğu teknoloji, yanma öncesi tutulmada 

kullanılan teknoloji ile de benzer türdendir. Karbon dioksit kaynağı olan diğer endüstriyel 

iĢletme akımları, demir ve çelik üretimi, yiyecek ve içecek imalatında fermantasyon 

iĢlemlerini kapsamaktadır. Bu iĢlemlerde de genel olarak yakma sonrası tutulma, oksi 

yanma ve yanma öncesi tutulma için uygulanan benzer teknikler söz konusudur. 

 

Noktasal emisyon kaynaklarından karbon dioksitin tutulması hakkında birçok araĢtırma 

yapılmaktadır. Bu araĢtırmalar genel olarak yanma sonrası sistemlerdeki baca gazlarındaki 

karbon dioksitin tutulmasıyla ilgili yapılmaktadır (EK 1). 

 

3.2.  Karbon Dioksitin Depolanması 

 

Karbon dioksitin baca gazından saf bir Ģekilde ayrıldıktan sonra baĢka bir proseste 

kullanılmayacaksa depolanması gerekmektedir. Bu depolama uygun jeolojik alanlara 

yapılabilmektedir. Jeolojik depolama için tükenmiĢ petrol ve gaz rezervleri, derin tuz 

formasyonları veya iĢletilmeyen kömür yatakları uygun alanlardır. Her üç durumda da 

karbon dioksit yüksek basınçta bu alanlara enjekte edilmektedir. Karbon dioksitin jeolojik 

depolanmasıyla ilgili pilot çalıĢmaları dünyanın çeĢitli yerlerinde yapılmaktadır. 

 

Bu depolama yollarından en uygunu olarak artık kullanılmayan, terk edilmiĢ petrol ve gaz 

rezervleri olarak görülmektedir. Önceden, orijinal olarak petrol ve gazın milyonlarca sene 

kalmıĢ olması depolama için en büyük avantajdır ve bu alanların kontrolü ve iĢletilmesi 

için de gerekli teknoloji mevcuttur. Dezavantaj olarak da rezervin yüzeyinden karbon 

dioksitin sızma olasılığıdır (Folger, 2013).  

 

Jeolojik formasyonlara depolamada basınç kontrolünün çok iyi yapılması gerekmektedir. 

Belirli bir basıncın üzerine çıkıldığında rezervi oluĢturan yapı sinterleĢebilir; sinterleĢen 

yapı içerisine karbon dioksitin sürekli olarak pompalanmasıyla patlama riski ortaya 

çıkmaktadır. 

 

Okyanuslara depolama da karbon dioksit depolama yöntemlerinden birisi olarak 

gösterilmiĢtir. Bu yöntemde, karbon dioksit 1000 m‟den daha derin sulara enjekte edilmesi 

söz konusudur. Bu derinlikte karbon dioksit, dağılıp çözünerek doğal karbon döngüsünün 
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bir parçası haline gelir (Shao ve Stangeland, 2009; Metz ve diğerleri, 2005). Bu yöntemde 

potansiyel çok yüksektir; fakat ekosisteme verilebilecek zarar tahmin edilemediğinden, 

okyanusların asidifikasyonuna sebep olacağından ve proses ekonomik olarak 

gerçekleĢtirilebilir olmadığından Ģu anda çok kabul görmemektedir (Folger, 2013). 

 

Bir baĢka karbon dioksit depolama yöntemi ise mineral karbonizasyondur. Bu yöntemde 

karbon dioksit reaksiyonlarla kalsiyum karbonat gibi katı inorganik karbonatlara 

dönüĢtürülmektedir. Bu yöntemin avantajı karbon dioksitin katı içerisinde depolanmasını 

sağlayıp zamanla yavaĢ karbon dioksit salınımının önlenmesidir (Folger, 2013). 

 

3.3. Yanma Sonrası Karbon Dioksit Tutma Sistemleri  

 

Yanma sonrası karbon dioksit tutma (YSKT) sistemleri önceden de belirtildiği gibi kömür, 

doğal gaz, ve petrol gibi fosil yakıtların hava ile yakılması sonucu ortaya çıkan baca 

gazından karbon dioksitin ayrılmasıdır. Kömürün yakıldığı bir güç santrali örnek verilecek 

olunursa, hava ile yakılan kömürden elde edilen ısı ile jeneratörlere bağlı buhar 

türbinlerinde elektrik enerjisi elde edilmektedir (ġekil 3.2). Elde edilen baca gazı azot (N2), 

karbon dioksit (CO2), su buharı (H2O), oksijenin (O2) yanı sıra SOx, NOx gazları ve ağır 

metaller de içermektedir. Bunlardan bazıları seçici katalitik indirgeme (SKĠ), elektrostatik 

çöktürme (ESÇ) ve baca gazı desülfürizasyonu (BGD) gibi mevcut sistemlerle 

uzaklaĢtırılmaktadır. Daha sonra, YSKT sistemleri kalan baca gazı içindeki karbon 

dioksitin seçici uzaklaĢtırılmasını hedeflemektedir (ġekil 3.2). Karbon dioksitin saf bir 

Ģekilde elde edilmesinden sonra sıkıĢtırılıp depolanmaya gönderilebilir ya da geliĢtirilmiĢ 

petrol üretimi (GPÜ), yangın söndürücü üretimi gibi karbon dioksitin hammadde olarak 

kullanıldığı ve atmosfere salınmadığı proseslere girdi olarak gönderilebilir. 
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ġekil 3.2. Bir termik santraldeki YSKT sisteminin de dahil olduğu baca gazı 

temizlenmesinin Ģematik gösterimi (Global CCS Institute Report, 2012). 

 

Çizelge 3.1‟de farklı yakıtların kullanıldığı termik santrallerde ortaya çıkan baca gazı 

kompozisyonları verilmiĢtir. Bu kompozisyonlar elbette değiĢiklik gösterebilir; dikkate 

alınması gereken nokta yakıt kullanımına bağlı olarak baca gazı içerisindeki karbon dioksit 

miktarının %4-15 arasında değiĢtiğidir. 

 

Çizelge 3.1. Yakıt olarak kömür ve doğalgaz kullanılan güç santrallerindeki tipik baca gazı 

içerikleri (Global CCS Institute Report, 2012) 

Gaz içeriği Kömür Doğalgaz (Gaz türbini) 

Azot (N2) % 70-75 % 73-76 

Karbon dioksit (CO2) % 10-15 % 4-5 

Su buharı (H2O) % 8-15 % 8-10 

Oksijen (O2) % 3-4 % 12-15 

Diğer gazlar (SOx, NOx, vb) < %1 < %1 

 

Karbon, kömür içindeki en baskın yanıcı bileĢendir. Doğalgazda ise karbonun yanı sıra 

hidrojen de yanmaktadır. Dolayısıyla, yanma sırasında oluĢan her bir karbon dioksit 
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uzaklaştırma 

CO2 

uzaklaştırma 

Uçucu kül Jips / Atık 

Saf CO2 
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molekülü için kömür daha az enerji açığa çıkarmaktadır. Sonuçta yakıt olarak kömür 

kullanılan bir güç santralinde ortaya çıkan karbon dioksit miktarı, doğalgaz kullanılan güç 

santralinde ortaya çıkan karbon dioksit miktarının yaklaĢık iki katı olmaktadır. Bu da 

kömür santrallerinde karbon dioksit tutma ünitesinin doğalgaz santrallerine göre aynı 

miktarda tutulan karbon dioksit için daha az enerji harcamasıyla sonuçlanır (Global CCS 

Institute Report, 2012). 

 

Yanma sonrası karbon dioksiti tutmak için kullanılan sistemler ġekil 3.1‟de verilmiĢtir. 

 

ġekil 3.3. Yanma sonrası karbon dioksit tutma teknikleri (Rubin ve Rao, 2002; Mirzaei, 

Shamiri, Aroua, 2015) 

 

Çizelge 3.2‟de ise en çok tercih edilen ve hakkında araĢtırma yapılan karbon dioksit ayırma 

tekniklerinin çalıĢma koĢulları, avantajları ve dezavantajları verilmiĢtir. 
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Çizelge 3.2. Yanma sonrası karbon dioksit tutma teknikleri arasında en çok kullanılan 

sistemlerin avantajları ve dezavantajları 

CO2 Tutma 

Tekniği 
Avantajlar Dezavantajlar 

Absorpsiyon 

 

 

 Ayırmada seçiciliğin göreceli 

olarak (diğer sistemlerle 

karĢılaĢtırıldığında) çok daha 

yüksek olması (Wang, Lawal, 

Stephenson, Sidders, 

Ramshaw, 2011). 

 Elde edilen CO2 saflığının 

yüksek olması (Wang ve 

diğerleri, 2011). 

 Çözeltilerin rejenerasyonla 

tekrar kullanılabilmesi (Aaron 

ve Tsouris, 2005). 

 %15 CO2 içeren baca gazları için 

ekonomik olmaması (Chakravati, 

Gupta, Hunek 2001). 

 Rejenerasyonu için ısı, basınç 

düĢüĢü gereksinimi; dolayısıyla 

yüksek enerji ihtiyacı (Wang ve 

diğerleri, 2011). 

 Gazın içerisinde kalmıĢ olabilen 

SOx gazları ile çözeltinin 

bozunma ihtimali, dolayısıyla 

çözelti kaybı (Chapel, Ernest, 

Mariz, 1999) 

Absorpsiyon koĢulları : 45 – 55 
o
C ve 1 – 2,24 atm 

Rejenerasyon koĢulları : 120 
o
C ve 1 atm 

Adsorpsiyon  Sorbentlerin birçok defa 

kullanılabilmesi (Saytapal, 

Filburn, Trela, Strange, 2001). 

 Göreceli olarak daha düĢük 

enerji gereksinimi (Drage, 

Smith, Pevida, Arenillas, 

Snape, 2009). 

 % 0,04-1,5 CO2 içeren baca 

gazları dıĢındaki içeriklerde 

kontrol sağlanamaması 

(endüstriyel baca gazında CO2 

içeriği %14‟e çıkmaktadır). 

 Prosesin yavaĢ olması (Aaron ve 

Tsouris, 2005). 

 Çoğu sorbentin seçiciliğin düĢük 

olması (Wang ve diğerleri, 2011; 

IEA, 2004, 2007; Zhao, Cui, Ma, 

Li, 2007). 

 CO2 seçiciliği için geliĢtirilen 

adsorbantın gözeneklerine N2 

gibi daha küçük moleküllerin de 

girmesi (Mirzaei ve diğerleri, 

2015). 

 Büyük ölçekli sistemler için 

uygun olmaması (Wang ve 

diğerleri, 2011). 

 Ekipmanların sıcaklık 

aralıklarına dayanıklı olma 

zorunluluğu (Aaron ve Tsouris, 

2005). 

Adsorpsiyon koĢulları : 25 – 30 
o
C ve 19,7 atm 

Desorpsiyon koĢulları : 40 – 60
o
C ve 1 atm 
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Çizelge 3.2. (devam) Yanma sonrası karbon dioksit tutma teknikleri arasında en çok 

kullanılan sistemlerin avantajları ve dezavantajları 

Membranla 

ayırma 

 Kompakt ve basit olması (Aaron ve 

Tsouris, 2005). 

 TaĢma, sürüklenme, kanallaĢma, 

köpüklenmeye karĢı hassas 

olmaması (Mirzaei ve diğerleri, 

2015). 

 Membran performansı 

CO2‟in kısmi basıncına bağlı 

olduğundan CO2 içeriği 

%20‟nin üzerinde olan baca 

gazları için uygun bir sistem 

olması (Favre, 2007; Wang 

ve diğerleri, 2011) 

 Membranların yeteri 

seçicilikte olmaması (Aaron 

ve Tsouris, 2005). 

 Çoğu organik membranın 

yüksek sıcaklıklardaki 

performans kaybı (Aaron ve 

Tsouris, 2005). 

 Baca gazı ve membranla 

ayrılan gazı arasındaki 

basınç farkına karĢı 

dayanıklı olmaması (Aaron 

ve Tsouris, 2005). 

Ayırma koĢulları : 25 – 350
o
C ve 1,01 atm 

Kriyojenik 

ayırma 

 TaĢımaya hazır olarak sıvı CO2 elde 

edilmesi (Aaron ve Tsouris, 2005). 

 CO2 ayrılma oranının çok yüksek 

olması (CO2‟in saflık derecesi 

%99.95‟i geçmektedir) (Meratla, 

1998). 

 

 CO2 -56,6
o
C sıcaklıkta 

(atmosferik basınçta) 

yoğuĢtuğu için yüksek CO2 

konsantrasyonlu baca gazı 

sistemleri için uygun olması 

(oksi yanma sistemleri için) 

(IEA GHG, 1993). 

 Yüksek enerji ihtiyacı 

(Aaron ve Tsouris, 2005). 

 Ekipmanların sıcaklık 

aralıklarına dayanıklı olma 

gerekliliği (Aaron ve 

Tsouris, 2005). 

Ayırma koĢulları : -56,5
o
C ve 7,4 atm 

 

Karbon dioksitin tutulması ve depolanması (KTD) sistemlerinin en pahalı kısmı gazı tutma 

kısmıdır. Karbon dioksitin baca gazından ayrılması ve depolaması ya da kullanımı adına 

sıkıĢtırılması için mevcut güç santrallerine yeni ekipmanlar gerekmektedir. Yeni güç 

santrallerinin tasarımı da buna bağlı olarak değiĢtirilmelidir. Bu ekipmanların mevcut 

sistemlere eklenmesi ya da yapılacak yeni santrallerin karbon dioksit tutma sistemlerinin 
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dahil edilmesi sermaye yatırımını ve iĢletme maliyetini artıracaktır. Bu da üretilen 

enerjinin fiyatında artıĢa neden olacaktır. ġu anda KTD sistemleri konusunda yapılan 

çalıĢmalar karbon dioksitin ayrılmasında prosesin iyileĢtirilmesi ve mümkün olan en 

verimli Ģekilde tutabilecek yeni materyallerin bulunması konularındadır (Smit, Reier, 

Oldenburg, Bourg, 2014; Wang ve diğerleri, 2011). 

 

Diğer sistemlerle karĢılaĢtırıldığında baca gazlarındaki karbon dioksitin ayrılmasında, 

absorpsiyon prosesi en uygulanabilir kabul edilmektedir. Mevcut güç üretim tesislerinin 

retrofit edilip absorpsiyon sistemlerinin eklenmesi büyük kolaylık olarak görülmektedir. 

Aynı zamanda diğer proseslerin arasında en ekonomik sistem olarak belirtilmiĢtir (Herzog, 

1999). ġu anda dünyada bu konuda bir çok araĢtırma yapılmaktadır. Yapılan araĢtırmaların 

listesi EK 1‟de verilmiĢtir. 

 

3.4. Karbon Dioksitin Absorpsiyonla Baca Gazından Ayrılması 

 

Absorpsiyon, bir çözücünün yalnızca seçili bir çözünene karĢı olan kimyasal yatkınlığına 

dayalı bir ayırma prosesidir. Karbon dioksit absorpsiyonu prosesinde kullanılan çözeltinin 

içinde, oksjen, azot ya da baca gazındaki diğer gazlar çözünmezken karbon dioksit 

çözünmektedir. Karbon dioksitçe zengin çözelti genellikle bir rejenerasyon kolonuna 

beslenmekte ve bu kolonda karbon dioksit saf olarak ayrılmaktadır. Karbon dioksitten 

temizlenmiĢ çözelti ise absorpsiyon kolonuna geri beslenmektedir. Absorpsiyon ekipmanı, 

baca gazı desülfürizasyonu ile baca arasına yerleĢtirilmelidir. Ayrıca, absorpsiyonda 

kullanılan çözeltilerin çoğu baca gazı içindeki uçucu kül, diğer partiküller, SOx (SO2, SO3 

ve SO4) gazları ve NOx (NO2 ve NO3) gazları nedeniyle bozunmaya uğradığından dolayı, 

karbon dioksit absorpsiyonu elektrostatik çöktürme iĢleminden de sonra yapılmalıdır. Tipik 

bir absorpsiyon prosesinde, karbon dioksitten arındırılmıĢ gaz ya atmosfere salınır ya da 

kimyasal üretimi gibi diğer iĢlemlerde kullanılmak üzere gerekli ünitelere gönderilir 

(Aaron ve Tsouris, 2005). 

 

Absorpsiyonla karbon dioksitin tutulması fiziksel ve kimyasal olarak ikiye ayrılır. Fiziksel 

absorpsiyonda gazın sıvı içerisinde çözünmesiyle absorplama söz konusudur. Kimyasal 

absorpsiyonda ise sıvının içinde çözünen gaz reaksiyona girmektedir (Danckwerts, 1970: 

31-33).   
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Asit gazların fiziksel absorpsiyonu, bu gazlar yüksek kısmi basınca sahip olduklarında 

verimli olmaktadır. Fiziksel absorpsiyon, ticari olarak doğalgazdan asit gazların 

ayrılmasında, hidrojen, amonyak ve metanol üretiminde sentez gazından (baca gazından) 

karbon dioksitin ayrılmasında kullanılmaktadır; fakat kombine çevrim santrali (IGCC) 

sistemlerinde henüz kullanılmamıĢtır (Mirzaei ve diğerleri, 2015; Zaman ve Lee, 2013). 

Baca gazı içerisindeki karbon dioksit oranı hacimce %15‟in altında olduğunda fiziksel 

absorpsiyon sistemleri baca gazı basınçlandırılmasındaki yüksek enerji ihtiyacından dolayı 

ekonomik olmamaktadır (Wang ve diğerleri, 2011; Mirzaei ve diğerleri, 2015). Fiziksel 

absorpsiyonda çözücü olarak organik çözücüler kullanılır ve ayırma, karbon dioksitin bu 

organik çözücülerdeki çözünürlüklerine bağlıdır (Olajire,2010). Fiziksel absorpsiyon 

konusunda son yıllarda, konvansiyonel sistemlerde kullanılan diğer çözeltilerle 

karĢılatırıldığında daha üstün özelliklere sahip olan iyonik sıvılarla ilgili bir çok araĢtırma 

yapılmaktadır (Liu ve diğerleri, 2012; Safarov, Geppert-Rybczynska, Kul, Hassel, 2014). 

Aynı zamanda gliserol, glikol karbonat, polietilen glikolün dimetileteri, propilen karbonat, 

n-metil-2-pirolidon gibi bir çok çözelti de fiziksel absorpsiyonda kullanılabilir (Mirzaei ve 

diğerleri, 2015). Stoikiometrik bir kısıtlama olmadığından dolayı, fiziksel çözücünün 

absorplama kapasitesi, kimyasal çözücüye göre daha yüksek olabilmektedir (GCEP Carbon 

Capture Assessment, 2005). Dolayısıyla, bu sistemde sirkülasyon hızı özellikle daha 

yüksek asit gazı kısmi basıncına sahip baca gazının temizlendiği proseslerde daha düĢük 

olabilir. Fiziksel absorpsiyonda yüksek basınç ve düĢük sıcaklık istenmektedir. Çünkü 

fiziksel çözücüler gazların çözünürlükleri azalan sıcaklıkla arttığından dolayı düĢük 

sıcaklıkta çok daha verimli olmaktadırlar. Fakat bu aynı zamanda da fiziksel absorpsiyon 

sistemlerinde en önemli ve büyük problemdir. Çünkü ayırma sistemine gelen baca gazının 

oldukça soğutulması gerekmektedir (Mirzaei ve diğerleri, 2015; Zaman ve Lee, 2013). 

 

Kimyasal absorpsiyonla karbon dioksitin tutulması, yanma sonrası sistemlerde diğerlerine 

göre tutma kapasitesi ve verimliliği açılarından daha üstün olduğundan günümüzde en çok 

tercih edilen prosestir (Kothandaraman, 2010; GCEP Carbon Capture Assessment, 2005; 

Mirzaei ve diğerleri, 2015). DüĢük kısmi basınçlı karbon dioksitin ayrılmasında yüksek 

absorpsiyon kapasitesine sahip bir prosestir. Kimyasal absorpsiyonlu sistemler 1930‟lardan 

beri gıda uygulamaları için kullanılan amonyak fabrikalarında karbon dioksitin tutumu için 

kullanılmaktadır. Ticari olarak farkında olunan bir konu olsa da, güç santrallerinin her 

birisinde henüz kullanılmamaktadır. Varolan sistemlerde ise aminler, amonyak, potasyum 

karbonat gibi çözeltiler kullanılmaktadır (Mirzaei ve diğerleri, 2015). Karbon dioksit, bir 
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sürekli sıyırma sistemi sayesinde baca gazından ayrılmaktadır. Sistem absorber ve 

desorberden (rejenerasyon ünitesi) oluĢmaktadır. Absorpsiyon prosesinde, karbon dioksit 

bir alkali çözeltiyle tersinir reaksiyona girer; burada kullanılan alkali çözelti genelde amin 

çözeltileridir. Desorber prosesinde ise, karbon dioksit kullanılan çözeltiden sıyrılır ve 

ortaya çıkan saf karbon dioksit sıkıĢtırmaya gönderilirken rejenere olup geri kazanılmıĢ 

çözelti de absorpsiyon prosesine geri gönderilir.  Desorpsiyon prosesinde gerekli itici gücü 

elde edip karbon dioksitin sıyrılabilmesini sağlamak için çözeltinin istenilen sıcaklığa 

ulaĢtırılabilmesi kazana yüksek miktarda ısı vermeyi gerektirir. Ayrıca elde edilen saf 

karbon dioksitin sıkıĢtırılıp depolanmaya gönderilmesinin yanı sıra absorpsiyon kulesinde 

gerekli olan yüksek basıncı sağlayabilmek de yüksek enerji maliyetine sebep olur 

(Kothandaraman, 2010). 

 

Kimyasal reaksiyonlu absorpsiyon sistemlerinde en çok kullanılan çözelti önceden de 

belirtildiği gibi amin çözeltileridir (Davidson, 2007).  Konvansiyonel sistemlerde 

günümüzde monoetanol amin (MEA), dietanol amin (DEA), di-izopropanol amin (DIPA) 

ve metildietanol amin (MDEA) gibi alkanol amin çözeltiler kullanılmaktadır (Versteeg, 

van Dijk, van Swaaij, 1996; Kumar, Hogerdoorn, Versteeg, 2003, Doğan, Gündüz, Topçu, 

Uysal, 2008). MEA, amin çözeltileri içerisinde en çok kullanılan çözeltidir. Ayrıca, bu 

çözeltilere absorpsiyon hızını arttırıcı katkı maddeleri de uygulanan bir yöntemdir (Kohl ve 

Nielsen, 1997; Aronu, Svendsen, Hoff, 2010). Piperazin, potasyum karbonat, sodyum 

karbonat ve iyonik sıvılar da tek baĢlarına ya da çeĢitli aktifleĢtirici katkılarla yine 

kimyasal absorpsiyon sistemlerinde kullanılan ve hakkında araĢtırmalar yapılan 

çözeltilerdendir (Mirzaei ve diğerleri, 2015). 

 

Fosil yakıt kullanılan güç üretim tesisinden çıkan baca gazı, MEA çözeltisinin kullanıldığı 

absorpsiyon kolonundan geçirilir. Karbon dioksit bakımından zengin MEA çözeltisi, 

termodinamik koĢulları karbon dioksiti salacak Ģekilde ayarlanmıĢ rejenerasyon ünitesine 

gönderilir. Absorpsiyon sırasında yüksek basınç ve düĢük sıcaklıkta çalıĢılırken (2,24 atm, 

50
o
C) , rejenerasyon ünitesinde düĢük basınç ve yüksek sıcaklıkta (1 atm ve 120

o
C) 

çalıĢılır (Aaron ve Tsouris, 2005). Absorpsiyon sistemlerinde atmosferik basınçta veya 

absorpsiyon/desorpsiyonu iyileĢtirmek için atmosferik basınçtan farklı basınçlarda 

çalıĢılabilir. Sıcaklık da benzer Ģekilde ayarlanır ve sıcaklığın ayarlanması iĢletme 

maliyetinin %70-80‟ini oluĢturmaktadır. Amin çözeltisi kullanan sistemlerin ve bunların 

rejenerasyon birimlerinin iĢletilmesi yüksek sıcaklık ya da yüksek basınçlarda olduğundan 
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ve sürekli olarak basınç, sıcaklık ayarı yapıldığından çok fazla enerji tüketimine neden 

olmaktadır (Kothandaraman, 2010).  Ayrıca zamanla çözeltinin bozunması, korozyon 

özellikleri ve karbon dioksitin desorpsiyonunda yüksek enerji gerekliliği alkanolamin 

çözeltilerinin kullanıldığı döngüsel proseslere alternatif çözeltiler bulmaya yönlendirmiĢtir 

(Goff ve Rochell, 2004). Örneğin sulu amonyak çözeltisinin kullanımı bu arayıĢtan dolayı 

ortaya çıkmıĢtır (Telikapelli ve diğerleri, 2010; Darde, van Well, Fosboel, Stenby, 

Thomsen, 2011). Fakat, amonyak çözeltilerinin kullanıldığı proseslerdeki sıcaklığın 

göreceli olarak düĢük olması da (0-10
o
C) önemli bir problem olarak görülmektedir; çünkü 

bu sıcaklığın sürekli olarak sağlanması enerji tüketimini çok artırmaktadır 

(Kothandaraman, 2010). Dolayısıyla tesisin verimini çok düĢürmektedir.  

 

Absorpsiyon sistemlerinde en çok kullanılan amin çözeltisi olan MEA‟in dezavantajları 

aĢağıda özet olarak verilmiĢtir (Resnik, Yeh, Pennline, 2004; Wang ve diğerleri, 2011; 

Feng ve diğerleri, 2010). 

 

 DüĢük karbon dioksit yükleme kapasitesi (kg CO2/kg çözelti), 

 Baca gazındaki SO2 ve O2 nedeniyle çözelti bozunması, 

 Yüksek ekipman korozyon hızı, 

 Yüksek sıcaklıklarda (özellikle rejenerasyon ünitesinde) çözeltinin bozuluyor 

olması, 

 Oksijenin varlığının amin çözeltisinin oksitlenmesine ve dolayısıyla bozulmasına 

sebep olması, 

 Uçucu olmasından dolayı çözelti kaybı yaĢanması, 

 Yüksek enerji maliyeti. 

 

Bu önemli dezavantajları nedeniyle amin çözeltilerine alternatif çözeltiler bulmak için 

araĢtırmalar yapılmaktadır. Bu alternatif çözeltilerde aranan baĢlıca özellikler düĢük enerji 

maliyetli olması, çevreye ve insan sağlığına zararlı olmaması ve çözelti bozunmasının ve 

ekipman korozyonunun düĢük seviyede olmasıdır (Wang ve diğerleri, 2011; Aaron ve 

Tsouris, 2005). Bütün bunlar değerlendirildiğinde, dünyada mevcut sistemlere alternatif 

sistemler ve çözeltiler bulabilmeye yönelik çalıĢmalara ağırlık verilmeye baĢlanmıĢtır. 

Karbon dioksitin verimli bir Ģekilde tutulabileceği ve atmosferik Ģartlarda çalıĢtırılabilecek 

prosese uygun çözelti arayıĢı devam etmektedir (Veawab, Chakma, Tontiwachwuthikul; 

Kothandaraman, 2010; Uysal, Doğan, Uysal, 2011;)  
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Absorpsiyon prosesinin geliĢtirilmesi ve iyileĢtirilmesindeki temel amaç, iĢletme 

koĢullarının iyileĢtirilip maliyetin düĢmesini sağlayacak yeni bir çözelti bulmaktır. 

Absorpsiyonda kullanılacak olan çözeltilerde istenen ideal özellikler aĢağıda sıralanmıĢtır 

(Davidson, 2007; Zaman ve Lee, 2013): 

 

 Karbon dioksite göre yüksek reaktivite – absorber için gerekli olan yüksekliğin 

azalmasını sağlar ve/veya çözeltinin sirkülasyon hızını düĢürür. 

 DüĢük rejenerasyon harcama giderleri – düĢük tepkime ısısı ile sağlanır. 

 Yüksek absorpsiyon kapasitesi – doğrudan çözeltinin gerekli sirkülasyon hızını 

etkiler. 

 Yüksek termal ve kimyasal kararlılık – düĢük termal ve kimyasal bozunma ile 

çözelti kaybının az olmasını sağlar. 

 DüĢük çevresel etki, 

 Yüksek absorplama hızı, 

 DüĢük buhar basıncı, moleküler ağırlık, viskozite ve korozyon hızı, 

 DüĢük çözelti maliyeti – üretimi kolay ve ucuz olmalıdır. 

 

Bu özellikleri gösteren bir çözeltinin mevcut çözeltilere alternatif olabilmesi ve 

konvansiyonel sistemlere uygulanabilmesi, büyük bir soruna çözüm olacaktır. 
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4. KALSĠYUM ASETAT HAKKINDA BĠLGĠLER VE KARBON 

DĠOKSĠT TUTULMASINDA KULLANILABĠLĠRLĠĞĠ 

 

4.1. Kalsiyum magnezyum asetat hakkında genel bilgiler 

 

Kalsiyum magnezyum asetat (CMA) genellikle buzlanmayı önleyici özelliğiyle ön plana 

çıkmıĢ ve kara yollarında sodyum klorürün yerini alarak kullanılmaya baĢlanmıĢtır (Ergun 

, Mutlu, Yalçın, Uysal, 1995; Mutlu, Ergun, Yalçın, Uysal, 1996). CMA çözeltisinin bir 

diğer potansiyel kullanım alanı ise kükürt dioksit gazının absorpsiyon ile baca gazlarından 

tutulmasıdır (Demiray, Doğan, Uysal , 1994; Demiray Demirel, Doğan, Ergun, Uysal, 

1995; Cabbar, Doğan, Gündüz, Uysal, 2000; Gök ve Uysal, 2003; Nimmo, Patsias, 

Hampartsoumian, Gibbs, Williams, 2004; Ekinci ve Uysal, 2005; Patsias, Nimmo, Gibbs, 

Williams, 2005). CMA, kalsiyum asetat (Ca(CH3COO)2.H2O) ve magnezyum asetat 

(Mg(CH3COO)2.4H2O) içeren bir çözelti olup, farklı Ca:Mg oranlarında çözeltiler üretmek 

mümkündür. Bu bileĢiklerin fiziksel özellikleri Çizelge 4.1‟de verilmiĢtir.  

 

Çizelge 4.1. Kalsiyum asetat ve magnezyum asetatın özellikleri 
 Kalsiyum Asetat Magnezyum Asetat 

Molekül Formülü Ca(CH3COO)2.H2O Mg(CH3COO)2.4H2O 

Molekül Ağırlığı 176,17 g/mol 214,40 g/mol 

Kütle Yüzdeleri O   40,46 % 

C   30,37 % 

Ca  25,34 % 

H   3,82  % 

O   44,94 % 

C   33,73 % 

Mg  17,08 % 

H   4,25  % 

Sabit Form (25
o
C) Monohidrat Tetrahidrat 

Yoğunluk 1,50 g/ cm
3
 (anhidrit) 1,45 g/cm

3
 (tetrahidrat) 

Çözünürlük (25
o
C) 

                    (55
o
C) 

34,2 g Ca(CH3COO)2/100g H2O 

32,8 g Ca(CH3COO)2/100g H2O 

65,6g Mg(CH3COO)2/100g H2O 

97,9g Mg(CH3COO)2/100g H2O 

Erime Noktası 160
o
C 80

o
C 

 

Bu çizelge incelendiğinde de açıkça anlaĢılacağı gibi, CMA‟nın baca gazından SO2 ve NOx 

gideriminde kullanılmasının en büyük avantajı, sudaki çözünürlüğü çok fazla olduğundan 

berrak bir çözelti olarak absorpsiyon iĢleminde kullanılabilmesidir. En ucuz alternatif 

çözelti olan CaCO3 ve Ca(OH)2 nin çözünürlükleri çok az olduğundan (sırasıyla, 0,0013 
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g/100 mL (25°C) ve 0,173 g/100 mL (20°C)) ve bunların baca gazı arıtma sistemlerinde 

bulamaç olarak kullanılma zorunluluğundan ve dolayısı ile sık sık borularda tıkanmalara 

yol açtığından, yüksek çözünürlüklü CMA (kalsiyum asetat için 34,7 g/100 mL su (20°C)) 

kullanımı çok cazip görünmektedir (Cabbar ve diğerleri, 2000; Gök ve Uysal, 2003; Ekinci 

ve Uysal, 2005).  

 

Kalsiyum asetatın çözünürlüğü artan sıcaklıkla düĢmektedir. Kalsiyum asetatın çözünürlük 

değerleri aĢağıdaki çizelgede verilmiĢtir (Leineweber, 2002; Saury, Boistelle, Dalemat, 

Bruggeman, 1993). 

 

Çizelge 4.2. Kalsiyum asetatın farklı sıcaklıklardaki çözünürlük değerleri (susuz 

kalsiyum asetat cinsinden) (T<58
o
C kalsiyum asetat monohidrat, T>58

o
C 

kalsiyum asetat hemihidrat olarak bulunur) 

T (
o
C) g/100 g çözelti g/100 g su 

10,5 25,7 34,6 

24,7 24,8 32 

36,1 24,3 32,1 

58,0 24,0 31,5 

60,2 23,3 30,4 

62,0 23,0 29,9 

69,0 22,8 29,8 

72,8 22,7 29,4 

75,5 22,7 29,4 

86,0 22,5 29,0 

 

4.2. Kalsiyum Magnezyum Asetat Üretimi 

 

CMA, genellikle kalsiyum ve magnezyum ihtiva eden kireç taĢı ve dolomitin asetik asit 

(CH3COOH) ile reaksiyonu sonucu elde edilmektedir. Bilindiği gibi doğada bolca bulunan 

kireç taĢı sadece saf kalsiyum karbonat (CaCO3) içermeyip genellikle değiĢik oranlarda 

magnezyum karbonat da (MgCO3) içermektedir. MgCO3 oranı artıkça artık kireç taĢı 

yerine dolomit diye adlandırılmaktadır. CMA üretiminde, doğal olarak elde edilen kireç 

taĢı veya dolomit kullanılabildiği gibi, aynı zamanda kalsiyum hidroksit ve magnezyum 

hidroksit de kullanılabilmektedir. CMA üretim reaksiyonları aĢağıda belirtilmiĢtir 
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(Demiray ve diğerleri, 1994; Ergun ve diğerleri, 1995; Demiray ve diğerleri, 1995; Mutlu 

ve diğerleri, 1996; Cabbar ve diğerleri, 2000; Leineweber, 2002; Gök ve Uysal, 2003; 

Ekinci ve Uysal, 2005). 

 

Dolomitin asetik asit ile reaksiyonu; 

       (4.1) 

 

Kalsitin asetik asit ile reaksiyonu; 

             (4.2) 

 

Magnezitin asetik asit ile reaksiyonu; 

            (4.3) 

 

Kalsiyum hidroksitin asetik asit ile reaksiyonu; 

              (4.4) 

 

Magnezyum hidroksitin asetik asit ile reaksiyonu; 

             (4.5) 

 

4.3. Kalsiyum Asetatın Karbon Dioksit Tutulmasında Kullanılması Fikrinin 

OluĢumu 

 

CMA‟ın fosil yakıtların yanması sonunda oluĢan baca gazındaki kükürt dioksitin tutulması 

konusunda yapılan çalıĢmaların baĢarılı sonuçları (Demiray ve diğerleri, 1994; Demiray ve 

diğerleri, 1995; Cabbar ve diğerleri, 2000; Gök ve Uysal, 2003; Nimmo ve diğerleri, 2004; 

Ekinci ve Uysal, 2005; Patsias ve diğerleri, 2005), aynı çözeltinin karbon dioksit 

tutulmasında da kullanılabilirliğinin araĢtırılması hususunu dikkate getirmiĢtir. CMA 

çözeltisinin etkinliği karbon dioksit tutulmasında da gösterilebilirse, baca gazı arıtımında 

kükürt dioksit (SO2) ve karbon dioksitin eĢ anlı tutulabilmesi gerçekleĢtirilmiĢ olunacaktır. 

Bunun için ilk adım CMA çözeltisi ile karbon dioksit tutulmasının incelenmesidir. Ayrıca, 

yukarıda da açıklandığı gibi CMA aslında ağırlıklı olarak kalsiyum içeren ama değiĢik 

kompozisyonlarda kalsiyum asetat ve magnezyum asetat bulunduran karıĢımlar için 

kullanılan genel bir isim olduğundan, öncelikli olarak kalsiyum asetatın karbon dioksit 

tutulmasında kullanılabilirliğinin araĢtırılmasının doğru olacağı kanaatine varılmıĢtır. Tüm 
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bu değerlendirmelerin sonunda, bu tez çalıĢmasının kapsamı “kalsiyum asetat çözeltisi ile 

karbon dioksitin absorpsiyonu” olarak belirlenmiĢtir. 

 

4.4. Kalsiyum Asetat Çözeltisi ile Karbon Dioksit Tutma Prosesinin Teorik 

Ġrdelenmesi 

 

Karbondioksitin saf su içinde absorpsiyonu ve oluĢan iyonlar teorik olarak denge 

reaksiyonları dikkate alınarak hesaplanabilir. Çözeltinin pH‟ı ile çözünen CO2, bikarbonat 

ve karbonat iyonlarının konsantrasyonları değiĢmektedir. Bu husus, karbon dioksit – 

bikarbonat iyonu – karbonat iyonu (CO2 – HCO3
-
 – CO3

= 
) sisteminin teorik denge 

hesaplarından kolayca görülebilir (ġekil 4.1) (Uysal, 2011). 

 

 

ġekil 4.1. CO2, HCO3
-
 and CO3

=
 konsantrasyonlarının pH ile değiĢimi 

 

Ayrıca, doygun kalsiyum asetat (Ca(CH3COO)2) çözeltisinin pH‟ı da sıcaklığa bağlı olarak 

8-10 arasındadır (Mutlu ve diğerleri, 1996). Bu aralıkta da bikarbonat iyonlarının karbonat 

iyonlarına göre baskın olacağı anlaĢılmaktadır (Luo, Hartono, Hussain, Svendsen, 2015; 

Monteiro, Knuutila, Penders-van Elk, Versteeg, Svendsen, 2015; Littel, Versteeg, van 

Swaaij, 1992). Bu çözeltide yüksek konsantrasyonda çözünmüĢ kalsiyum iyonlarının da 

varlığı dikkate alınırsa, karbondioksitin tutulmasında rol alan tüm reaksiyonlar aĢağıdaki 

gibi yazılabilir; 

 

                  (4.6) 

                 (4.7) 

                 (4.8) 
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                (4.9) 

             (4.10) 

               (4.11) 

 

Kalsiyum karbonatın çözünürlüğü çok az olduğundan (Ksp= 4,8x10
-9

), rahatlıkla filtre 

edilip çözeltiden uzaklaĢtırılabilir. Bu durumda, karbondioksit tutulması için toplu 

reaksiyon Ģu Ģekilde yazılabilir. 

 

                     (4.12) 

 

Bu reaksiyon için Gibbs serbest enerji değiĢimi standart Ģartlarda hesaplanmıĢtır ve -2,75 

kJ/mol olarak bulunmuĢtur (Tosun, 2013; Petrucci, Harwood, Herring, 2002; Perry, 2007; 

Oelkers ve diğerleri, 1994). Bu da reaksiyonun kendiliğinden yürüyeceğini göstermektedir. 

Bu değer literatürdeki diğer çalıĢmalar ile uyumludur. ġöyle ki; Kakizawa ve çalıĢma 

arkadaĢları (Kakizawa ve diğerleri, 2011) karbon dioksit tutulması için kalsiyum silikatın 

(CaSiCO3) kullanılmasını önermiĢlerdir. Ancak, kalsiyum silikatın çözünürlüğü de çok 

düĢük olduğundan, çözeltiye geçebilen kalsiyum iyonunu artırabilmek için, onlar da asetik 

asit kullanmıĢlardır. 

 

          (4.13) 

 

Bundan sonraki karbon dioksit tutma basamağı bu çalıĢmanın baĢında öngörülen 

yukarıdaki reaksiyonla aynı olmaktadır. 

 

         (4.12) 

 

Kakizawa ve çalıĢma arkadaĢları da bu reaksiyon için Gibbs serbest enerji değiĢimini -3,2 

kJ/mol olarak bulmuĢlardır. 

 

Yapılan deneysel çalıĢma sonucunda, karbon dioksitin absorpsiyonu ve sulu fazdaki 

reaksiyonlar dikkate alınarak, yukarıda belirtilen reaksiyon mekanizmalarının 

doğrulanması hakkında bilgi ayrıca Kısım 7.3.4‟te verilmiĢtir.   
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5. MATERYAL VE METOT 

 

Bu doktora tezinde, karbon dioksitin kalsiyum asetat tarafından absorpsiyonu 

incelenmiĢtir.  

 

Bu çalıĢmanın orijinal yönleri incelenecek olursa aĢağıdaki gibi sıralanabilir. 

 

 Kalsiyum asetatın CO2‟in tutulmasında kullanılması, 

 CO2‟in kalsiyum asetat çözeltisi içinde difüzyon katsayının belirlenmesi için basit bir 

düzenek ve yöntem geliĢtirilmesi, 

 CO2‟in kalsiyum asetat ile reaksiyon kinetiğinin belirlenmesi (literatürde ilk defa 

yapılmıĢtır) 

 CO2‟in kalsiyum asetat ile absorpsiyonu için kimyasal reaksiyonlu kütle transfer 

katsayısının belirlenmesi (literatürde ilk defa yapılmıĢtır).  

 

Bu doktora çalıĢmasında asıl amaç kalsiyum asetat çözeltisinde karbon dioksitin kimyasal 

reaksiyonlu absorpsiyonunun incelenmesidir. Literatürde gerek kalsiyum asetat çözeltisinin 

özellikleriyle ilgili gerek de kalsiyum asetat – karbon dioksit sistemi ile ilgili yeterli bilgi 

yer almamaktadır. Bu konudaki çalıĢma yukarıda da belirtildiği gibi ilk defa yapıldığından 

dolayı, öncelikle sisteme ait tüm termofiziksel özellikler elde edildikten ve sonra reaksiyon 

ve kütle transferi çalıĢmaları yapılmıĢtır. ÇalıĢmada izlenen adımlar aĢağıda sıralanmıĢtır.  

 

 Kalsiyum asetat çözeltisinin termofiziksel özelliklerinin belirlenmesi ve kalsiyum 

asetat – karbon dioksit sistemi için Henry katsayılarının belirlenmesi (teorik 

irdelenmesi Kısım 5.1‟de, deneysel çalıĢma Kısım 6.1‟de ve araĢtırma bulguları 

Kısım 7.1‟de sunulmuĢtur). 

 Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltilerinde difüzyon katsayısının belirlenmesi 

(teorik irdelenmesi Kısım 5.2‟de, deneysel çalıĢma Kısım 6.2‟de ve araĢtırma 

bulguları Kısım 7.2‟de sunulmuĢtur). 

 Karbon dioksitin kalsiyum asetat ile reaksiyon kinetiğinin karıĢtırmalı hücre 

reaktörde incelenmesi (teorik irdelenmesi Kısım 5.3‟te, deneysel çalıĢma Kısım 

6.3‟te ve araĢtırma bulguları Kısım 7.3‟te sunulmuĢtur). 
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 KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transferinin belirlenmesi ve absorpsiyon 

kapasitesinin belirlenip bu düzenekte artıĢ faktörünün belirlenmesi (teorik 

irdelenmesi Kısım 5.4‟te, deneysel çalıĢma Kısım 6.4‟te ve araĢtırma bulguları 

Kısım 7.4‟te sunulmuĢtur). 

 Islak duvarlı kolon kullanarak karbon dioksitin kimyasal reaksiyonlu absorpsiyonu 

için kütle transfer katsayısının ve fiziksel absorpsiyona göre artıĢ faktörünün 

belirlenmesi (teorik irdelenmesi Kısım 5.5‟te, deneysel çalıĢma Kısım 6.5‟te ve 

araĢtırma bulguları Kısım 7.5‟te sunulmuĢtur). 

 

5.1. Kalsiyum Asetat Çözeltisinin Karbon Dioksit Tutulması Ġncelemesinde 

Termofiziksel Özelliklerin Elde Edilmesi ve Henry Sabitlerinin Bulunmasının 

Teorik Ġrdelenmesi 

 

Literatürdeki çalıĢmalar incelendiğinde, kalsiyum asetat çözeltisinin termofiziksel 

özellikleri hakkında yeterli bilginin yer almadığı görülmüĢtür; bu nedenle termofiziksel 

özelliklerin elde edilmesi için çalıĢmalar yapılmıĢtır. Ayrıca, daha sonraki çalıĢmaların 

hesaplamalarında kullanılacak olan Henry sabitlerinin de bulunması gerektiğinden, bu 

kısımda belirtilen konulara yönelik çalıĢmalar yapılmıĢtır. 

 

Kalsiyum asetat çözeltisinin termofiziksel özelliklerin belirlenmesinde ise kalsiyum 

asetatın maksimum çözünürlüğü göz önünde bulundurularak farklı konsantrasyonlarda 

kalsiyum asetat-su ikili çözeltileri hazırlanmıĢtır. Atmosferik basınçtaki yoğunluk 

ölçümleri için Anton Paar DMA 4500 salınımlı U tüp yoğunluk ölçeri, viskozite ölçümleri 

için ise Anton Paar SVM 3000 Stabinger viskometre kullanılmıĢtır. Aynı zamanda yüksek 

basınçlardaki termofiziksel özellikleri de belirlenmiĢ olup yine yüksek basınçlarda toplam 

absorplama kapasitesi de incelenmiĢtir. Tüm bunlar Kısım 6.1‟de sunulmuĢtur. 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi ile absorpsiyonunda reaksiyon kinetiğinin elde 

edilmesinde ve kütle transferi çalıĢmalarında Henry sabitlerine ihtiyaç vardır. Bu nedenle, 

karbon dioksitin ve diazot oksitin kalsiyum asetat çözeltisi içindeki Henry sabitlerinin 

bulunması için de çalıĢmalar yapılmıĢtır. 
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Seyreltik sistemler için denge eğrisinin orijine yakın olan kısmı doğrusal kabul 

edilebileceğinden bu konsantrasyon aralığı için Henry Yasası olarak adlandırılan aĢağıdaki 

bağıntı yazılabilir; 

 

                   (5.1) 

 

Burada , A gazının kısmi basıncı, CA gaz konsantrasyonu, HA ise denge eğrisinin orijine 

yakın doğrusal kısmının eğimidir ve Henry sabiti olarak anılır (Uysal, 2003). 

 

Bu çalıĢmada da baĢka hesaplamalarda kullanmak üzere Henry sabitinin belirlenmesi 

gerekmektedir. Literatürde CO2 ve kalsiyum asetat sistemine ait Henry sabitiyle ilgili 

veriler olmadığından bunu belirlemek için çalıĢmalar yapılmıĢtır. 

 

Kimyasal reaksiyonlu gaz absorpsiyonu sistemlerinde, reaksiyona giren gazın 

çözeltilerdeki çözünürlüğünü bilmek gerekmektedir. Reaksiyon nedeniyle konvansiyonel 

olarak bir gazın bir çözelti içindeki çözünürlüğünü ölçebilmek mümkün değildir 

(Danckwerts, 1970). Fakat, asıl olarak Setschenow tarafından önerilen (Setschenow, 1892), 

van Krevelen ve Hoftijzer tarafından geliĢtirilen metot sayesinde elektrolit çözeltileri için 

çözünürlük hesaplayabilmek mümkündür (van Krevelen ve Hoftijzer, 1948). Bu metotta, 

gazın çözelti içerisindeki Henry sabiti su içerisindekine aĢağıdaki denklemle oranlanmıĢtır 

(Danckwerts, 1970).  

 

             (5.2) 

 

Bu denklemde H
0
 su içerisindeki Henry sabiti, I çözeltinin iyonik Ģiddeti, ci ise i valensli 

iyonların konsantrasyonu, h pozitif, negatif iyonların ve gazın spesifik parametreleridir 

(Barrett, 1966). 

 

Belirtilen metot literatürde yapılan bir çok çalıĢmada yaygın kullanılsa da (Armenante ve 

Karlsson, 1982; Yasunishi ve Yoshida, 1979; Onda, Sada, Kobayashi, Kito, Ito, 1969; 

Tasleem, Durani, Anwar, Niaz, Muzaffar, 2003) bu çalıĢmada kullanılan sistem için 

gerekli verilere sahip değildir. Dolayısıyla, literatürde Setschenow ve van Krevelen ve 
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Hotfijzer‟in önerdikleri metotlardan yola çıkılarak daha da geliĢtirilmiĢ metotlara 

baĢvurulmuĢtur. 

 

Hermann ve çalıĢma arkadaĢları (Herman, Dewes, Schumpe, 1995), tuz çözeltilerinde gaz 

çözünürlüklerinin belirlenmesi konusunda çalıĢmıĢlardır. AraĢtırmacılar Setschenow 

iliĢkisini baz almıĢlardır. Bu iliĢki aĢağıdaki eĢitlikle verilmiĢtir. 

 

                  (5.3) 

 

Burada CG,0 ve CG gazın sırasıyla su ve çözelti içerisindeki çözünürlükleri, Cs tuz 

çözeltisinin molar konsantrasyonudur. K, Setschenow sabiti, kullanılan gaz ve tuz 

çözeltisine göre değiĢen bir parametredir ve aĢağıdaki denklemle hesaplanabilmektedir. Bu 

denklem sayesinde hem tek tuz içeren hem de birden fazla tuz içeren çözeltilerdeki 

Setschenow sabitini, dolayısıyla gazların çözünürlüklerini hesaplayabilmek mümkündür 

(Schumpe ve Deckwer, 1979). 

 

                  (5.4) 

 

Weisenberger ve Schumpe (Weisenberger ve Shumpe, 1996) yaptıkları çalıĢmada farklı 

sıcaklıklardaki gaz çözünürlüklerini belirlemiĢlerdir. Yaptıkları çalıĢmalar sonucunda, 273-

363 K aralığında gaz-spesifik parametresi (hG) sıcaklıkla doğrusal olarak değiĢtiği 

sonucuna ulaĢmıĢlardır. Buna göre, sıcaklıkla değiĢen gaz-spesifik sabiti aĢağıda 

verilmiĢtir. 

 

                (5.5) 

 

Bu eĢitlikte hG,0 298,15 K sıcaklıktaki gaz-spesifik parametre değeri, hT sıcaklığın spesifik-

parametreye katkısı ve T ise K cinsinden sıcaklıktır.  

 

Bu doktora tezinde, yapılan çalıĢmalarda kalsiyum asetat çözeltisi içerisinde CO2 ve N2O 

gazlarının Henry sabitleri gerekmektedir. Hesaplamalarda kullanılan değerler ve bu 

denklemlerle elde edilen Henry sabitleri Kısım 7.1.5‟te sunulmuĢtur. 
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5.2. Karbon Dioksit – Kalsiyum Asetat Sisteminde Difüzyon Katsayılarının 

Bulunmasının Teorik Ġrdelenmesi 

 

Karbon dioksitin, kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki absorpsiyonu sırasında reaksiyon 

meydana geldiğinden dolayı difüzyon katsayısının doğrudan belirlenmesi mümkün 

değildir. Ayrıca, fiziksel absorpsiyon için bile olsa difüzyon katsayısının ölçülmesi çok 

zaman alan ve çok zor olan bir iĢtir. Dolayısıyla tüm bu etkenler, araĢtırmacıları gazların 

sıvılar içerisindeki difüzyon katsayısının ölçülmesinde yeni yöntemler bulmaya itmiĢtir. Bu 

kısımda geliĢtirilen ve çalıĢmada kullanılmıĢ olan yöntemler irdelenmiĢtir.  

 

5.2.1. Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon katsayısının 

hesaplanması 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon katsayısının Stokes – 

Einstein Yöntemi ile teorik hesaplanması 

 

Difüzyon katsayısının ölçülmesindeki zorlukları ortadan kaldırabilmek için geliĢtirilen 

Stokes-Einstein denklemi, viskozite ve difüzyon arasında bir iliĢki kurmaktadır (Joosten ve 

Danckwerts, 1972; Versteeg ve van Swaaij, 1988; Kumar, Hogendoorn, Feron, Versteeg, 

2001; Brilman, van Swaaij, Versteeg, G.F., 2001; Portugal, Derks, Versteeg, Magalhaes, 

Mendes, 2007). Dolayısıyla, karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki 

difüzyon katsayının bulunmasında modifiye edilmiĢ Stokes-Einstein yöntemi uygulanabilir 

(Derks ve Versteeg, 2009).  

 

              (5.6) 

 

Karbon dioksitin su içerisindeki difüzyon katsayısı aĢağıdaki denklemden hesaplanabilir 

(Versteeg ve van Swaaij, 1988). 

 

                   (5.7) 
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Suyun viskozitesi ise aĢağıdaki denklemle hesaplanabilir (Frank, Kuipers, van Swaaij, 

1996). 

 

               (5.8) 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon katsayısının N2O-CO2 

Analojisi ile deneysel hesaplanması  

 

Bir baĢka indirekt yöntem de kalsiyum asetat çözeltisinde absorpsiyonu sırasında 

reaksiyona giren karbon dioksitin difüzyonunun hesabında, karbon dioksite benzer 

özelliklere sahip ve reaksiyona girmeyecek baĢka bir gaz kullanılmasıdır. Dolayısıyla, 

karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyonu, N2O:CO2 analojisine 

dayandırılarak hesaplanabilir (Gubbins, Bhattia, 1966). 

 

                (5.9) 

 

Diazot oksit gazının su içerisindeki difüzyon katsayısı aĢağıda verilen denklemlerden 

hesaplanabilir (Versteeg ve Van Swaaij, 1988). 

 

              (5.10) 

 

Diazot oksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyonunu sağlamak açısından iki 

sistem tasarlanmıĢtır. Birinci sistem basit hücre yöntemi, ikinci yöntem ise diyafram hücre 

metodudur. Bu iki sisteme benzer sistemler de difüzyon katsayısının bulunmasında 

literatürdeki çalıĢmalarda oldukça kullanılan sistemlerdir (Brilman, 1968; Wu, Liu, Li, 

2001; Littel ve diğerleri, 1992).  

 

Bu doktora çalıĢması kapsamında her iki yöntemin de modellenmesi yapılmıĢtır ve iki 

düzenek de imal ettirilmiĢtir. Her iki yöntemde de sisteme hapsedilen gazın, absorpsiyon 

sonucunda basıncında meydana gelen düĢüĢten difüzyon katsayısı hesabı için çıkarım 

yapılmıĢtır. 

 



36 

 

Deneylere basit hücre düzeneği ile baĢlanmıĢtır; fakat kütle transfer ara yüzeyinin çok 

küçük olmasından dolayı difüzyon iĢlemi çok yavaĢ gerçekleĢmiĢtir. Literatürdeki 

çalıĢmalara bakıldığında da, basit hücre yönteminin uygulanması diyafram hücreye göre 

daha zor ve daha uzun bir yöntem olduğu belirtilmiĢtir (Littel ve diğerleri, 1992). Sistem 

çok basit olmasına rağmen deneylerin 2-3 gün sürmesi, bu süre içerisinde de bahsedildiği 

üzere basınç farkı okunduğundan dolayı sistemdeki kaçakların tamamen önlenmesi çok 

önemli bir husustur. Yapılan deneylerin çok uzun sürmesi ve sistemin stabil olmayıp 

verilerin güvenilirliği azaldığından dolayı bu zorluklarından üstesinden gelebilmek için 

diyafram hücre imal ettirilmiĢtir.  

 

Diyafram hücre sisteminde, gaz ve sıvı arasında konulan gözenekli diyafram sayesinde 

yüzey alanı arttırılmaktadır (ġekil 5.1) ve difüzyon iĢlemi hızlandırılmaktadır; böylelikle 

deney bir kaç saat içerisinde sonlanmaktadır.  

 

Bu yönteme ait modelleme aĢağıda verilmiĢtir.  

 

 

ġekil 5.1. Diyafram hücre yöntemi için modellenen düzeneğin Ģematik gösterimi 

 

ġekil 5.1‟de gösterilen düzenekte üst kısımdaki büyük hazneye belirli bir gaz hapsedilirken 

diyaframın altında kalan hazneye sıvı doldurulur. Kullanılan sıvıya doyurulmuĢ olan ve 

sıvı haznesindeki sıvıyla temas halinde olan diyaframın poröz yapısındaki toplam alandan 

kütle transferi yani difüzyon gerçekleĢir. Buna göre absorpsiyon hızı aĢağıdaki Ģekilde 

ifade edilebilir. 

 

         (5.11) 

Gaz 

P, Cg @t 

P, Cg,0 @t0 

 

 

Sıvı 

CL 

 

δd 
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Burada m ve kL, sırasıyla boyutsuz çözünürlük ve diyafram kütle transfer katsayısıdır ve 

aĢağıdaki gibi ifade edilebilirler. 

 

                (5.12) 

 

EĢ. 5.11‟e bakıldığında kütle transfer katsayısı diyafram hücre için aĢağıdaki gibi 

hesaplanır. 

 

                 (5.13) 

 

Burada d diyafram hücrenin kalınlığı (m),  bükümlülük faktörü,  ise boĢluk kesridir. 

Bunlar kullanılan diyafram hücreye bağlı özelliklerdir ve kullanılan malzemeye ve sisteme 

göre farklılık gösterir. Bu çalıĢmada diyafram olarak poröz cam kullanılmıĢtır. 

 

Gazdan sıvıya transfer olan gaz miktarı aĢağıdaki denklemle hesaplanır. 

 

                         (5.14) 

 

Benzer Ģekilde gazdan sıvıya geçmiĢ olan gaz miktarı da aĢağıdaki gibi hesaplanır. 

 

              (5.15) 

 

EĢ. 5.14 ve EĢ. 5.15 kullanılarak aĢağıdaki (5.16) eĢitlik yazılabilir. 

 

                (5.16) 

 

Bu denklem çözülecek olunursa; 

 

                (5.17) 
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                (5.18)

    

EĢ. 5.14‟e EĢ. 5.18 yerleĢtirilip tekrar yazılırsa; 

 

             (5.19) 

 

Bu denklemin integrali alınıp düzenlenirse; 

 

              (5.20) 

 

elde edilir. 

 

BaĢlangıçta (t=0 anında) gaz konsantrasyonu Cg=Cg,0 olarak kabul edilip çözüldüğünde 

aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

             (5.21) 

 

Burada  denklemini kullanılarak sabit sıcaklıkta ölçülen basınçtan konsantrasyonu 

hesaplamak mümkündür. Ayrıca m, boyutsuz çözünürlüktür. Cl,i kullanılan gazın (N2O) 

sıvı arayüzey konsantrasyonudur. 

 

              (5.22) 

 

Bu denklem kD için düzenlendiğinde aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

              (5.23) 
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Bu denkleme göre, denklemin sol tarafı zamana karĢı grafiğe geçirildiğinde elde edilen 

doğrunun eğimi diyafram kütle transfer katsayısını verecektir. AĢağıdaki denklemde  

diyafram sabiti olup, kullanılan diyaframın özelliklerinin bir araya toplandığı bir sayıdır.  

 

            (5.24) 

 

                  (5.25) 

 

Burada diyafram sabitini bulabilmek için difüzyon katsayısı bilinen bir sıvı ile deney 

yapılmalıdır. N2O‟nun su içerisindeki difüzyon katsayısını veren denklemi (EĢ. 5.9) 

kullanarak EĢ. 5.26 ile diyafram sabitini hesaplamak mümkündür.  

 

                 (5.26) 

 

Tüm bu çıkarımlar dikkate alındığında hem N2O için hem de CO2 için deneyler yapılmıĢtır. 

Difayram hücrenin karakterizasyonu yapıldıktan sonra difüzyon katsayıları elde edilmiĢtir. 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içindeki difüzyon katsayısının bulunmasında 

kullanılan deneysel yöntem ve sonuçlar sırasıyla Kısım 6.2 ve Kısım 7.2.1‟de verilmiĢtir. 

 

5.2.2. Kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısının belirlenmesi 

 

Kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısı modifiye edilmiĢ Stokes-Einstein 

iliĢkisinden yararlanılarak Versteeg ve van Swaaij tarafından önerilmiĢtir (1988). 

 

                 (5.27) 

 

Bu denkleme göre difüzyon sabiti ve viskozitenin belirli bir mertebede çarpımı sabit bir 

sayı olacaktır. Bu sabit sayı olarak sonsuz seyreltilmiĢ kalsiyum asetat çözeltisindeki 

difüzyon katsayısı ve viskozitesi alınabilir. Sonsuz seyreltiklikteki kalsiyum asetatın 

viskozitesi suyun viskozitesine eĢit olacaktır. 
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           (5.28) 

 

Sonsuz seyreltiklikteki kalsiyum asetatın sulu çözeltiler içindeki difüzyon katsayısı, 

elektrolit çözeltilerdeki difüzyon için olan Nernst eĢitliği kullanılarak belirlenebilir (Poling 

ve Prausnitz, 2001). 

 

              (5.29) 

 

F burada, Faraday sabiti (F=96500 
o
C/mol), Z+ ile Z- sırasıyla katyon ve anyonun 

valensleri ve +
0
 ile -

0
 ise cm

2
/  or S-m

2
 biriminde sırasıyla katyon ve anyonun sonsuz 

seyreltmedeki iyonik iletkenlikleridir.  

 

Bu denklemi kullanarak kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısını 

hesaplamak mümkündür. Sonuçlar Kısım 7.2.2‟de verilmiĢtir. 

 

5.3. Kalsiyum Asetat – Karbon Dioksit Arasındaki Reaksiyonun Hız Ġfadesinin Elde 

Edilmesinin Teorik Ġrdelenmesi 

 

Kalsiyum asetat içerisinde karbon dioksitin absorpsiyonu kimyasal reaksiyonlu 

absorpsiyondur. Dolayısıyla, iki madde arasında gerçekleĢen reaksiyonun kinetiğini 

bulmak için çalıĢmalar yapılmıĢtır.  

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisine absorpsiyonu sırasında meydana gelen 

reaksiyonun hız ifadesi EĢ. 5.30 ile gösterilmiĢtir.  

 

             (5.30) 

 

Burada, reaksiyon hız ifadesini elde etmek, aktivasyon enerjisi ve reaktantların 

mertebelerini bulabilmek için parametrik çalıĢma yürütülmesi gerekmiĢtir. Dolayısıyla, ilk 

olarak sıcaklık ve karbon dioksit konsantrasyonu sabit tutularak farklı konsantrasyonlarda 

kalsiyum asetat çözeltilerinin karbon dioksit absorplaması incelenmiĢtir. Böylelikle 

reaksiyon hız ifadesinde kalsiyum asetatın mertebesini (n) belirlemek mümkün olmuĢtur. 

Ġkinci olarak sabit sıcaklık ve kalsiyum asetat çözelti konsantrasyonunda karbon dioksitin 



41 

 

konsantrasyonu değiĢtirilerek reaksiyon hız ifadesinde karbon dioksitin mertebesi (m) 

bulunmuĢtur. Daha sonra da sabit karbon dioksit ve kalsiyum asetat çözeltisi 

konsantrasyonlarında farklı sıcaklıklarda çalıĢılarak Arrhenius denklemi yardımıyla 

reaksiyonun Arrhenius sabiti ve aktivasyon enerjisi belirlenmiĢtir. 

 

Reaksiyon hız ifadesinin bulunmasında kullanılan deneysel sistem olarak kullanılan 

karıĢtırmalı hücre reaktörün Ģematik görünümü ġekil 5.2‟de verilmiĢtir. Düzenekteki hücre 

(reaktör), pyrex camdan imal ettirilmiĢtir. Bu haznenin yaklaĢık olarak yarısı deneylerde 

kullanılan kalsiyum asetat çözeltileri ile doldurulurken, üst tarafa kullanılacak olan gaz (saf 

CO2 veya CO2-N2 karıĢımı) hapsedilmiĢtir. Sıvı fazın ara yüzeyi bozulmadan çözelti 

karıĢtırılmıĢtır. Dolayısıyla, sıvı ve gaz ara yüzeyinden kütle transferi ile sıvıya geçen 

karbon dioksit sulu kalsiyum asetat çözeltisi ile reaksiyona girmiĢtir. Bu sırada hücrenin 

gaz haznesi kısmına bağlanan basınç transmiterinden (HK Instruments DPT-R8) de 

basınçta meydana gelen düĢme her saniye transmittere bağlanan bir veri kaydedici 

(ORDEL UDL100) ile bilgisayara kaydedilmiĢtir. Bu basınç düĢmesi verilerinden de 

gerekli hesaplamalar yapılarak reaksiyon hızları her deneyde hesaplanmıĢtır.  

 

KarıĢtırmalı hücre reaktörler, gaz-sıvı sistemlerinde reaksiyon ve kütle transfer 

çalıĢmalarının yürütülmesi için kullanılan klasik bir ekipmandır (Kucka, Richter, Kenig, 

Górak, 2003; Blauwhoff, Versteeg, van Swaaij, 1984; Laddha ve Danckwerts, 1981). Islak 

duvarlı kolon, laminer jetler gibi diğer ekipmanlarla karĢılaĢtırıldığında daha az karmaĢık 

olması ve kullanımının kolay olması nedeniyle tercih edilmektedir. Sıcaklık kontrolü daha 

kolaydır ve bu ekipmanda yürütülen çalıĢmalarda daha az sıvı tüketimi olmaktadır. Çünkü 

genelde bu sistemde kesikli çalıĢılmaktadır ve hücre içinde meydana gelen basınç 

değiĢimleri ölçülmektedir (Kucka ve diğerleri, 2003; Ying ve Eimer, 2013; Kierzkowska-

Pawlak, 2012). 
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ġekil 5.2.  Reaksiyon hız ifadesi bulunması çalıĢmalarında kullanılan deney düzeneğinin 

Ģematik gösterimi 

 

Reaksiyonun hız ifadesinin elde edilmesinde izlenen hesaplama yöntemi aĢağıda 

verilmiĢtir. Üst haznede vanalarla hapsedilen karbon dioksit gazının ara yüzeyden sıvıya 

geçiĢi ve dolayısıyla reaksiyon nedeniyle basıncında meydana gelen azalmaya ait veriler 

toplanmıĢtır. Gaz haznesinde baĢlangıç basıncı atmosferik basınçtır. Kullanılan 

diferansiyel basınç transmiteri de, gaz haznesindeki anlık basınç ile atmosferik basınç 

arasındaki farkı ölçmektedir. Bu diferansiyel basınç transmiteri ile ölçülen basınç düĢüĢü 

verileri, atmosferik basınçtan çıkarılmıĢ ve hazne içindeki anlık basınç verileri elde 

edilmiĢtir. Bu basınç verileri zamana karĢı grafiğe geçirilmiĢtir. Elde edilen grafikte ilk 

eğimini dikkate alarak (ġekil 5.2) ve aĢağıdaki hesaplama yöntemini kullanarak 

reaksiyonun hızını hesaplanmak mümkündür.  

 

Hesaplamalara gaz denkleminden baĢlanmıĢtır. 

 

                 (5.31) 

 

Burada P ile ifade edilen basınç, reaktör içindeki basınçtır. Atmosferik basınç ve 

transmiterden okunan basınç düĢüĢünün farkına eĢittir. 

 

P 

T 

YŞ 

R 

GG 

BT    Basınç trasmitteri 

GÇ   Gaz çıkıĢı 

GG   Gaz giriĢi (saf CO2 / CO2-N2 karıĢımı) 

GH   Gaz haznesi 

MK   Manyetik karıĢtırıcı 

R     Reaktör 

SG    Sıvı giriĢi 

SH    Sıvı haznesi 

TC    Termoçift 

V     Vana 

VK/B Veri kaydedici ve bilgisayar 

YŞ    Yıkama ĢiĢesi 

VK/B BT 

TC 

SH 

GH 

V 

V 

SG 
V 

GÇ 

MK 

dr=0,0065 m 

h=0, 2 m 
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                (5.32) 

 

Gaz denklemi aĢağıdaki Ģekilde diferansiyel olarak düzenlenirse; 

 

                 (5.33) 

 

ve zamanla değiĢimi göz önüne alınırsa; 

 

                (5.34) 

 

elde edilir. , kimyasal reaksiyon ile absorplanma hızını (mol/s) göstermektedir. Burada 

denklemin sağ tarafı reaktör içindeki karbon dioksit molünde meydana gelen değiĢikliği 

göstermektedir. Reaksiyon, VL sıvı hacmindeki kalsiyum asetat çözeltisi içerisinde 

meydana gelmektedir. Dolayısıyla, reaksiyon hızı sıvı hacim bazlı olarak aĢağıdaki EĢ. 

5.35 ile hesaplanabilir. 

 

                (5.35) 

 

Bu denklemde r, mol/m
3
-s cinsinden reaksiyonun toplam sıvı haznesi hacmine göre hızı, 

VG ve VL sırasıyla gaz ve sıvının hacmi (m
3
), dP/dt oranı Pa/s cinsinden grafikten okunan 

eğim, T K cinsinden sıcaklık ve R (8,31434 Pa-m
3
/mol-K) gaz sabiti, z ise sıkıĢtırılabilirlik 

faktörüdür.  

 

Ara yüzey alanı bazında meydana gelen reaksiyon hızı ise EĢ. 5.36 ile hesaplanır. 

 

                (5.36) 

 

Bu denklemde rs, ara yüzey alanı bazlı reaksiyon hızı (mol/m
2
-s) ve dr (m) ise kullanılan 

reaktörün iç çapıdır. 
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EĢ. 5.35 ve EĢ. 5.36 „da dP/dt, zamanla basınçta meydana gelen değiĢimi ifade etmektedir; 

önceden de belirtildiği ve ġekil 5.3‟de gösterildiği gibi, hücre içi basınç verilerinden bu 

değeri her deney için elde etmek mümkündür. 

 

ġekil 5.3.  Reaksiyon hızı hesaplamalarında kullanılan zamana karĢı basınç düĢüĢü 

verilerinin elde edilmesinin gösterilmesi 

 

Bu sistemde, hazne içerisinde hava kalmaması ve yalnızca istenilen gazın olması için gaz 

çıkıĢı dıĢındaki tüm vanalar kapatıldıktan sonra birkaç dakika ayarlanan gazın akıĢı 

sağlanmıĢtır. Bu gaz sisteme gönderilmeden önce sıcaklığı reaktör sıvısı ile aynı sıcaklık 

değerine ayarlanmıĢ 3 adet yıkama ĢiĢesindeki sudan geçirilmiĢtir. Bunu yapmaktaki amaç, 

gazın su buharına doyurulmasını sağlamak, dolayısıyla gaz reaktöre hapsedildiğinde deney 

sırasında çözeltideki suyun buharlaĢmasını engelleyip, bu nedenle meydana gelebilecek 

basınç değiĢimini önlemektedir. 

 

Yıkama ĢiĢesinden geçirilen gazın, suya doyurulduğu için içeriği değiĢmektedir. Bunun 

için hesaplamalarda kullanılmak üzere suya doyurulmuĢ gazın konsantrasyonlarının 

hesabında suyun doygunluk nemi hesaplanmıĢtır. Bunun için aĢağıdaki denklemden 

yararlanılmıĢtır (McCabe, Smith, Harriott, 2005: 617). 

 

               (5.37) 

 

Burada doygunluk nemi (kg su/kg kuru gaz) ve  suyun buhar basıncıdır. Suyun 

buhar basıncı Antoine denklemi ile hesaplanmıĢtır. Denklemde K cinsinden sıcaklık T ile 

ifade edilmiĢtir ve buhar basıncı mmHg birimiyle hesaplanır (Uysal, 2003: 236-239). 

P, Pa 

t, s 

Eğim = dP/dt Hücre içi basınç verileri 
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               (5.38) 

 

EĢ. 5.37 ve EĢ. 5.38 ile hesaplanan değerlerle, kullanılan gazın konsantrasyonu 

düzenlenmiĢ ve hesaplamalarda bu veriler kullanılmıĢtır. Buna ait sonuçlar Kısım 7.3‟te 

verilmiĢtir. 

 

Haznedeki sıvı manyetik karıĢtırıcı yardımıyla vorteks oluĢturmayacak hızda 

karıĢtırılmıĢtır. Buradaki amaç ise, karbon dioksit çözeltiye geçip reaksiyona girdikçe 

yüzeyde ve yüzeye yakın kısımda oluĢacak kütle transfer direncini engelleyip çözelti 

konsantrasyonunun homojenleĢmesini sağlamaktır.  

 

Kullanılan gazla veya sıvıyla temas halinde olan haznenin ve sistem bağlantı elemanlarının 

toplam hacmi ve her deneyde de hazneye konulan sıvı hacmi ölçülmüĢtür. Dolayısıyla, sıvı 

ve gaz hacimleri her deney için ayrı kaydedilmiĢ ve hesaplamalarda kullanılmıĢtır. Ayrıca, 

hesaplamalarda gerekli olan ortam basıncı değerleri meteoroloji sayfasından günlük olarak 

okunmuĢtur (Ġnternet: www.havaturkiye.com). 

 

Hesaplamalar sırasında ideal gaz Ģartlarına yakın olunsa da reaktör içerisindeki gazın 

sıkıĢtırılabilirlik faktörü (z) dikkate alınmıĢtır. Peng-Robinson modeline göre hesaplanan 

sıkıĢtırılabilirlik faktörleri, çalıĢılan sıcaklık aralığında ve suya doygun gaz 

kompozisyonlarında elde edilmiĢtir (Sandler, 2006 : CDROM; Li, Huang, Zheng, Mi, 

Dong, 2014; Zhang, Bao, Huang, Dong, Zhang, Zhang, 2014). SıkıĢtırılabilirlik faktörleri 

verileri ve buna bağlı yapılan çalıĢmalar, Kısım 7.3‟te sunulmuĢtur. 

 

Burada dikkat edilmesi gereken nokta, reaksiyon hızı hesaplarında karbon dioksitin 

konsantrasyonu olarak ortalama konsantrasyon alınması gerektiğidir. Kimyasal reaksiyonlu 

kütle transfer hesaplarında, fiziksel kütle transferi için geliĢtirilen modellerin aynıları, yani 

film modeli, Higbie‟nin penetrasyon modeli ve Danckwerts‟in yüzey yenileme modeli 

kullanılabilir. Basitliğinden ve aynı sonuçları verdiğinden dolayı genelde film modeli 

tercih edilir (Kucka ve diğerleri, 2003; Pasiuk-Bronikowska ve Rudzinski, 1991). Bu 

çalıĢmada da film modeli kullanılmıĢtır (ġekil 5.4). 
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Film teorisi kütle transferi yüzey alanında durağan bir filmin varlığını kabul eder. Film 

dıĢındaki tüm sıvının homojenliği karıĢtırılarak sağlanırken, film içerisindeki gaz 

konsantrasyonu, arayüzey konsantrasyonundan yığın konsantrasyonuna doğru 

azalmaktadır (ġekil 5.4). Film içerisinde konveksiyon yoktur ve sıvı içerisinde çözünen 

gaz yalnızca moleküler difüzyona uğramaktadır. Bu durum, gerçek duruma çok yakındır; 

yani gerçekte de gaz önce çözünerek sıvıya geçmekte, moleküler difüzyonla taĢındıktan 

sonra konveksiyonla taĢınmaktadır. Basitliğinin yanısıra diğer karmaĢık modellerle de çok 

yakın sonuçlar verdiğinden dolayı kütle transfer çalıĢmalarında film teorisi kabulü 

yapılması tercih edilir (Danckwerts, 1970; Astarita, 1967). Bu çalıĢmada da, kütle transferi 

hesaplamalarında film teorisi kabulü yapılmıĢtır.  

 

 

ġekil 5.4.  Film teorisine göre fiziksel absorpsiyonda ve kimyasal reaksiyonlu 

absorpsiyonda konsantrasyon değiĢimleri 

 

ġekil 5.4‟te gösterildiği gibi, ara yüzeye yakın bölgede bir filmin varlığı söz konusudur ve 

burada kütle transfer mekanizması moleküler difüzyon olarak alınır. Bu bölgede gazın sıvı 

tarafından fiziksel absorpsiyonu söz konusu olduğunda, film teorisine göre kabul edilen  

kalınlığındaki kuramsal film tabakası içerisindeki akı aĢağıdaki gibi ifade edilebilir (Uysal, 

2003: 103). 

 

                (5.39) 

 

CA,g 

CA, =0 

CA,i 

Gaz 

(A) 

Sıvı 

(B) 

Kuramsal film 

 

 

Ara yüzey 

Fiziksel absorpsiyon 

konsantrasyon profili 

Kimyasal reaksiyonlu 

absorpsiyon 

konsantrasyon profili 
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Bu denklemden ve ġekil 5.4‟te kesikli çizgi ile gösterilen profilden de anlaĢılacağı üzere, 

film teorisinin kabulüyle fiziksel absorpsiyon için akı tanımındaki itici güç olan 

konsantrasyon profili lineerdir. 

 

Fiziksel absorpsiyon için film teorisine göre aĢağıdaki gibi yazıldığında; 

 

             (5.40) 

 

fiziksel (reaksiyonsuz) kütle transfer katsayısı; 

 

                 (5.41) 

 

olarak tanımlanır ve bu eĢitlikten de film kalınlığını hesaplamak mümkündür. 

 

                 (5.42) 

 

5.3.1. Film içerisinde kimyasal absorpsiyon için karbon dioksitin konsantrasyon 

profili ve ortalama konsantrasyon ifadelerinin elde edilmesi 

 

ġekil 5.4‟e bakıldığında kimyasal reaksiyonlu absorpsiyondaki konsantrasyon profili 

normal çizgi ile gösterilmiĢtir. Hesaplamalarda kullanılacak olan karbon dioksitin ara 

yüzey konsantrasyonu ) kuramsal film içerisinde her noktada aynı değildir. 

Reaksiyon hız ifadesini yazarken film içinde homojen reaksiyon gerçekleĢtiği kabulü 

yapıldığından, bu konsantrasyon profili göz önünde bulundurularak ortalama bir karbon 

dioksit konsantrasyonunun değerini kullanmak gerekmektedir.  

 

Kimyasal reaksiyonlu absorpsiyon sisteminde, A gazı, B sıvısı içerisinde önce 

çözünmekte, daha sonra difüzyona tabi olmakta ve bu arada da birinci dereceden (daha 

sonraki kısımlarda yapılan ve Kısım 7.3.1 ve Kısım 7.3.2‟de sunulan deneylerin sonuçları 

göz önünde bulundurulmuĢtur) kimyasal reaksiyon ile ürüne (C) dönüĢmektedir. Sisteme 

uygun kabuk seçilip konsantrasyon profili çıkarılmıĢtır. 
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Sıvı fazda A gazı (CO2) için kabuk denkliğinden aĢağıdaki gibi yazılabilir. 

 

              (5.43) 

 

Türev tanımından, 

 

                (5.44) 

 

elde edilir. Akı tanımı bu sistem için aĢağıdaki gibi yazılabilir. 

 

             (5.45) 

 

NB‟nin sabit ve A ve C konsantrasyonlarının çok düĢük olduğu dikkate alınırsa EĢ. 5.45 

aĢağıdaki gibi yazılır. 

 

                (5.46) 

 

Bu denklemler düzenlendiğinde aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

                (5.47) 

 

Difüzyon yolu (z) film kalınlığı cinsinde boyutsuzlaĢtırılırsa; 

 

                  (5.48) 

 

aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

              (5.49) 

 

Burada; 

 



49 

 

                 (5.50) 

 

Bu denklemde sabit değerler 
2
 olarak tanımlanmıĢtır. Sonraki kısımlarda da anlatılacağı 

gibi, aslında Ha sayısının tanımı  sabiti ile aynıdır. Dolayısıyla, sıvı içerisindeki karbon 

dioksitin konsantrasyon profili Ha sayısının bir fonksiyonudur. Bu denklemin çözümü 

aĢağıdaki gibi yazılabilir. 

 

                (5.51) 

 

Sistemin sınır koĢulları bu denkleme uyarlandığında; 

Sınır koĢulu 1  :  

Sınır koĢulu 2 :  

 

Bu iki sınır koĢulu denkleme uygulandığında A1 ve A2 sabitleri elde edilir. 

 

                   (5.52) 

 

               (5.53) 

 

Bu sabitler de yerine konulup denklem düzenlenirse, kimyasal reaksiyonlu sistemde film 

tabakası içerisindeki konsantrasyon profili için aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

               (5.54) 

 

Bu denklem hiperbolik fonksiyonlar cinsinden de yazılabilir. 

 

             (5.55) 

 

Burada; 
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              (5.56) 

 

olarak tanımlanırsa ve A‟nın CO2 olduğu hatırlanırsa denklem aĢağıdaki gibi yazılabilir. 

 

                (5.57) 

 

Ara yüzey alanı ve  film kalınlığı kullanılarak film hacmi hesaplanabilir. Böylece bu 

hacim bazlı reaksiyon hızı, rf (mol/m
3
-s), ifadesi aĢağıdaki gibi olur.  

 

                 (5.58) 

 

5.3.2. Kalsiyum asetat konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisi 

 

Reaksiyon hız ifadesi daha önce EĢ. 5.30 ile ifade edilmiĢtir. Bu, film reaksiyon hızı için 

yazıldığında EĢ.5.59 elde edilir. 

 

              (5.59) 

 

Reaksiyonda kalsiyum asetat konsantrasyonunun etkisini incelemek için sabit sıcaklık ve 

karbon dioksit konsantrasyonunda deneyler yapılmıĢtır. Yapılan deneylerde saf karbon 

dioksit kullanılmıĢtır ve sabit sıcaklıkta çalıĢılmıĢtır. Farklı kalsiyum asetat 

konsantrasyonlarında çalıĢılmıĢtır. Sonraki kısımları etkilediği için yapılan deneyler 

sonucu n=1 olduğundan burada da bahsetmek gerekmektedir. Deneysel veriler Kısım 

6.3.1‟de sonuçlar ise Kısım 7.3.1‟te sunulmuĢtur. 

 

5.3.3. Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisi 

 

Reaksiyon kinetiğine kalsiyum asetat konsantrasyonunun etkisi incelendikten sonra karbon 

dioksit konsantrasyonunun incelenmesi gerekmektedir. Önceki kısımda elde edilen 

sonuçlar doğrultusunda reaksiyon hızını EĢ. 5.60 ile ifade etmek mümkündür. Bu 

denklemde k2 ile ifade edilen reaksiyon hız sabiti (m
3
/mol-s) ile kalsiyum asetat çözeltisi 

konsantrasyonu çarpımı kov (1/s) ile gösterilmiĢtir. 
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            (5.60) 

 

Karbon dioksit konsantrasyonunun etkisini incelemek için sabit kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonu ve sabit sıcaklıkta çalıĢılmıĢtır. Deneylerde kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonu sabit tutulmuĢtur ve sabit sıcaklıkta çalıĢılmıĢtır. Gaz içindeki karbon 

dioksit konsantrasyon azot gazı ile değiĢtirilmiĢtir.  

 

Burada da Kısım 5.1‟de anlatıldığı gibi kalsiyum asetat çözeltisindeki karbon dioksitin 

Henry sabitleri hesaplanmıĢtır. Bu Henry sabitleri kullanılarak; 

 

               (5.61) 

 

denklemi yardımıyla sıvı içerisindeki karbon dioksit konsantrasyonu belirlenmiĢtir. Burada 

Cgaz, hazne içerisindeki azot, karbon dioksit ve su buharının (yıkama ĢiĢesinden 

geçirildiğinden dolayı) oluĢturduğu gaz karıĢımının toplam gaz konsantrasyonudur 

(mol/m
3
). Yine bu denklemde m, boyutsuz çözünürlüktür ve Henry sabiti cinsinden 

aĢağıdaki gibi hesaplanabilir. 

 

                (5.62) 

 

Burada R, gaz sabiti (8,31434 Pa-m
3
/mol-K), T K cinsinden sıcaklık, H ise karbon 

dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki Henry sabitidir (Pa-m
3
/mol).  

 

Sıvı içindeki ortalama karbon dioksit konsantrasyonu, ara yüzeydeki  ile orantılı 

olduğundan (EĢ. 5.55) reaksiyon hızı (rf) her deney için ‟ye karĢı çizildiğinde 

reaksiyon hız ifadesinde karbon dioksit konsantrasyonunun mertebe değeri olan m 

değerine ulaĢılabilir. 

 

Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon hızına etkisi deneysel çalıĢması ve sonuçları 

sırasıyla Kısım 6.3.2 ve Kısım 7.3.2‟de verilmiĢtir. 
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5.3.4. Sıcaklığın reaksiyon kinetiğine etkisi 

 

Reaksiyon hız ifadesinde kalsiyum asetat ve karbon dioksit konsantrasyonlarının 

mertebeleri bulunduktan sonra sıcaklık etkisi de incelenmiĢtir. Bunun için sabit kalsiyum 

asetat konsantrasyonunda ve saf karbon dioksit gazıyla farklı sıcaklıklarda çalıĢılarak 

reaksiyonda sıcaklığın etkisine bakılmıĢtır.  

 

Farklı sıcaklıklardaki reaksiyon hız sabiti değerlerini elde etmek için için reaksiyon hız 

ifadesi, k2 için düzenlendiğinde aĢağıdaki denklem elde edilir.  

 

                (5.63) 

 

Reaksiyon hızı ve çözelti konsantrasyonu hesaplandıktan sonra okunan her basınç düĢüĢü 

için gaz konsantrasyonu hesaplanır. Sıvıdaki gaz konsantrasyonunu hesaplamak için ise 

aĢağıdaki denklem kullanılabilir. 

 

            (5.64) 

 

Burada  mol/m
3 

cinsinden CO2 gazının sıvı tarafındaki ara yüzey konsantrasyonu, 

 ise Pa cinsinden anlık olarak ölçülen reaktör içindeki karbon dioksitin kısmi basınç 

değeridir. Atmosfer basıncından, okunan basınç düĢüĢü çıkartıldığında, o anlık basıncı 

hesaplamak mümkündür.  Sistemde yıkama ĢiĢesinden geçirilen gazın doygunluk nem 

hesabı yapılmıĢ olup, gaz içerisindeki su buharı miktarı da hesaplamalara dahil edilmiĢtir. 

Yıkama ĢiĢesinden geçirilmiĢ, suya doygun karbon dioksit gazının içindeki karbon 

dioksitin ( ) kısmi basıncı hesaplanmıĢtır. Okunan her basınç düĢüĢü verisi için karbon 

dioksit konsantrasyonu hesaplanır. EĢ. 5.35 ile de reaksiyon hız sabitini hesaplamak 

mümkündür.  

 

               (5.65) 
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Ardından bu anlık olarak ölçülen basınç değerinden hesaplanan k2,t değerlerinin ortalaması 

alındığında, o sıcaklıktaki k2 değeri bulunmuĢ olur. 

 

Her sıcaklık için elde edilen reaksiyon hız sabitlerini kullanarak Arrhenius denklemi 

aĢağıdaki gibi düzenlenip lnk2, 1/T‟ye karĢı grafiğe geçirildiğinde elde edilen doğrunun 

eğiminden aktivasyon enerjisini ve grafiği kestiği noktadan da Arrhenius sabitini 

hesaplamak mümkündür. 

 

                (5.66) 

 

Sıcaklığın etkisinin incelendiği deneylerde, yüksek sıcaklıklara çıkıldığından dolayı tüm 

hücre çalıĢılan çözelti sıcaklığına getirilmiĢtir. Bu, bir varyak ile akımı dolayısıyla sıcaklığı 

ayarlanan ısı bantlarının tüm hücreye sarılması ile sağlanmıĢtır. Tüm hücre çalıĢılan 

sıcaklığa getirildiğinde, sıcaklık farkından dolayı çözeltinin buharlaĢması ve sıcaklığın ani 

düĢüĢü engellenmiĢtir, ve basınç düĢüĢü verileri doğru bir Ģekilde okunabilmiĢtir. 

Literatürde yapılan çalıĢmalar incelendiğinde, buharlaĢmanın önlenmesi için gaz 

sıcaklığının sıvı sıcaklığından 0,5 – 1 K yüksek olması yeterli olmuĢtur (Kucka ve 

diğerleri, 2003). 

 

Tüm bunlar dikkate alınarak sıcaklığın reaksiyon hızına etkisinin bulunması yapılan 

deneylerin deneysel incelemesi Kısım 6.3.3‟te, sonuçları ise Kısım 7.3.3‟te sunulmuĢtur. 

 

5.4. KarıĢtırmalı Hücre Reaktör Düzeneğinde Kütle Transferi ÇalıĢmalarının 

Teorik Ġrdelenmesi 

 

KarıĢtırmalı hücre reaktörde reaksiyon çalıĢmalarının yanı sıra kütle transferi 

çalıĢmalarının da sıklıkla uygulandığı bir ekipman olduğundan dolayı bu doktora 

çalıĢmasında kütle transfer çalıĢmaları yapılmıĢtır. Kolay hesaplanabilir bir gaz-sıvı ara 

yüzeyine sahip olduğundan dolayı da direkt olarak kütle transfer katsayının bulunması için 

ideal bir ekipmandır (Espen, 2011).  
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5.4.1. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının elde edilmesi 

 

Bir gazın bir sıvı içerisinde reaksiyona girmeden çözünme miktarının deneysel 

ölçülmesiyle fiziksel kütle transfer katsayısını bulabilmek mümkündür. Bu iĢlemde itici 

güç gazın gaz-sıvı arayüzeyindeki kısmi basıncına bağlı konsantrasyonu ve çözünebilen 

miktarın farkıdır. Desorpsiyon iĢlemi için hacim bazlı kütle transfer hızı aĢağıdaki gibi 

yazılabilir. 

 

               (5.67) 

 

Genellikle absorpsiyon veya desorpsiyon sistemlerinde fiziksel kütle transfer katsayısının 

( ) ve arayüzey alanının (a) ayrı ayrı belirlenmesi kolay değildir. Çünkü, örneğin bir 

dolgulu kolondaki ıslanmıĢ dolguların toplam yüzey alanı ya da kabarcıklı kolondaki 

kabarcıkların toplam yüzey alanını belirlemek güçtür. Dolayısıyla bu miktar genellikle 

hacimsel bazlı kütle transfer katsayısı  olarak ölçülür (Danckwerts, 1970). 

 

Bu çalıĢmada kütle transfer çalıĢmaları öncelikle karıĢtırmalı hücrede yapılmıĢtır. Burada 

kütle transfer alanı, sıvı yüzeyi bozulmadığından kullanılan hücrenin kesit alanına eĢittir; 

dolayısıyla bu çalıĢmada fiziksel kütle transfer katsayısı tek baĢına belirlenebilmiĢtir. 

 

ġekil 5.5. KarıĢtırmalı hücrede fiziksel kütle transfer katsayısı modellenmesi 

 

Fiziksel kütle transfer katsayısının bulunması için oksijen absorpsiyon ve desorpsiyon 

yöntemi kullanılmıĢtır.  Sıvı tarafındaki oksijen miktarını ölçmenin pratikliğinden dolayı 

bu yöntem tercih edilmiĢtir. Desorpsiyon iĢlemi için sıvıdan gaza aktarılan oksijen miktarı 

akı cinsinden aĢağıdaki gibi ifade edilebilir. 

 

 kalınlığındaki gaz – sıvı arayüzü 

  

  

zT 

N2/O2 
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               (5.68) 

 

Denklemde A, gaz ve sıvı arasındaki ara yüzey alanı (m
2
) , zT (m) ise sıvı yüksekliğidir.  

 

Film teorisine göre ise akı desorpsiyon için EĢ. 5.69 ile verilmiĢtir. 

 

             (5.69) 

 

Burada, desorpsiyon için geçirilen gaz saf azot olduğundan dolayı,  değeri sıfırdır. 

Dolayısıyla, denge iliĢkisinden; 

 

                (5.70) 

                           (5.71) 

 

Sıvı tarafında gaz ile dengede olan oksijen miktarı da sıfır olacaktır. Dolayısıyla EĢ. 5.69, 

aĢağıda verilen denkleme indirgenmiĢ olur.  

 

                (5.72) 

 

EĢ. 5.68, EĢ. 5.69 ve EĢ. 5.72 kullanılarak, fiziksel kütle transfer katsayısı için EĢ. 5.73 

elde edilir. 

 

                (5.73) 

 

Zamanla oksijen miktarında gelen düĢüĢ ölçülüp grafiğe geçirildiğinde, elde edilen grafiğin 

eğiminden elde edilen değer  olarak ifade edilmiĢtir.  ise anlık ölçülen oksijen 

konsantrasyonudur (ġekil 5.5).  

 

Oksijen absorpsiyon yöntemi için de benzer hesaplamalar yapılmıĢtır. Absorpsiyonda itici 

güç sıvının üzerinden akan oksijenle sıvı içerisindeki oksijen arasındaki farktır. Bunun için 

EĢ. 5.69 yeniden düzenlenirse aĢağıdaki denklem elde edilir. 
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             (5.74) 

 

Burada ara yüzeydeki oksijen miktarı, o sıcaklıkta ve basınçta oksijenin su içerisindeki 

çözünürlüğüne eĢit olacaktır. Buna göre desorpsiyon için yazılan EĢ. 5.73, absorpsiyon için 

aĢağıdaki gibi yazılabilir. 

 

               (5.75) 

 

Oksijenle yapılan deneylerin karbon dioksite uyarlanması için bir düzeltme faktörü 

kullanılmaktadır. Bu düzeltme faktörü aĢağıda verilmiĢtir (Cents ve diğerleri, 2005).  

 

               (5.76) 

 

Oksijen konsantrasyonu çözünmüĢ oksijenmetre ile ölçülmüĢtür. Bu cihazın kalibrasyonu 

EK 2‟de verilmiĢtir. KarıĢtırmalı hücrede fiziksel kütle transferi için yapılan çalıĢmanın 

deneysel yöntemi ve elde edilen sonuçlar sırasıyla Kısım 6.4.1 ve Kısım 7.4.1‟de 

sunulmuĢtur. 

 

5.4.2. KarıĢtırmalı hücre reaktörde Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün belirlenmesi 

 

Kimyasal reaksiyonlu sistemlerde, reaksiyonun etkisini gösterebilmek için genellikle artıĢ 

faktörü, E, olarak bilinen tanım kullanılmaktadır. Bu tanım, sıvıya geçen ve reaksiyona 

giren gaz miktarının, gazın reaksiyon olmadan sıvıya absorplanan miktarına oranıdır 

(Danckwerts, 1970: 34). 

 

ArtıĢ faktörü, iki parametrenin fonksiyonudur. Bu fonksiyonlar Hatta sayısı ve sonsuz 

hızdaki bir reaksiyonun artıĢ faktörü olarak tanımlanabilen maksimum artıĢ faktörüdür.  

 

E , maksimum artıĢ faktörü, seçilen kütle transfer modeline bağlıdır ve film teorisi için 

aĢağıdaki gibi ifade edilebilir (Danckwerts, 1970; Higbie, 1935); 
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           (5.77) 

 

veya bu denklem aĢağıdaki gibi de yazılabilir. 

 

          (5.78) 

 

Burada  stoikiometrik katsayıdır.  

 

Hatta sayısı ise, sıvı film içerisinde harcanan maksimum bileĢen miktarının, kimyasal 

reaksiyon olmadan ve yığın konsantrasyonun sıfır olduğu durumda yine sıvı filme transfer 

olan bileĢen miktarına oranıdır. Hatta sayısı aĢağıda verilen denklemle hesaplanır. Çıkarımı 

ise EK 4‟te verilmiĢtir. 

 

               (5.79) 

 

Burada toplu reaksiyonun hız sabiti kr (1/s) ve  (m
2
/s) ise CO2‟in çözelti 

içerisindeki difüzyon katsayısıdır.  

 

Hatta sayısı aslında reaksiyonun tamamen yığın sıvı içerisinde ya da tamamen sıvı film 

içerisinde oluĢtuğunun bir göstergesidir. 

 

Genellikle artan Hatta sayılarında kimyasal reaksiyon sıvı-gaz ara yüzeyine yaklaĢır ve 

artıĢ faktörü, maksimum artıĢ faktörü ile sınırlanır. Hatta sayısının mutlak değeri ile Hatta 

sayısı ve maksimum artıĢ faktörünün oranına bağlı olarak, üç farklı absorpsiyon rejimi 

oluĢmaktadır. Bu rejimler ve sınırlandırılmaları aĢağıda verilmiĢtir. 

 

1. Bölge : 2 < Ha << E   Hızlı Reaksiyon Bölgesi 

2. Bölge : 2 < Ha < E   Ara Bölge 

3. Bölge : Ha >> E    Ani Reaksiyon Bölgesi 
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Bu üç farklı bölgede (rejimde) gerçekleĢen psödo birinci dereceden reaksiyonda, 

reaksiyona giren gaz ve sıvının konsantrasyon değiĢimleri ise ġekil 5.6‟da verilmiĢtir. 

 

   

(a) (b) (c) 

ġekil 5.6.  A(gaz)+B(sıvı)ürünler Ģeklinde psödo birinci dereceden reaksiyonunun 

olduğu sıvı film içerisinde üç farklı durum için gaz ve sıvının konsantrasyon 

profilleri (a) hızlı rejim, (b) ara rejim, (c) ani rejim 

 

Ġlk bölge olan hızlı reaksiyon bölgesinde reaksiyon gerçekleĢiyorsa, artıĢ faktörü (E) 

aĢağıdaki gibi hesaplanır. 

 

               (5.80) 

 

Üçüncü bölgede, yani ani reaksiyon bölgesinde reaksiyon çok hızlı olduğundan dolayı artıĢ 

faktörü, maksimum artıĢ faktörüne eĢit olur. 

 

          (5.81) 

 

Ani reaksiyon ve hızlı psödo birinci dereceden reaksiyon rejimlerini sınırlandıran 

durumların arasında olan geçiĢ rejimi, yani ara bölgeye ait artıĢ faktörü de aĢağıdaki 

Ģekilde verilebilir (DeCoursey, 1974). 

 

           (5.82) 

 

 

 
CB,l

 

CB,i 

CA,i 

CA,l=0 

x=  Ara yüzey 

 

 

x=  Ara yüzey 

CA,i 

CB,i 

CB,l
 

CA,l 

 

 

x=  Ara yüzey 

0 

CA,i 

CB,l
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Ayrıca, bu bölgede artıĢ faktörü hesabı için Wellek denklemi de kullanılabilir 

(Kierzkowska-Pawlak, 2012). 

 

            (5.83) 

 

Karbon dioksit ve kalsiyum asetat arasında gerçekleĢen reaksiyon, diğer absorpsiyon 

reaksiyonlarında olduğu gibi psödo birinci dereceden reaksiyon olarak bulunmuĢtur (Kısım 

7.3‟te sonuçları verilmiĢtir). Dolayısıyla, kütle transferi çalıĢmalarında elde edilen 

sonuçlara göre Hatta sayısı ve maksimum artıĢ faktörü hesaplanıp reaksiyonun hangi 

bölgede olduğu bulunabilir. Elde edilen sonuçlar Kısım 7.4.2‟de verilmiĢtir. 

 

5.5. Islak DıĢ Duvarlı Kolonda Kütle Transferi ÇalıĢmalarının Teorik Ġrdelenmesi 

 

Islak duvarlı kolon, kütle transferi ve karbon dioksit absorpsiyonu çalıĢmalarında 

laboratuvar araĢtırmalarında ve yüksek ısı ve kütle transfer hızları sağladıklarından dolayı 

endüstriye yönelik araĢtırmalarda da oldukça sık kullanılan klasik bir ekipmandır (Ghosh 

ve Yee, 2013; Akanksha, Pont, Srivasta, 2008). Bu çalıĢmada da ıslak dıĢ duvarlı kolon ile 

kütle transferi çalıĢmaları yapılmıĢtır. Islak duvarlı kolon kullanılmasının sebebi 

tasarımının kolay olması ve düĢey sıvı filminin yüzey alanının sabit ve hesaplanabilir 

olmasıdır. Bu sistemi kullanarak reaksiyonsuz (fiziksel) kütle transfer katsayısını ve 

kimyasal absorpsiyonlu kütle transfer katsayısını bulabilmek mümkündür. Yapılan 

çalıĢmada da fiziksel  ve sıvı fazı kimyasal kütle transfer katsayıları (kL) 

belirlenmiĢtir. KarıĢtırmalı hücre reaktörlerde de olduğu gibi, kütle transfer alanı 

bilindiğinden bu kısımda da direkt olarak kütle transferlerinin hesaplanabilmesi mümkün 

olmuĢtur.  

 

Islak duvarlı kolonların tasarımlarında dikkat edilmesi gereken bazı noktalar vardır. 

Bunlardan ilki giriĢ etkisidir. Sıvının kolona girdiği anüler boĢluk, düĢey filmin 

kalınlığından daha ince olursa, boĢluktaki ortalama hız, film hızından daha yüksek 

olacaktır. Böyle bir durumda kolonun en üstü yeni oluĢan yüzeydeki hız sıfır olacaktır ve 

kolonun en alt kısımlarında terminal hıza ancak ulaĢılır. Dolayısıyla boĢluk çıkıĢındaki hız 

ile filmin ortalama hızı ile ilgili yeni düzenlemeler yapılması gerekmektedir. Ayrıca bu 

durumda yüzeydeki tüm noktalarda terminal hız kabulü yapmak yanlıĢlık getirecektir. 
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Ġkinci nokta ise yüzeyde oluĢan dalgalardır. Genellikle dalgalar, kolonun en alt 

kısımlarında, sıvı kolonu terk etmeden önce görülmektedir. OluĢan dalgalarla yüzey alanı 

arttığından dolayı absorpsiyona katkısı olsa da, düzgün yüzey kabulüyle yapılan ölçüm ve 

hesaplamalara hata getirecektir. Bu zorluk, kolonun kısa yapılmasıyla (uç etkileri artırıyor 

olsa da) kolayca aĢılabilir (Emmert ve Pigford, 1954; Danckwerts, 1970: 77). 

 

DüĢey sıvı filmler için yapılan deneysel çalıĢmalara göre üç akıĢ rejimi vardır. Bu rejimler 

Reynolds (Re) sayısına göre kategorize edilir. DüĢen filmler için Re sayısı aĢağıdaki gibi 

tanımlanır. 

 

                       (5.84) 

 

Bu denklemde  film kalınlığı (m),  sıvının yoğunluğu (kg/m
3
),  sıvının ortalama 

çizgisel hızı (m/s),  ise sıvının viskozitesidir (kg/m-s). 

 

Tanımlanan üç rejimin sınırları ise aĢağıda verilmiĢtir. 

 

Yüzeyde dalgasız laminer akıĢ : Re < 20 

Yüzeyde dalgalı laminer akıĢ : 20 < Re < 1500 

Türbülant akıĢ : Re > 1500 

 

Yüzeyde dalga aslında her Re sayısı değerinde gözlemlenir. Re sayısının 20‟den düĢük 

olduğu durumlarda, oluĢan dalgalar çok uzun ve sıvı yüzeyinden aĢağıya doğru akarken 

çok yavaĢtır. Bu Re sayısından yüksek olduğu durumlarda dalga oluĢumu hızlanır; fakat 

akıĢ laminer kalır. Re sayısının 1500‟ün üzerindeki değerlerde akıĢ çok düzensiz ve kaotik 

bir durum alıp akıĢ türbülanta dönüĢür (Bird, Stewart, Lightfoot, 2007: 46). Dolayısıyla 

yapılan çalıĢmalarda sıvı hızı bu Re sayısı değerini aĢmayacak Ģekilde ayarlanmıĢtır.  

 

Deneylerde kullanılan dıĢ ıslak duvarlı kolonun kesit görünümünün Ģematik gösterimi ve 

boyutları ġekil 5.7‟de verilmiĢtir. 
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ġekil 5.7.  Deneylerde kullanılan ıslak dıĢ duvarlı kolon sisteminin Ģematik gösterimi ve 

boyutları 

 

Islak duvarlı kolon imal ettirilirken yüksekliğinin çok fazla olmamasına dikkat edilmiĢtir. 

Kolon yüksekliğinin fazla olması, sıvının alacağı yolun uzun olmasına, akıĢ rejiminin 

bozulmasına, akıĢın daha dalgalı, daha çalkantılı olmasına neden olmaktadır ve bu durum 

da kütle transferini etkilemektedir (Danckwerts, 1970: 77). Dolayısıyla yüksekliği fazla 

olmayan bir kolon camdan imal ettirilerek, sıvının duvar boyunca aĢağıya doğru akıĢında 

giderek daha fazla dalgalanmaların meydana gelmesi ve akıĢ rejiminin bozulması 

engellenmiĢtir .  

 

Literatürdeki çalıĢmalar incelendiğinde çalıĢmalarda çeĢitli boyutlardaki ıslak duvarlı 

kolonların kullanıldığı görülmüĢtür. Bazı araĢtırmacılar yüksekliği 1,9 - 11,5 cm arasında 

değiĢen kısa ıslak duvarlı kolon kullanırken (Darde ve diğerleri, 2011; Thee, Smith, da 

8,7 cm 
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GG 

SG 

12 

mm 

SÇ 

GÇ 

46 mm 

KDP 

AÖ 

AÖ    Kütlesel akıĢ ölçer 

GÇ   Gaz çıkıĢı 

GG   Gaz giriĢi (saf CO2 veya saf O2) 

IDK   Islak duvarlı kolon 

KDP  Karbon dioksit probu 

SÇ    Sıvı çıkıĢı 

SG   Sıvı giriĢi (su veya kalsiyum asetat çözeltisi) 

 

IDK 
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Silva, Kentish, Stevens, 2012; Vivian ve Peaceman, 1956; Cullinane ve Rochelle, 2006), 

bazı araĢtırmacılar yüksekliği 90 cm - 5 m arasında değiĢen (Lamourelle ve Sandall, 1972; 

Henstock ve Hanratty, 1979; Yih ve Chen, 1982; Akanksha ve diğerleri, 2008; Nielsen, 

Kiil, Thomsen, Dam-Johansen, 1998) ıslak duvarlı kolonlarda çalıĢmalarını 

yürütmüĢlerdir.  

 

Çok düĢük Re sayılarında bile dalgalanmalar meydana geldiğinden dolayı ve sanayiye 

yönelik olarak literatürde ya çok yüksek Re sayılarında korelasyonlar elde edilmiĢtir ya da 

pilot skaladaki koĢullar için ortalama Re sayılarında çalıĢılmıĢtır (Akanksha ve diğerleri, 

2008). Dolayısıyla ara Re sayıları için çalıĢmaların yapılması gerekmektedir. Literatürdeki 

çalıĢmalar incelendiğinde, uzun ıslak duvarlı kolonlarda yapılan araĢtırmalarda Re sayısı 

ya çok düĢük, dalgasız laminer rejime düĢecek aralıkta, endüstride uygulanamayacak 

aralıklarda çalıĢılmıĢtır ya da çok yüksek Re değerlerinde, çok yüksek hızlarda yani 

türbülant rejimde, kütle transferinin oluĢan dalgalardan çok etkilenebileceği değerlerde 

(Danckwerts, 1970: 77) çalıĢılmıĢtır. Dolayısıyla, bu çalıĢmada amaç kütle transferine 

etkisi olmayan uygun Re aralığında çalıĢmak olduğu için seçilen akıĢ hızları ve kolon 

yüksekliği uygundur. 

 

5.5.1. Islak dıĢ duvarlı kolonun modellenmesi ve fiziksel kütle transfer katsayısının 

bulunması 

 

Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısı üç yolla bulunabilir. Bunlardan 

birincisi kolonun modellenmesinden elde edilen teorik hesaplama iledir. Ġkincisi saf su ve 

karbon dioksit ile yapılan deneylerden elde edilen sonuçlar ile ve üçüncüsü ise oksijene 

doyurulmuĢ saf sudan azot akıĢı ile desorbe olan oksijen miktarının bulunması ile elde 

edilen sonuçlarla hesaplanmasıdır. 

 

Öncelikle L uzunluğundaki ıslak dıĢ duvarlı kolon modellenmiĢtir (ġekil 5.8). 
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ġekil 5.8. L uzunluğundaki ve R yarıçapındaki ıslak dıĢ duvarlı kolonun modellenmesi 

 

Seçilen kontrol hacmi (kabuk) için öncelikle hidrodinamik profil oluĢturulmalıdır. Kabuk 

için momentum denklemi yazılacak olursa; 

 

            (5.85) 

 

Bu denklem düzenlendiğinde; 

 

                (5.86) 

 

Sınır koĢulu 1 :  

 

Bu sınır koĢulu kullanılarak c1 sabiti bulunur. 

 

                (5.87) 

 

Bu sabit denklemde yerine yerleĢtirildiğinde ve akı tanımı da denklemde açıkça 

yazıldığında aĢağıdaki denkleme ulaĢılır. 

 

R 

R 

r 

Islak duvarlı kolon yüzeyi 

DıĢ duvardan sıvı akıĢı 

Seçilen kontrol hacmi (kabuk) 

  

r 

r 
z 

L 
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              (5.88) 

 

Sınır koĢulu 2 :  

 

Ġkinci sınır koĢulu denkleme uygulandığında c2 sabiti için aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

               (5.89) 

 

Elde edilen denklem yerine konulup hız profil denklemi düzenlenirse, aĢağıdaki denklem 

elde edilir. 

 

             (5.90) 

 

Hacimsel akıĢ hızı ise aĢağıdaki integrasyon ile bulunur. 

 

             (5.91) 

 

Sıvı film kalınlığı; 

 

              (5.92) 

 

olarak tanımlanırsa; 

 

                 (5.93) 

 

çok küçük olduğundan; 

 

                 (5.94) 

 

olarak yazılır. Bu integrasyonun sonucunda Taylor açılımı da kullanılarak ve EĢ. 5.94 de 

göz önünde bulundurularak hacimsel akıĢ hızı için aĢağıdaki denklem elde edilir. 
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              (5.95) 

 

Sıvı filmi kalınlığını ise EĢ. 5.94 ve EĢ. 5.95‟i kullanarak aĢağıdaki denklemden 

hesaplamak mümkündür. 

 

                (5.96) 

 

Film içindeki ortalama hız ise EĢ. 5.97‟yi kullanılarak hesaplanır. 

 

               (5.97) 

 

Bu durumda ortalama hız için elde edilen denklem aĢağıda verilmiĢtir. 

 

                (5.98) 

 

Sıvı filmi içerisindeki maksimum hız, yarıçapın R olduğu yerde olacaktır. Dolayısıyla, 

yine Taylor açılımı kullanılarak maksimum hız için elde edilen denklem EĢ. 5.99 ile 

verilmiĢtir. Bu sonuç literatürde ulaĢılan sonuçlarla uyum içerisindedir (Darde ve diğerleri, 

2011). 

 

                (5.99) 

 

Sıvı fazı ortalama fiziksel kütle transfer katsayısını hesaplamak için aĢağıdaki denklem 

kullanılır (Uysal, 2003: 87). 

 

              (5.100) 

 

EĢ. 5.98 kullanılarak, fiziksel kütle transfer katsayısı için elde edilen denklem hacimsel 

akıĢ hızı cinsinden aĢağıda verilmiĢtir. 
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              (5.101) 

 

Aynı Ģekilde, fiziksel kütle transfer katsayısı maksimum hız cinsinden de yazılabilir. 

 

             (5.102) 

 

EĢ. 5.100‟ün çözümü yapıldığında, EĢ. 5.103 elde edilir (Uysal, 2003: 85-88). 

 

              (5.103) 

 

Bu denklem yeniden düzenlenirse; 

 

               (5.104) 

 

elde edilir. Bu denklemde eĢitliğin sol tarafı boyutsuzdur ve bu boyutsuz sayı Sherwood 

sayısı olarak anılır. Dolayısıyla; 

 

               (5.105) 

 

Re<20 olan dalgalanma olmayan laminer film için EĢ. 5.105 kullanılarak ortalama fiziksel 

kütle transfer katsayısını ıslak dıĢ duvarlı kolon için teorik olarak hesaplamak mümkündür. 

Deneysel verileri kullanarak fiziksel kütle transfer katsayısını hesabı ise EĢ. 5.101 ile 

mümkündür. Bu denklem karbon dioksit için yeniden düzenlenecek olursa, aĢağıdaki gibi 

ifade edilir.  

 

             (5.106) 

 

Burada , sıvı giriĢindeki karbon dioksit konsantrasyonudur ve sıvı içerisinde karbon 

dioksit olmadığından sıfıra eĢittir.  ise, sıvı çıkıĢındaki ortalama karbon dioksit 

konsantrasyonudur ve ölçümler karbon dioksit probu ile yapılmıĢtır. Deneylerde gaz olarak 
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kolona saf karbon dioksit beslenmiĢtir. Böylece kütle transferine olan gaz fazı direnci yok 

edilmiĢtir (Pasiuk-Bronikowska ve Rudzinski, 1991; Espen, 2011). Sıvı olarak ise saf su 

kullanılmıĢtır ve her sıvıya ve gaza göre sürekli olarak çalıĢılmıĢtır. Kolona sürekli olarak 

taze saf su beslenmiĢtir, sıvı fazında bir birikim söz konusu değildir. 

 

Ölçümlerde kullanılan karbon dioksit probunun kalibrasyonu sodyum bikarbonat ile 

yapılmıĢtır. Kalibrasyon EK 5‟te sunulmuĢtur.  

 

Islak dıĢ kolonlu duvarda fiziksel kütle transfer katsayını bulmak için oksijen desorpsiyon 

yöntemi de uygulanabilir. Bu yöntem için gerekli çıkarımlar aĢağıda verilmiĢtir. 

 

 

ġekil 5.9. Oksijen desorpsiyonu çalıĢması için ıslak dıĢ duvarlı kolonun Ģematik kesit 

görüntüsü 

 

Islak dıĢ duvarlı kolonuna beslenen oksijene doyurulmuĢ saf su, akıĢı sırasında saf azotla 

karĢılaĢtığında su içerisinden sıyrılmaktadır (ġekil 5.9). Sudan gaza geçen oksijen miktarı 

aĢağıdaki denklemle hesaplanabilir. Oksijen için madde denkliği yapılacak olursa; 

 

                         (5.107) 

 

d 
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burada , gaza aktarılan oksijen miktarı (kmol/s), QL sıvı akıĢ hızı (m
3
/s), CT toplam 

konsantrasyon (kmol/m
3
) ve x1 ve x2 sırasıyla kolona giren ve çıkan sıvı içerisindeki 

oksijen mol kesridir. 

 

Ortalama akı ise aĢağıdaki gibi ifade edilebilir.  

 

               (5.108) 

 

Burada , ortalama akı (kmol/m
2
-s), A ise toplam kütle transfer alanıdır. Bu alanın 

hesabında, içteki kolonun yanal alanı yanı sıra, gaz ile temas sağlayan dıĢ kolon ve iç 

kolon arasında kalan ince sıvı filmi ile kaplı anüler boĢluğun taban kesit alanı ve iç 

kolondan gelen sıvının taĢma kesit alanı da dikkate alınmıĢtır. 

 

          (5.109) 

 

Aynı zamanda iki direnç teorisinden akı EĢ. 110 ile ifade edilebilir. Burada , fiziksel 

kütle transfer katsayısıdır (m/s). 

 

          (5.110) 

 

Logaritmik mol kesri farkı ifadesi aĢağıdaki gibi hesaplanır. 

 

            (5.111) 

 

Buna göre EĢ. 5.110, fiziksel kütle transfer katsayısı için tekrar düzenlenecek olursa; 

 

           (5.112) 

 

elde edilir. 
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Fiziksel kütle transfer katsayısı için yapılan teorik hesabın ve her iki yolla da yapılan 

deneylerin deneysel çalıĢmaları Kısım 6.5.1‟de, sonuçları ise Kısım 7.5.1 sunulmuĢtur. 

 

5.5.2. Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının elde edilmesi 

 

Kimyasal kütle transfer katsayısını bulmak için karbon dioksit için madde denkliği 

kurulursa; 

 

            (5.113) 

 

eĢitliği yazılabilir. Burada , gazdan sıvıya transfer olan karbon dioksit miktarı (kmol/s), 

, sıvı giriĢindeki karbon dioksit konsantrasyonu ve  ise sıvı çıkıĢındaki 

ortalama karbon dioksit konsantrasyonudur (kmol/m
3
) ve ölçümler karbon dioksit probu ile 

yapılmıĢtır. Q ise sıvı hacimsel akıĢ hızı (m
3
/s), A toplam ara yüzey alanıdır (m

2
).  

 

Önceki dönemlerde karbon dioksitin kalsiyum asetat tarafından absorpsiyonu sırasında 

meydana gelen reaksiyonlar incelenmiĢtir. Sonuç olarak psödo birinci dereceden reaksiyon 

gerçekleĢtiği sonucuna ulaĢılmıĢtır. Meydana gelen toplu reaksiyon aĢağıda verilmiĢtir. 

 

        (5.114) 

 

Bu reaksiyondan açıkça görüldüğü üzere giren 1 mol karbon dioksit 1 mol karbonata 

dönüĢmektedir. Dolayısıyla probla elde edilen değer gazdan sıvıya geçen karbon dioksit 

miktarını verecektir. 

 

Sıvı giriĢinde çözelti içerisinde karbon dioksit bulunmadığından  sıfıra eĢit olacaktır. 

Dolayısıyla EĢ. 5.114, aĢağıdaki denkleme indirgenir. 

 

             (5.115) 

 

Ayrıca, karbon dioksit için akı EĢ. 5.116 ile ifade edilir. 

 

             (5.116) 
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Bu denklemde , arayüzeydeki karbon dioksit konsantrasyonu ve  ise belirli bir 

seviyedeki sıvıda bulunan karbon dioksit konsantrasyonudur. Yapılan çalıĢmalara göre 

karbon dioksit ve kalsiyum asetat arasında gerçekleĢen reaksiyon hızlı ve ani reaksiyonlar 

arasında kalan ara bölgededir. Dolayısıyla, karbon dioksit sıvı tarafına geçtiği anda 

tükenmektedir ve sıvıda bir karbon dioksit konsantrasyonu söz konusu değildir. Bu 

durumda  sıfıra eĢit olmaktadır ve EĢ. 5.116 aĢağıda verilen denkleme indirgenmiĢ 

olur. 

 

              (5.117) 

 

EĢ. 5.115 ve EĢ. 5.117‟de verilen akı denklemleri birbirine eĢitlenirse, kimyasal kütle 

transfer katsayısı hesabı için aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

                         (5.118) 

 

EĢ. 5.118 ile kimyasal kütle transfer katsayısını hesaplamak mümkündür. Bu denklemde 

 arayüzey konsantrasyonudur ve Henry katsayısıyla hesaplanabilir. Kalsiyum asetat – 

karbon dioksit sistemi için Henry katsayısının hesabı çalıĢmaları önceki dönemlerde 

yapılmıĢtır.  ise önceden de belirtildiği gibi karbon dioksit probu ile ölçülmüĢtür.  

  

Islak duvarlı kolonda elde edilen kimyasal kütle transfer katsayısının deneysel yöntemi ve 

sonuçları sırasıyla Kısım 6.5.2 ve Kısım 7.5.2‟de sunulmuĢtur.  

 

5.5.3. Islak dıĢ duvarlı kolonda Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün bulunması  

 

Kütle transferi çalıĢmalarının yapıldığı ikinci ekipman olan ıslak dıĢ duvarlı kolon için de 

Hatta sayısı ve artıĢ faktörü hesaplanmıĢtır.  

 

Hatta sayısı Kısım 5.4.2‟de de anlatıldığı gibi, sıvı film içerisinde harcanan bileĢenin 

maksimum miktarının, kimyasal reaksiyon olmadan transfer olan miktarına oranıdır. Bu 

tanımdan yararlanarak ıslak dıĢ duvarlı kolon için Hatta sayısı (itici güçler kimyasal ve 
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fiziksel kütle transferleri için aynı olduğundan dolayı) kimyasal kütle transfer katsayısının, 

fiziksel kütle transfer katsayısına oranına eĢit olmaktadır.  

 

             (5.119) 

 

Bu eĢitlik kullanılarak elde edilen Ha sayıları ve yine Kısım 5.4.2‟de denklemi verilen 

maksimum artıĢ faktörü ile reaksiyonun ıslak duvarlı kolonda çalıĢılan Ģartlar için hangi 

bölgede olduğunu bulmak ve artıĢ faktörünü hesaplamak mümkündür. Islak duvarlı kolon 

için hesaplanan artıĢ faktörü sonuçları Kısım 7.5.3‟te sunulmuĢtur. 
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6. DENEYSEL YÖNTEM 

 

6.1. Kalsiyum Asetat ve Karbon Dioksit Sisteminin Termofiziksel Özelliklerin Elde 

Edilmesi ve Henry Sabitlerinin Bulunması ile Ġlgili Yapılan Deneysel ÇalıĢmalar  

 

Kısım 5.1‟de belirtildiği gibi, literatürde kalsiyum asetat hakkında ya da kalsiyum asetat-

karbon dioksit sistemi hakkında neredeyse hiç bilgi bulunmamaktadır. Dolayısıyla, 

öncelikle bu bilgileri elde etmek için çalıĢmalar yapılmıĢtır.  

 

Bu kısımda öncelikle özellikleri elde etmek için oldukça hassas bir Ģekilde hazırlanmıĢ 

kalsiyum asetat-su ikili karıĢımları hazırlanmıĢtır. Farklı konsantrasyonlarda hazırlanan bu 

çözeltiler kullanılarak atmosferik basınçtaki ve yüksek basınçlardaki termofiziksel 

özellikler belirlenmiĢtir. Ayrıca yüksek basınçlardaki karbon dioksit tutma kapasiteleri de 

belirlenmiĢtir. 

 

6.1.1. Kalsiyum asetat – su ikili karıĢımlarının hazırlanması 

 

Termofiziksel özelliklerin elde edilmesi için kalsiyum asetat – su ikili karıĢımları 

hazırlanmıĢtır. Bu çözeltiler hazırlanırken, fiziksel özellikler elde edileceğinden ve tüm 

çalıĢmada bu veriler kullanılacağından dolayı oldukça hassas çalıĢılmıĢtır. 

 

Öncelikle kalsiyum asetat (Sigma Aldrich Calcium acetate hydrate C1000 99%) hidrofilik 

yapısından dolayı, hava almayan bir kap içerisinde vakum altında sabit tartıma gelene 

kadar yaklaĢık 24 saat boyunca kurutulmuĢtur. Ardından, yine hava almayacak Ģekilde 

tasarlanmıĢ kabın içerisine konan distile su, vakum uygulanarak içerisindeki gazlardan 

arındırılmıĢtır. Bu iki kap da, yine özel tasarlanan aparat sayesinde hava almayacak Ģekilde 

vakum altında birbirine eklenmiĢtir ve bu Ģekilde ikili karıĢımlar hazırlanmıĢtır (Resim 

6.1). 
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Resim 6.1.  Kalsiyum asetat – su ikili karıĢımların hazırlanması sırasında kalsiyum asetat 

ve suyun vakum altında karıĢtırılması 

 

Farklı konsantrasyonlarda hazırlanan kalsiyum asetat – su ikili karıĢımları kullanılarak 

termofiziksel özellikler belirlenmiĢtir. 

 

6.1.2. Kalsiyum asetat – karbon dioksit sisteminde farklı basınç ve sıcaklıklarda 

toplam karbon dioksit tutma kapasitesinin belirlenmesinde kullanılan deneysel 

sistem 

 

Kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı basınçlardaki toplam karbon dioksit tutma 

kapasitelerini belirlemek için Resim 6.2‟de gösterilen düzenek kullanılmıĢtır. Bu 

düzenekte gaz haznelerinde farklı basınçlarda bulunan karbon dioksit, içinde farklı 

konsantrasyonlarda ve bilinen hacimde çözelti içeren hücreye gönderilmektedir (Resim 

6.3).  
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Resim 6.2.  Kalsiyum asetatın farklı basınçlarda toplam karbon dioksit tutma 

kapasitelerinin belirlenmesinde kullanılan sistem  

 

Belli bir basınç altında yapılan bu iĢlemde, karbon dioksit çözelti tarafından 

absorplandıkça hücre içindeki basınç zamanla azalmaktadır. Basınçta meydana gelen bu 

değiĢimden, çözelti tarafından absorplanan karbon dioksit miktarını hesaplamak 

mümkündür.  
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(a) (b) 

Resim 6.3. (a) Kalsiyum asetatın farklı basınçlarda toplam karbon dioksit tutma 

kapasitelerinin belirlenmesinde kullanılan sistemde çözeltilerin içine koyulduğu 

hücre, (b) sistem içerisinde bulunan gaz hazneleri 

 

ġekil 6.1‟de örnek bir ölçüm grafiği verilmiĢtir. Bu grafikten de anlaĢılacağı gibi, hücre 

içerisinde meydana gelen basınç düĢüĢü ve sabitlenme noktasının yanısıra, hücre içi 

sıcaklık ve gaz haznesinin sıcaklığı da zamana karĢı kaydedilmiĢtir. Örnek olarak, kütlece 

% 0,7719 konsantrasyonundaki çözelti kullanılarak 5 bar basınçta ve farklı sıcaklıklarda 

(0, 20, 40 ve 60
o
C) yapılan deneylerde karbon dioksitin toplam absorplanma kapasiteleri 

karĢılaĢtırılmaktadır. Bu örnek grafikte, belirli bir sıcaklık ve o basınçta maksimum 

absorplanmanın sağlandığında yani her iki parametrede de zamanla bir değiĢim 

olmadığında, sıcaklık değiĢtirilmiĢtir. 

 

Farklı basınçlarda ve farklı sıcaklıklarda yapılan diğer deneylerin grafikleri ile hesaplama 

yöntemi EK 3‟de verilmiĢtir. 

 

Sonuçlar ise Kısım 7.1.2‟de verilmiĢtir. 
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ġekil 6.1.  Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 0,7719) 5 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi bulunmasında örnek deney verileri (hücredeki 

kalsiyum asetat çözelti miktarı : 24,275 g) 

 

6.1.3. Kalsiyum asetat çözeltisinin yüksek basınçta yoğunluk ölçümlerinde kullanılan 

deneysel sistem 

 

Kalsiyum asetat çözeltilerinin termofiziksel özelliklerinin ölçümleri için Resim 6.4‟te 

verilen düzenek kullanılmıĢtır. Kullanılan düzenekte kalsiyum asetat çözeltisi sisteme 

beslendikten sonra çözeltinin beslendiği haznede kademeli olarak basınç artırılmıĢ ve farklı 

sıcaklıklarda ölçüm alınmıĢtır. 

 

Bu çalıĢmada, farklı konsantrasyonlarda hazırlanan kalsiyum asetat çözeltilerinin yüksek 

sıcaklık ve basınçlardaki yoğunluk ölçümlerinde basınç çalıĢma aralığı 0,1 – 100 MPa, 

sıcaklık çalıĢma aralığı ise 0 – 80
o
C olarak ayarlanmıĢtır.  

 

 

 

0

10

20

30

40

50

60

70

0.370

0.390

0.410

0.430

0.450

0.470

0 50 100 150 200 250 300 350 400

p
/M

P
a

 

Zaman, dk 

T (oC) 

Haznedeki basınç

Hücredeki sıcaklık, oC

Haznedeki sıcaklık, oC



77 

 

  

(a) (b) 

Resim 6.4. (a) Termofiziksel özelliklerin incelenmesinde kullanılan deney düzeneği, (b) 

düzeneğe çözeltinin beslenmesi 

 

6.1.4. Kalsiyum asetat çözeltisinin atmosferik basınç termofiziksel özelliklerinin 

belirlenmesinde kullanılan deneysel sistemler 

 

Hazırlanan 8 farklı konsantrasyondaki kalsiyum asetat çözeltilerinin atmosferik basınçta 

yoğunluk ölçümleri yapılmıĢtır. Yoğunluk ölçümleri için Anton Paar DMA 4500 salınımlı 

U tüp yoğunluk ölçeri kullanılmıĢtır (Resim 6.5). 

 

Yapılan çalıĢmada hazırlanan çözeltilerin yoğunlukları 5 – 70
o
C arasında ölçülmüĢtür. 

Sonuçlar Kısım 7.1.4‟te sunulmuĢtur. 
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Resim 6.5. Yoğunluk ölçümlerinde kullanılmıĢ olan için Anton Paar DMA 4500 salınımlı 

U tüp yoğunluk ölçer 

 

Hazırlanan 8 farklı konsantrasyondaki kalsiyum asetat çözeltilerinin atmosferik basınçta 

viskozite ölçümleri de yapılmıĢtır. Viskozite ölçümleri için ise Anton Paar SVM 3000 

Stabinger Viskometre kullanılmıĢtır (Resim 6.6). Yapılan çalıĢmada hazırlanan çözeltilerin 

viskoziteleri ise 5 – 90
o
C arasında ölçülmüĢtür. Sonuçlar Kısım 7.1.4‟te sunulmuĢtur. 

 

 

Resim 6.6. Viskozite ölçümlerinde kullanılmıĢ olan için Anton Paar SVM 3000 Stabinger 

viskometre 



79 

 

6.2. Karbon Dioksit – Kalsiyum Asetat Sisteminde Difüzyon Katsayılarının 

Bulunması ile Ġlgili Yapılan Deneysel ÇalıĢmalar 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon katsayısının bulunması 

konusunda Kısım 5.2‟de yapılan teorik irdelemeye göre N2O : CO2 analojisinin kullanıldığı 

yöntem deneysel sistemdir. Difüzyon katsayısının bulunmasına izlenen teorik yöntem olan 

Stokes – Einstein yönteminin sonuçları Kısım 7.2.1‟de sunulmuĢtur. Aynı zamanda 

kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısının bulunması da Kısım 5.2.2‟de 

teorik irdelenmesi yapılmıĢ olup sonuçları ise Kısım 7.2.2‟de sunulmuĢtur. 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat içerisindeki difüzyon katsayısının bulunmasında 

kullanılan N2O : CO2 anaolojisi yöntemi için bir diyafram hücre imal ettirilmiĢtir. 

Diyafram olarak da poröz cam kullanılmıĢtır. Hesaplamalar için gerekli olan veriler 

Çizelge 6.1‟de verilmiĢtir. 

 

 Çizelge 6.1. Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltilerindeki difüzyon katsayısının 

bulunmasında kullanılan diyafram hücrenin özellikleri 

VL (mL) Her deneyde hücreye konulan sıvı ölçülmüĢtür. 

VG(mL) 900 – VL 

Diyafram çapı, m 0,065 

Diyafram yüzey alanı, m
2
 0,003318 

 

Sistemdeki toplam hacim bilinmektedir. Dolayısıyla her deneyde hücreye konulan sıvı 

ölçülmüĢtür ve toplam hacimden gaz hacmi hesaplanmıĢtır. Ayrıca her deneyde atmosferik 

basınç kaydedilmiĢtir ve sabit sıcaklıkta çalıĢılmıĢtır. 

 

ġekil 6.2‟de de görüldüğü gibi, Kısım 5.2.1‟de anlatıldığı Ģekilde diyafram sabitini 

hesaplamak için N2O gazı ve su ile deneyler yapılmıĢ, basınç düĢüĢü verilerinden gerekli 

ordinat değeri hesaplanmıĢ ve zamana karĢı çizilen doğrunun eğimi bulunmuĢtur. Bu 

değer, , 19150 olarak hesaplanmıĢtır. Bu değer, kalsiyum asetat çözeltileri içinde N2O 

gazının difüzyon katsayısını bulmak için kullanılmıĢtır.  

 

Diğer ölçümler hesaplanan bu  değerine bağlı olduğu için suyla yapılan deneyler 

tekrarlanmıĢ olup kesinliği sağlanmıĢtır. 
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ġekil 6.2. Diyafram sabitini bulmak için su ile yapılan örnek deney sonuçları 

 

Su ile yapılan deneylerin ardından kütlece %2, 4, 6, 8, 10, 15 ve %20‟lik kalsiyum asetat 

çözeltileri hazırlanmıĢtır ve diazot oksit ile deneyler yapılmıĢtır. Bu deneylerin sonuçları 

ve teorik sonuçlarla karĢılaĢtırılması Kısım 7.2.1‟de sunulmuĢtur.  

 

Bu düzeneğin kullanılmasında dikkat edilecek nokta Ģudur ki, yapılan her deneyde arada 

diyafram olarak imal ettirilmiĢ olan poröz camın çok iyi ve eĢit bir Ģekilde ıslatılması 

gerekmektedir. Bunu sağlamak için yapılacak her deneyden önce tamamen kurutulan poröz 

cam, çalıĢılacak olan çözeltinin içerisinde deneyden önce 2-3 saat bekletilmiĢ ve tamamen 

ıslanması sağlanmıĢtır. Her deneyden sonra da saf su ile yıkanmıĢtır ve yine saf suyun 

içerisinde bir gece bekletilmiĢtir. Dolayısıyla, çözeltiden gelebilecek kirliliklerin 

gözenekler içerisinde dolması ve difüzyon deneylerinin sonuçların etkilemesi 

engellenmiĢtir. Literatürde yapılan baĢka çalıĢmalarda da, benzer diyafram hücre 

sistemlerini kullanan araĢtırmacılar kullanılan diyaframın içerisinde difüzyon katsayısı 

ölçülecek çözelti ile tamamen ıslatılması konusunda oldukça dikkatli davranmıĢlardır. 

Ayrıca diyafram hücrede sıvı tarafı sürekli olarak sabit dönüĢ hızında manyetik 

karıĢtırıcıda karıĢtırılmıĢtır; dolayısıyla konsantrasyondan meydana gelebilecek direnç 

homojen sıvının eldesiyle yok edilmiĢtir. 
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6.3. Kalsiyum Asetat – Karbon Dioksit Arasında GerçekleĢen Reaksiyonun Hız 

Ġfadesinin Elde Edilmesi ile Ġlgili Yapılan Deneysel ÇalıĢmalar 

 

6.3.1. Kalsiyum asetat konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin incelenmesi 

 

Reaksiyonda kalsiyum asetat konsantrasyonunun etkisini incelemek için sabit sıcaklık ve 

karbon dioksit konsantrasyonunda deneyler yapılmıĢtır. Yapılan deneylerde saf karbon 

dioksit kullanılmıĢtır ve 20
o
C sıcaklıkta çalıĢılmıĢtır. Kalsiyum asetat konsantrasyonu ise 

%2-20 g/L (yaklaĢık olarak 114-1136 mol/m
3
) arasında değiĢtirilmiĢtir. Kalsiyum asetatın 

çözünürlüğü yaklaĢık 26 g/100 g çözelti olduğundan dolayı (Zhao, Zhang, Tang, Jian, 

Yuan, 2007; Saury ve diğerleri 1993; Apelblat ve Manzurola, 1999; Seidell, 1919:187) 

konsantrasyon en yüksek kütlece %20 olarak ayarlanmıĢtır. Kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonları belirtilen aralık arasında 7 farklı değerde hazırlanmıĢtır (kütlece %2, 4, 

6, 8, 10, 15 ve %20) ve her konsantrasyondaki deneyler üçer kere tekrarlanmıĢtır. Yapılan 

her deney için reaksiyon hızı hesaplanmıĢ ve kalsiyum asetat çözelti konsantrasyonunun 

reaksiyona etkisi belirlenmiĢtir.  

 

Reaksiyonda kalsiyum asetat çözeltisi konsantrasyonun etkisini incelemek için yapılan 

deneylerde saf karbon dioksit gazı hücre içerisine hapsedilmiĢtir ve her saniye ölçülen 

basınç düĢüĢü, her deney için zamana karĢı grafiğe geçirilmiĢtir. Kısım 5.3‟te sunulan 

hesaplama yöntemiyle sonuçlara ulaĢılmıĢtır. 

 

Deneylerde basınç günlük olarak okunmuĢtur. Her deneyde taze çözelti kullanılmıĢtır ve 

hücreye konulan sıvı hacmi ölçülmüĢtür. Sistemdeki toplam hacim bilindiğinden dolayı, 

toplam hacimden ölçülen sıvı hacmi çıkarılarak gaz hacmi bulunmuĢtur.  

 

Elde edilen deneysel basınç düĢüĢü verilerinin reaksiyon hızı hesabında kullanıldığı örnek 

grafik ġekil 6.3‟de verilmiĢtir. Bu grafikte azalan basınç verilerinden doğrusal eğilim 

çizgisi geçirildiğinde elde edilen denklemde, denklemin eğimi basıncın zamanla değiĢimini 

(dP/dt) vermektedir. Bu eğim değeri, önceki kısımlarda anlatıldığı gibi reaksiyon hızı 

hesabında kullanılmıĢtır. 
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ġekil 6.3. Hücrede meydana gelen basınç düĢüĢü verilerinden kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonu etkisinin incelenmesindeki reaksiyon hızı hesabında kullanılan 

eğimin elde edilmesi (T=287 K, CCa(CH3COO)2=852 mol/m
3
, yıkama ĢiĢesine 

gönderilen : saf karbon dioksit gazı) 

 

Bu yolla elde edilen tüm deneylerin sonuçları Kısım 7.3.1‟de verilmiĢtir. Sonraki kısımları 

etkilediği için yapılan deneyler sonucu kalsiyum asetatın reaksiyon hız ifadesindeki 

mertebesinin 1 olduğundan burada da bahsetmek gerekmektedir. 

 

6.3.2. Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin incelenmesi 

 

Karbon dioksit konsantrasyonunun etkisini incelemek için sabit kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonu ve sabit sıcaklıkta çalıĢılmıĢtır. Deneylerde kalsiyum asetat çözelti 

konsantrasyonu kütlece %6 (yaklaĢık 341 mol/m
3
) olarak ayarlanmıĢtır ve 20

o
C sıcaklıkta 

çalıĢılmıĢtır. Gaz içindeki karbon dioksit konsantrasyonu ise hacimce %4-100 arasında 

azot gazı ile karıĢım hazırlanarak ayarlanmıĢtır. KarıĢımların yüzdesi, elektronik kütle akıĢ 

ölçerleri (Cole Parmer EW-32907-63) ile ayarlanmıĢtır. 

 

Reaksiyonda karbon dioksit mertebesini bulabilmek için belirtilen karıĢım aralığında 15 

deney yapılmıĢtır. Karbon dioksitin hacimce yüzdesi 4,5; 7; 8,6; 11,8; 15; 18,3; 22,7; 31,1; 

40,1; 50; 59,9; 69,7; 81,7; 90,4 ve 100 olarak ayarlanmıĢtır. %4-20 arasında sık aralıklarla 

çalıĢılmıĢtır. Bunun nedeni, fabrikalardaki baca gazlarının bileĢiminin (Çizelge 3.1) bu 

aralıklarda değiĢiyor olmasıdır. Daha sonraki değerler 10‟ar puan artırılmıĢtır. 
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Reaksiyonda karbon dioksit konsantrasyonun etkisini incelemek için yapılan deneyler 

sırasında saniyede bir ölçülen basınç düĢüĢü, her deney için zamana karĢı grafiğe 

geçirilmiĢtir ve Kısım 5.3‟te sunulan hesaplama yöntemiyle sonuçlara ulaĢılmıĢtır.  

 

Elde edilen deneysel basınç düĢüĢü verilerinin reaksiyon hızı hesabında kullanıldığı örnek 

grafik ġekil 6.4‟de verilmiĢtir. 

 

 

ġekil 6.4. Hücrede meydana gelen basınç düĢüĢü verilerinden karbon dioksit 

konsantrasyonu etkisinin incelenmesindeki reaksiyon hızı hesabında kullanılan 

eğimin elde edilmesi (T=293 K, CCO2,gaz=11,436 mol/m
3
, CCa(CH3COO)2=341 

mol/m
3
) 

 

Tüm karbon dioksit konsantrasyonları için aynı yöntem tekrarlanmıĢ ve reaksiyon hızları 

elde edilmiĢtir. Sonuçlar Kısım 7.3.2‟de sunulmuĢtur.  

 

6.3.3. Sıcaklığın reaksiyon kinetiğine etkisinin incelenmesi 

 

Reaksiyonun sıcaklık değiĢimini incelemek için sabit konsantrasyondaki kalsiyum asetat 

çözeltilerinin farklı sıcaklıklardaki absorpsiyon verileri elde edilip gerekli hesaplamalar 

yapılmıĢtır. Deneylerde kütlece %6‟lık kalsiyum asetat çözeltisi (yaklaĢık 341 mol/m
3
) ve 

saf karbon dioksit gazı kullanılmıĢtır.  

 

Deneylerdeki sıcaklık 13,5; 20; 21,7; 22; 26,9; 29,7; 35,5; 38; 41,8; 45; 50,1; 55; 60,2; 

64,1; 65; 68,8 ve 78,5
o
C olarak değiĢtirilmiĢtir. 
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ġekil 6.5‟te deney sırasında elde edilen örnek bir grafik sunulmuĢtur. 

 

 
ġekil 6.5. Hücrede meydana gelen basınç düĢüĢü verilerinden sıcaklık etkisinin 

incelenmesindeki reaksiyon hızı hesabında kullanılan eğimin elde edilmesi (saf 

karbon dioksit gazı, CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
)  

 

Bu grafikte, elde edilen verilere eklenen eğilim çizgisinin eğiminden gerekli veriler elde 

edilerek Kısım 5.3‟te anlatıldığı gibi hesaplamalar yapılmıĢtır. Bu hesapların sonucu olarak 

sıcaklığın reaksiyon kinetiğine etkisi Kısım 7.3.3‟te irdelenmiĢtir. 

 

6.4. KarıĢtırmalı Hücre Reaktör Düzeneğinde Kütle Transferi Deneysel ÇalıĢmaları 

 

Reaksiyon hız hesabında Ha sayısı ve artıĢ faktörü hesaplarında kullanılan fiziksel kütle 

transfer katsayısının hesaplanması için çalıĢmaların yapıldığı karıĢtırmalı hücre 

reaktöründe O2 absorpsiyon/desorpsiyon yöntemi kullanılmıĢtır. Fiziksel kütle transfer 

katsayısını belirlemek için O2 desorpsiyonu yöntemine yönelik olarak öncelikle ġekil 

6.6‟de görülen düzenek kullanılmıĢtır. Sıvı haznesine oksijene doyurulmuĢ saf su 

eklenmiĢtir. Oksijene doyurulmuĢ suyun sıcaklığa göre kalibrasyonu yapıldıktan sonra 

kütlesel akıĢ ölçer yardımı ile sabit azot akıĢı sağlanarak, bu akıĢla desorbe olan oksijen 

miktarının zamanla değiĢimi kaydedilmiĢtir. 
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ġekil 6.6. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının bulunması için 

kullanılan deney düzeneğinin Ģematik gösterimi 

 

Oksijen absorpsiyon yönteminde ise önce sudan azot gazı geçirilmiĢtir. Bu sayede saf su 

içerisindeki oksijen azotla birlikte sıyrılmıĢ ve su içindeki oksijenin tamamen desorbe 

olması sağlanmıĢtır. Ardından gaz haznesine saf oksijen beslenerek suyun tekrar oksijeni 

absorbe etmesi sağlanmıĢtır. Oksijen konsantrasyonunda meydana gelen değiĢimi ölçmek 

için her iki deneyde de suya daldırılmıĢ olan çözünmüĢ oksijenmetre kullanılmıĢtır. 

Kullanılan oksijenmetrenin kalibrasyon grafiği EK 2‟de sunulmuĢtur.  

 

Her iki deney yönteminde de su içerisindeki oksijen konsantrasyonunda zamanla meydana 

gelen değiĢim kaydedilmiĢtir. Hesaplamalarda film teorisinden yararlanılmıĢtır ve elde 

edilen verilerle aĢağıda verilen hesaplama yöntemi kullanılarak bu sistem için fiziksel kütle 

transfer katsayısı belirlenmiĢtir. Literatürdeki yapılan benzer çalıĢmalar gibi sıvıya göre 

kesikli çalıĢılmıĢtır (Cents, Bruijn, Brilman, Versteeg, 2005).  

 

Yapılan deneylerde sıvı sürekli olarak vorteks oluĢmayacak ve kütle transfer alanı 

bozulmayacak bir hızda karıĢtırılıp sıvının homojenliği sağlanmıĢtır. Sıvının 

homojenliğinin sağlanabildiği, farklı noktalarda okunan prob değerleri ile teyit edilmiĢtir. 
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Kütle transfer çalıĢmaları için Kısım 5.4.1‟de de anlatıldığı gibi öncelikle fiziksel kütle 

transfer katsayısının bulunması için oksijen absorpsiyon / desorpsiyon yöntemi 

kullanılmıĢtır. Ardından kimyasal kütle transfer katsayısını bulmak için reaksiyon 

deneylerinde elde edilen sonuçlar kullanılarak, reaksiyonun absorpsiyona katkısını 

belirlemek için Hatta sayısı ve artıĢ faktörü hesabı yapılmıĢtır.  

 

Hesaplanan Hatta sayısı ve artıĢ faktörüne göre de kimyasal reaksiyonlu absorpsiyonun 

Kısım 5.4.2‟te anlatılan rejimlerden hangisine denk geldiği konusunda bilgi sahibi 

olunmuĢtur. Bu sonuçlar Kısım 7.4.2‟de verilmiĢtir. 

 

6.4.1. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının bulunmasının 

deneysel çalıĢmaları 

 

KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısını bulabilmek için reaksiyonsuz 

bir sistemle çalıĢılmıĢtır. Bunun için reaksiyon deneylerinde kullanılan karıĢtırmalı hücre 

reaktörde saf suda oksijen absorpsiyon / desorpsiyon yöntemi kullanılmıĢtır. Oksijen 

desorpsiyonu deneylerinde, elde edilen her bir konsantrasyon verisinden (ġekil 6.7) Kısım 

5.4.1‟de anlatıldığı gibi fiziksel kütle transfer katsayısı hesaplanmıĢtır. 

 

 

ġekil 6.7. KarıĢtırmalı hücre reaktör için fiziksel kütle transferi bulunmasında oksijen 

desorpsiyon yönteminin sonuçları 

 

Benzer Ģekilde oksijen absorpsiyon yöntemi için de elde edilen veriler kullanılarak (ġekil 

6.8) gerekli hesaplamalar yapılmıĢtır.  
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ġekil 6.8. KarıĢtırmalı hücre reaktör için fiziksel kütle transferi bulunmasında oksijen 

absorpsiyon yönteminin sonuçları 

 

KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısı hesabında elde edilen sonuçlar 

Kısım 7.4.1‟de sunulmuĢtur. 

 

6.5. Islak DıĢ Duvarlı Kolonda Kütle Transferi Deneysel ÇalıĢmaları 

 

Islak dıĢ duvarlı kolon, Kısım 5.5‟te de anlatıldığı gibi laboratuvarlarda ve endüstriye 

yönelik araĢtırmalarda oldukça sık kullanılan bir ekipmandır. Bilinen bir gaz-sıvı 

arayüzeyine sahip olduğundan dolayı, karıĢtırmalı hücre reaktör gibi direkt olarak kütle 

transfer katsayısı hesaplanabildiği için araĢtırmalar için ideal bir ekipmandır ve literatürde 

de sıklıkla kullanılmaktadır. 

 

Islak dıĢ duvarlı kolonda kütle transferi çalıĢmaları için öncelikle fiziksel kütle transfer 

katsayısını bulmak için çalıĢmalar yapılmıĢtır. Fiziksel kütle transfer katsayısını bulmak 

için üç farklı yöntem uygulanmıĢtır : teorik hesaplama, saf suya karbon dioksitin 

absorplanması ve oksijen absorpsiyon/desorpsiyon yöntemi. Bu üç yöntemden ikisi 

deneyseldir.  

 

Ardından kimyasal kütle transfer katsayısı için çalıĢmalar yapılmıĢtır. Bu çalıĢmalar sabit 

kalsiyum asetat çözelti konsantrasyonunda karbon dioksit ile yürütülmüĢtür. 
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Fiziksel ve kimyasal kütle transfer katsayılarının elde edilmesinin ardından reaksiyonun 

ıslak dıĢ duvarlı kolondaki absorpsiyona olan katkısını anlayabilmek için Kısım 5.5.3‟te 

anlatıldığı gibi Hatta sayısı ve artıĢ faktörleri hesaplanmıĢtır.  

 

6.5.1. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısı katsayısının 

bulunmasının deneysel çalıĢmaları 

 

Camdan özel olarak tasarlanıp imal ettirilen ıslak duvarlı kolonda kütle transferi 

çalıĢmalarında öncelikle fiziksel kütle transfer katsayısının bulunması için çalıĢmalar 

yapılmıĢtır. 

 

Fiziksel kütle transfer katsayısını hesaplamak için üç yöntem kullanılmıĢtır. Ġlki Kısım 

5.5.1‟de anlatılmıĢ olan teorik hesaplamadır. Ġkinci yöntem, saf su ve karbon dioksitin 

sürekli olarak kolona beslendiği ve karbon dioksit probuyla kolon boyunca suya geçen 

karbon dioksit miktarının belirlendiği sistemdir. Diğer yol ise oksijen desorpsiyon 

yöntemidir.  

 

Saf su ve karbon dioksit sisteminde kolona sürekli olarak taze saf su beslenmiĢtir. 

Literatürde yapılan bazı çalıĢmalarda kolondan çıkan sıvı, besleme tankına 

gönderilmektedir. Bu bir birikime neden olacağından hatalara sebebiyet verebilir. Bunu 

önlemek için bu çalıĢmada taze saf su ile sürekli olarak çalıĢılmıĢtır. Kolon giriĢindeki ve 

çıkıĢında sıvıdaki karbon dioksit miktarı bir karbon dioksit (karbonat/bikarbonat) probuyla 

ölçülmüĢtür. Sabit sıcaklıta çalıĢılmıĢtır. Saf suyun akıĢ hızı 3,33 – 7,29 x 10
-6

 m
3
/s 

arasında kalmak üzere 10 farklı değere ayarlanmıĢtır ve zamana karĢı konsantrasyon 

verileri alınarak, sistemin durağan hale gelmesi (yani okunan konsantrasyonun 

sabitlenmesi) beklenmiĢtir. Sabitlendiği nokta çıkıĢ konsantrasyonu olarak kaydedilmiĢtir. 

 

Oksijen desorpsiyonu yönteminde ise saf su öncelikle oksijen gazıyla doyurulmuĢtur. 

Ardından kolona sürekli olarak beslenmiĢtir. Gaz olarak azot gazı kullanılmıĢtır; böylelikle 

oksijene doyurulmuĢ sıvı içerisinden oksijen desorbe olmuĢtur. Gaza ve sıvıya göre sürekli 

olarak çalıĢılmıĢtır ve kolona hep oksijene doyurulmuĢ taze saf su beslemesi yapılmıĢtır; 

dolayısıyla sıvıda bir birikim söz konusu olmamıĢtır. GiriĢ ve çıkıĢtaki oksijen 

konsantrasyonları oksijen probu ile ölçülmüĢtür. Oksijene doyurulmuĢ saf suyun akıĢ hızı 

5,35 – 7,24 x 10
-6

 m
3
/s arasında değiĢtirilmiĢtir. 
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Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısının bulunmasının sonuçları Kısım 

7.5.1‟de sunulmuĢtur. 

 

6.5.2. Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının bulunmasının 

deneysel çalıĢmaları 

 

Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının bulunması çalıĢmalarında sıvı 

olarak 341 mol/m
3
 kalsiyum asetat çözeltisi kullanılmıĢtır. Kolona sürekli olarak taze 

çözelti beslenmiĢtir; dolayısıyla bir birikim söz konusu değildir. Gaz olarak saf karbon 

dioksit gazı kullanılmıĢtır. Sistemde sıvıya ve gaza göre sürekli olarak çalıĢılmıĢtır. 

Dolayısıyla her iki fazda da bir birikim söz konusu olmamıĢtır. 

 

Islak duvarlı kolonda kimyasal reaksiyonlu kütle transfer katsayısını hesaplamak için 

yapılan çalıĢmalarda gaz olarak saf karbon dioksit kullanılmıĢtır. Saf karbon dioksit gazı 

kullanılmasının sebebi, daha önce de belirtildiği gibi, gaz tarafındaki direnci yok edip sıvı 

tarafı kimyasal kütle transfer katsayısını hesaplamaktır. Kimyasal kütle transfer 

katsayısının hesabı için aĢağıdaki çıkarım yapılmıĢtır. 

 

Bu absorpsiyon sisteminde, reaksiyon hız ifadesini elde etmek için yapılan deneylerin 

sonucunda kalsiyum asetat çözeltisi ile karbon dioksit arasında gerçekleĢen reaksiyonda, 

reaksiyon hızının karbon dioksite göre birinci dereceden psödo olduğu sonucuna 

varılmıĢtır. Çözelti konsantrasyonu diğer absorpsiyon sistemlerinde de olduğu gibi çok 

yüksek olup reaksiyonda harcanan miktarla değiĢiminin çok küçük olduğundan dolayı 

psödo birinci derecedendir. Dolayısıyla bu çalıĢmalarda da çözeltinin konsantrasyonu 

değiĢtirilmemiĢtir.  

 

Farklı sıvı akıĢ hızlarında (3,55 – 6,53 x 10
-6

 m
3
/s arasında değiĢen 6 farklı akıĢ hızında) 

yapılan deneylerin sonucunda hesaplanan kimyasal kütle transfer katsayısı sonuçları Kısım 

7.5.2‟de sunulmuĢtur. Hatta sayısı ve artıĢ faktörü sonuçları ise Kısım 7.5.3‟te 

irdelenmiĢtir. 
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7. BULGULAR VE TARTIġMA 

 

7.1. Kalsiyum Asetat ve Karbon Dioksit Sisteminin Termofiziksel Özelliklerin Elde 

Edilmesi ve Henry Sabitlerinin Bulunması ile Ġlgili Yapılan ÇalıĢmalar ve 

Sonuçları 

 

7.1.1. Kalsiyum asetat – su ikili karıĢımlarının hazırlanması 

 

Kısım 6.1.1‟de anlatıldığı gibi farklı konsantrasyonlarda kalsiyum asetat – su ikili 

karıĢımları hazırlanmıĢtır. Anlatılan deneysel yönteme göre 8 farklı konsantrasyonda 

çözelti hazırlanmıĢtır. Bu konsantrasyonlar Çizelge 7.1‟de verilmiĢtir. 

 

Çizelge 7.1. Kalsiyum asetat - su ikili karıĢımların hazırlanmasında kullanılan veriler ve 

hazırlanan çözeltilerin konsantrasyonları 

Balon joje ağırlığı 

(vakumda), g 

Balon jojeye eklenen 

kalsiyum asetat 

ağırlığı, g 

Balon joje, degaz edilmiĢ 

deioyonize su ve kalsiyum 

asetat ağırlığı (vakumda), g 

Kalsiyum asetat 

çözeltisinin 

konsantrasyonu, 

kütlece % 

164,4457 1,1004 307,0030 0,7719 

165,5213 3,2913 390,9760 1,4598 

125,8583 4,6433 253,8640 3,6274 

135,1884 6,9386 262,7600 5,4390 

110,9454 14,9793 236,1460 11,9642 

173,2950 24,9010 345,4280 14,4661 

126,0040 21,8504 250,0170 17,6194 

174,3777 44,5783 374,0980 22,3204 

 

Oldukça hassas bir Ģekilde hazırlanan bu çözeltiler sonraki ölçümlerde kullanılmıĢtır.  

 

7.1.2. Kalsiyum asetat – karbon dioksit sisteminde farklı basınç ve sıcaklıklarda 

toplam karbon dioksit tutma kapasitesinin belirlenmesinin sonuçları 

 

Farklı basınç ve sıcaklıklarda toplam absorplanma kapasitesini bulmak için yapılan 

deneylerin sonuçlarına ait bir örnek grafik ġekil 7.1‟de verilmiĢtir. Örnek olarak, kütlece % 

0,7719 konsantrasyonundaki çözelti kullanılarak 5 bar basınçta ve farklı sıcaklıklarda (0, 

20, 40 ve 60
o
C) yapılan deneylerde karbon dioksitin toplam absorplanma kapasiteleri 

karĢılaĢtırılmaktadır. Bu örnek grafikte, belirli bir sıcaklık ve o basınçta maksimum 

absorplanmanın sağlandığında yani her iki parametrede de zamanla bir değiĢim 
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olmadığında, sıcaklık değiĢtirilmiĢtir. Buradan açıkça görülmektedir ki, artan basınçla 

birlikte toplam absorplanma kapasitesi artmakta, artan sıcaklıkla birlikte de düĢmektedir. 

Basınçlar arasındaki farklara bakılacak olunursa, üç sıcaklığın aralarında 5 bar fark olsa da, 

5 bar ve 10 bar arasındaki absorplanma kapasitesi farkı, 10 bar ve 15 bar arasındaki 

absorplanma kapasitesi farkından büyüktür. Yani basıncın arttırılması, absorplanma 

kapasitesi üzerinde olumlu sonuç vermektedir; fakat çok yüksek basınçlara çıkılması hem 

ekonomik olarak olumsuz bir durumdur; hem de absorplanan miktarda çok büyük bir 

değiĢiklik sağlamamaktadır.  

 

 

ġekil 7.1.  Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 0,7719 ) 5, 10, 15 bar basınçlarda ve 

farklı sıcaklıklarda (0, 20, 40 ve 60
o
C) karbon dioksitin toplam absorplanma 

kapasiteleri 

 

ġekil 7.1‟deki veriler değerlendirildiğinde, beklendiği gibi sıcaklık artıkça toplam 

absorplama kapasitesinin düĢtüğü görülmektedir. Yine teorik beklentilere uygun olarak, 

basınç arttıkça sıvıda absorplanan miktar artmaktadır.  

 

Farklı konsantrasyondaki kalsiyum asetat çözeltileri ile farklı sıcaklık ve basınçlarda elde 

edilen toplam absorplama kapasitesi ölçüm sonuçları Çizelge 7.2‟de sunulmuĢtur. 
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Çizelge 7.2. Farklı basınç ve sıcaklıklarda karbon dioksitin toplam absorplanma kapasitesi 

x, % P , MPa T, K 
Toplam Absorplanma Kapasitesi,  

mol CO2/kg çözelti 

0,7719 

1,53 

333,15 0,25884 

313,15 0,35245 

293,15 0,50557 

273,15 0,87454 

0,988 

333,15 0,19449 

313,15 0,28874 

293,15 0,42592 

273,15 0,72999 

0,485 

333,15 0,11543 

313,15 0,16900 

293,15 0,23106 

273,15 0,35487 

1,4598 

1,539 

333,15 0,91957 

313,15 1,23091 

293,15 1,73576 

273,15 2,61233 

1,003 

333,15 0,55680 

313,15 0,79124 

293,15 1,13820 

273,15 1,65123 

0,493 

333,15 0,13221 

313,15 0,20009 

293,15 0,29008 

273,15 0,48224 

3,6274 

1,481 

333,15 1,01308 

313,15 1,28950 

293,15 1,82711 

273,15 2,88349 

1,06 

333,15 0,44753 

313,15 0,57314 

293,15 0,81050 

273,15 1,35158 

0,48 

333,15 0,27661 

313,15 0,35306 

293,15 0,52806 

273,15 0,85375 
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Çizelge 7.2. (devam) Farklı basınç ve sıcaklıklarda karbon dioksitin toplam absorplanma 

kapasitesi 

5,4390 

1,545 

333,15 0,39196 

313,15 0,49780 

293,15 0,63267 

273,15 0,93854 

1,005 

333,15 0,40039 

313,15 0,51442 

293,15 0,71258 

273,15 1,13346 

0,499 

333,15 0,05508 

313,15 0,10588 

293,15 0,16447 

273,15 0,68024 

11,9642 

1,547 

333,15 0,37968 

313,15 0,52020 

293,15 0,67720 

273,15 1,00403 

1,003 

333,15 0,50614 

313,15 0,62190 

293,15 0,79507 

273,15 1,20203 

0,501 

333,15 0,05431 

313,15 0,08852 

293,15 0,11593 

273,15 0,14854 

14,4661 

1,526 

333,15 0,54199 

313,15 0,61389 

293,15 0,74485 

273,15 1,04652 

0,997 

333,15 0,38516 

313,15 0,45584 

293,15 0,58227 

273,15 0,83270 

0,507 

333,15 0,26934 

313,15 0,40434 

293,15 0,51118 

273,15 0,64052 
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Çizelge 7.2.(devam) Farklı basınç ve sıcaklıklarda karbon dioksitin toplam absorplanma 

kapasitesi 

17,6169 

1,533 

333,15 0,41721 

313,15 0,50770 

293,15 0,59692 

273,15 0,76434 

1,003 

333,15 0,37664 

313,15 0,45750 

293,15 0,56622 

273,15 0,78434 

0,499 

333,15 0,17730 

313,15 0,22970 

293,15 0,27665 

273,15 0,37109 

22,3204 

1,539 

333,15 1,11573 

313,15 1,32731 

293,15 1,47566 

273,15 1,93867 

0,993 

333,15 0,64652 

313,15 0,76627 

293,15 0,90182 

273,15 1,20229 

0,459 

333,15 0,26419 

313,15 0,32416 

293,15 0,39296 

273,15 0,51028 

 

Bu doktora çalıĢmasında, absorpsiyon sisteminin temel araĢtırması yapıldığından dolayı 

bundan sonraki çalıĢmalar atmosferik basınçta yapılmıĢtır. 

 

7.1.3. Kalsiyum asetat çözeltisinin yüksek basınç yoğunluk ölçüm sonuçları 

 

Bu çalıĢmada, farklı konsantrasyonlarda hazırlanan kalsiyum asetat çözeltilerinin yüksek 

sıcaklık ve basınçlardaki yoğunluk ölçümleri yapılmıĢtır. Basınç çalıĢma aralığı 0,1 – 100 

MPa, sıcaklık çalıĢma aralığı ise 0 – 80
o
C olarak ayarlanmıĢtır.  

 

Farklı konsantrasyonlardaki çözeltiler için yapılan çalıĢmaların sonuçları Çizelge 7.3 ve 

Çizelge 7.10 arasında verilmiĢtir. 
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Çizelge 7.3. Kütlece %0,77‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları 
   T(oC)  

 

P(MPa) 
0,00 4,00 9,99 20,00 25,00 40,01 60,01 80,00 

 0,1 1,00496 1,00560 1,00512 1,00273 1,00204 0,99735 0,98805 0,97621 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,00732 1,00790 1,00730 1,00492 1,00415 0,99939 0,99010 0,97839 

10 1,00971 1,01024 1,00951 1,00713 1,00629 1,00146 0,99217 0,98058 

20 1,01445 1,01486 1,01391 1,01151 1,01054 1,00558 0,99629 0,98491 

30 1,01912 1,01941 1,01826 1,01583 1,01473 1,00965 1,00036 0,98917 

40 1,02372 1,02390 1,02258 1,02009 1,01889 1,01368 1,00438 0,99334 

50 1,02826 1,02833 1,02685 1,02428 1,02299 1,01767 1,00835 0,99742 

60 1,03272 1,03269 1,03109 1,02842 1,02704 1,02161 1,01228 1,00143 

70 1,03712 1,03698 1,03529 1,03249 1,03105 1,02550 1,01615 1,00536 

80 1,04145 1,04120 1,03945 1,03650 1,03501 1,02935 1,01998 1,00920 

90 1,04571 1,04537 1,04357 1,04045 1,03892 1,03316 1,02376 1,01297 

100 1,04990 1,04946 1,04765 1,04434 1,04279 1,03692 1,02749 1,01665 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,15 277,15 283,14 293,15 298,15 313,16 333,16 353,15 

  

 

 

Çizelge 7.4. Kütlece % 1,46‟lık kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları 
   T(oC)  

 

P(MPa) 
0,00 4,00 10,00 20,01 25,00 40,01 60,01 80,00 

 0,1 1,00945 1,00988 1,00962 1,00706 1,00613 1,00085 0,99158 0,97994 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,01179 1,01215 1,01179 1,00926 1,00827 1,00294 0,99368 0,98213 

10 1,01416 1,01444 1,01400 1,01149 1,01043 1,00506 0,99580 0,98435 

20 1,01884 1,01898 1,01837 1,01587 1,01469 1,00924 1,00000 0,98871 

30 1,02343 1,02345 1,02270 1,02017 1,01890 1,01336 1,00412 0,99298 

40 1,02795 1,02785 1,02696 1,02439 1,02303 1,01741 1,00818 0,99715 

50 1,03238 1,03218 1,03118 1,02852 1,02710 1,02139 1,01216 1,00124 

60 1,03673 1,03645 1,03534 1,03257 1,03109 1,02531 1,01607 1,00523 

70 1,04100 1,04064 1,03945 1,03654 1,03502 1,02916 1,01991 1,00912 

80 1,04519 1,04477 1,04350 1,04043 1,03889 1,03293 1,02368 1,01293 

90 1,04929 1,04883 1,04750 1,04424 1,04268 1,03665 1,02738 1,01664 

100 1,05331 1,05282 1,05145 1,04796 1,04641 1,04029 1,03101 1,02026 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,15 277,15 283,15 293,16 298,15 313,15 333,15 353,15 
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Çizelge 7.5. Kütlece % 3,63‟lük kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları 
   T(oC)  

 

P(MPa) 
0,00 4,02 10,00 20,01 25,00 40,00 60,00 79,99 

 0,1 1,02137 1,02158 1,02117 1,01903 1,01800 1,01290 1,00329 0,99177 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,02370 1,02384 1,02337 1,02112 1,02008 1,01494 1,00532 0,99396 

10 1,02605 1,02612 1,02560 1,02325 1,02218 1,01701 1,00738 0,99617 

20 1,03069 1,03061 1,02999 1,02745 1,02634 1,02110 1,01146 1,00050 

30 1,03524 1,03502 1,03429 1,03159 1,03043 1,02513 1,01548 1,00474 

40 1,03970 1,03934 1,03852 1,03567 1,03446 1,02909 1,01945 1,00887 

50 1,04407 1,04357 1,04266 1,03970 1,03842 1,03298 1,02336 1,01289 

60 1,04835 1,04772 1,04672 1,04366 1,04232 1,03681 1,02721 1,01682 

70 1,05254 1,05178 1,05069 1,04757 1,04616 1,04058 1,03100 1,02064 

80 1,05664 1,05575 1,05459 1,05141 1,04993 1,04428 1,03473 1,02435 

90 1,06065 1,05963 1,05840 1,05520 1,05359 1,04792 1,03841 1,02797 

100 1,06458 1,06343 1,06213 1,05893 1,05728 1,05149 1,04203 1,03148 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,15 277,17 283,15 293,16 298,15 313,15 333,15 353,14 

  

 

Çizelge 7.6. Kütlece % 5,44‟lük kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları 
   T(oC)  

 

P(MPa) 
0,01 4,00 10,00 20,00 25,00 40,00 60,00 80,00 

 0,1 1,03233 1,03216 1,03151 1,02980 1,02826 1,02258 1,01288 1,00139 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,03460 1,03443 1,03372 1,03190 1,03036 1,02464 1,01497 1,00350 

10 1,03689 1,03672 1,03595 1,03404 1,03249 1,02672 1,01707 1,00564 

20 1,04142 1,04123 1,04035 1,03824 1,03667 1,03083 1,02123 1,00985 

30 1,04585 1,04564 1,04466 1,04236 1,04078 1,03486 1,02530 1,01399 

40 1,05019 1,04995 1,04886 1,04641 1,04480 1,03882 1,02929 1,01805 

50 1,05444 1,05416 1,05298 1,05038 1,04875 1,04271 1,03319 1,02204 

60 1,05860 1,05826 1,05700 1,05426 1,05261 1,04652 1,03702 1,02595 

70 1,06267 1,06227 1,06092 1,05807 1,05639 1,05026 1,04076 1,02978 

80 1,06664 1,06618 1,06475 1,06180 1,06010 1,05393 1,04441 1,03353 

90 1,07053 1,06998 1,06849 1,06545 1,06372 1,05752 1,04799 1,03721 

100 1,07432 1,07369 1,07213 1,06902 1,06726 1,06103 1,05148 1,04081 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,16 277,15 283,15 293,15 298,15 313,15 333,15 353,15 
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Çizelge 7.7. Kütlece % 11,96‟lık kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları  
   T(oC)  

 

P(MPa) 
-0,02 4,00 10,00 20,00 25,00 40,00 59,99 80,00 

 0,1 1,07054 1,07020 1,06894 1,06543 1,06414 1,05832 1,04813 1,03642 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,07268 1,07226 1,07098 1,06748 1,06615 1,06031 1,05014 1,03847 

10 1,07485 1,07434 1,07305 1,06955 1,06819 1,06233 1,05217 1,04054 

20 1,07911 1,07846 1,07713 1,07362 1,07220 1,06630 1,05617 1,04462 

30 1,08329 1,08252 1,08115 1,07761 1,07613 1,07020 1,06011 1,04865 

40 1,08738 1,08651 1,08510 1,08151 1,07999 1,07402 1,06397 1,05261 

50 1,09138 1,09045 1,08898 1,08532 1,08377 1,07776 1,06777 1,05651 

60 1,09529 1,09432 1,09279 1,08905 1,08747 1,08143 1,07148 1,06034 

70 1,09911 1,09812 1,09653 1,09269 1,09110 1,08502 1,07513 1,06411 

80 1,10285 1,10187 1,10020 1,09624 1,09465 1,08853 1,07871 1,06781 

90 1,10650 1,10555 1,10381 1,09971 1,09812 1,09196 1,08221 1,07145 

100 1,11006 1,10917 1,10735 1,10309 1,10152 1,09532 1,08564 1,07503 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,13 277,15 283,15 293,15 298,15 313,15 333,14 353,15 

  

 

Çizelge 7.8. Kütlece % 14,47‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları  
   T(oC)  

 

P(MPa) 
0,00 4,00 10,01 20,00 25,00 40,00 60,00 80,00 

 0,1 1,08588 1,08524 1,08415 1,08097 1,07928 1,07279 1,06224 1,05022 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,08793 1,08727 1,08614 1,08292 1,08121 1,07469 1,06422 1,05228 

10 1,09001 1,08932 1,08815 1,08490 1,08316 1,07662 1,06622 1,05436 

20 1,09411 1,09338 1,09214 1,08881 1,08704 1,08043 1,07017 1,05846 

30 1,09814 1,09737 1,09606 1,09267 1,09085 1,08420 1,07405 1,06249 

40 1,10210 1,10130 1,09992 1,09647 1,09462 1,08793 1,07786 1,06644 

50 1,10600 1,10517 1,10372 1,10021 1,09833 1,09160 1,08161 1,07031 

60 1,10982 1,10897 1,10745 1,10389 1,10199 1,09523 1,08528 1,07410 

70 1,11358 1,11271 1,11113 1,10751 1,10559 1,09881 1,08888 1,07781 

80 1,11727 1,11639 1,11474 1,11108 1,10914 1,10234 1,09242 1,08145 

90 1,12089 1,12000 1,11829 1,11458 1,11264 1,10582 1,09589 1,08500 

100 1,12445 1,12355 1,12179 1,11803 1,11608 1,10926 1,09929 1,08848 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,15 277,15 283,16 293,15 298,15 313,15 333,15 353,15 
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Çizelge 7.9. Kütlece % 17,62‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları  
   T(oC)  

 

P(MPa) 
0,00 4,01 10,00 20,00 25,00 40,01 60,00 80,00 

 0,1 1,10282 1,10216 1,10015 1,09686 1,09494 1,08830 1,07763 1,06501 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,10483 1,10415 1,10218 1,09879 1,09690 1,09025 1,07963 1,06712 

10 1,10686 1,10617 1,10424 1,10075 1,09889 1,09223 1,08164 1,06926 

20 1,11089 1,11015 1,10829 1,10462 1,10279 1,09613 1,08562 1,07345 

30 1,11484 1,11406 1,11225 1,10842 1,10662 1,09996 1,08952 1,07754 

40 1,11874 1,11791 1,11614 1,11215 1,11038 1,10372 1,09334 1,08153 

50 1,12257 1,12169 1,11994 1,11582 1,11407 1,10740 1,09709 1,08542 

60 1,12634 1,12541 1,12365 1,11942 1,11768 1,11102 1,10077 1,08921 

70 1,13004 1,12906 1,12728 1,12296 1,12122 1,11455 1,10437 1,09290 

80 1,13369 1,13265 1,13083 1,12643 1,12468 1,11802 1,10789 1,09649 

90 1,13726 1,13617 1,13430 1,12983 1,12806 1,12141 1,11134 1,09998 

100 1,14078 1,13963 1,13768 1,13317 1,13139 1,12473 1,11471 1,10338 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,15 277,16 283,15 293,15 298,15 313,16 333,15 353,15 

  

 

Çizelge 7.10. Kütlece % 22,32‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için yüksek basınç yoğunluk 

sonuçları 
   T(oC)  

 

P(MPa) 
0,01 3,99 10,00 20,00 25,00 39,99 60,00 80,00 

 0,1 1,13030 1,12927 1,12779 1,12382 1,12159 1,11382 1,10295 1,09034 

Ç
ö

zelti Y
o

ğ
u

n
lu

ğ
u
, g

/cm
3 

5 1,13233 1,13124 1,12966 1,12571 1,12347 1,11577 1,10490 1,09240 

10 1,13438 1,13323 1,13157 1,12761 1,12537 1,11774 1,10687 1,09447 

20 1,13841 1,13715 1,13535 1,13139 1,12914 1,12162 1,11076 1,09855 

30 1,14233 1,14100 1,13907 1,13510 1,13285 1,12542 1,11457 1,10255 

40 1,14615 1,14478 1,14275 1,13875 1,13650 1,12914 1,11832 1,10647 

50 1,14988 1,14848 1,14638 1,14235 1,14009 1,13278 1,12200 1,11030 

60 1,15350 1,15210 1,14996 1,14588 1,14363 1,13633 1,12560 1,11405 

70 1,15702 1,15566 1,15349 1,14935 1,14712 1,13980 1,12914 1,11771 

80 1,16044 1,15913 1,15697 1,15277 1,15054 1,14319 1,13260 1,12129 

90 1,16376 1,16253 1,16040 1,15613 1,15391 1,14650 1,13599 1,12478 

100 1,16698 1,16586 1,16379 1,15942 1,15723 1,14973 1,13932 1,12820 

 P(MPa) 

 
   T(K)  

273,16 277,14 283,15 293,15 298,15 313,14 333,15 353,15 
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7.1.4. Kalsiyum asetat çözeltisinin atmosferik basınç termofiziksel özelliklerinin 

belirlenmesinde elde edilen sonuçlar 

 

Kalsiyum asetatın sulu ikili çözeltilerinin Anton Paar DMA 4500 salınımlı U tüp yoğunluk 

ölçeri ile ölçülen yoğunluk değerleri Çizelge 7.11 ve ġekil 7.2‟de verilmiĢtir. Anton Paar 

SVM 3000 Stabinger Viskometre ile ölçülen viskozite değerleri ise Çizelge 7.12 ve ġekil 

7.3‟te verilmiĢtir. 

 

Çizelge 7.11. Anton Paar DMA 4500 salınımlı U tüp yoğunluk ölçeri ile atmosferik 

basınçta, farklı sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum 

asetat çözeltilerinin yoğunluk değerleri 

x
, 
K

ü
tl

ec
e 

%
 

k
al

si
y
u
m

 a
se

ta
t 

çö
ze

lt
is

i 

Yoğunluk,  (kg/m
3
) 

T
 =

 2
7

8
,1

5
 K

 

T
 =
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8

3
,1

5
 K

 

T
 =

 2
9

3
,1

5
 K

 

T
 =

 3
0

3
,1

5
 K

 

T
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 3
1

3
,1

5
 K

 

T
 =

 3
2

3
,1

5
 K

 

T
 =

 3
3

3
,1

5
 K

 

T
 =

 3
4

3
,1

5
 K

 

0,77 1005,29 1004,96 1003,37 1000,77 997,3 993,09 988,24 982,86 

1,46 1010,93 1010,55 1008,87 1006,19 1002,67 998,44 993,55 988,1 

3,63 1021,7 1021,2 1019,35 1016,55 1012,94 1008,63 1003,71 998,23 

5,44 1032,28 1031,67 1029,64 1026,69 1022,98 1018,59 1013,6 1008,07 

11,96 1067,33 1067,87 1066,26 1057,26 1048,05 1038,51 1029,3 1040,62 

14,47 1085,53 1084,36 1081,38 1077,7 1073,38 1068,48 1063,07 1057,17 

17,62 1101,36 1099,93 1095,6 1088,16 1083,87 1077,63 1070,42 1065,7 

22,32 1130,02 1128,38 1124,61 1120,31 1115,44 1110,08 1104,25 1097,98 

 

Tüm bu veriler dikkate alındığında, farklı sıcaklık ve farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum 

asetat çözeltilerinin viskozite ve yoğunluklarını hesaplayabilmek için korelasyonlar 

geliĢtirilmiĢtir.  

 

Anton Paar DMA 4500 salınımlı U tüp yoğunluk ölçeri ve Anton Paar SVM 3000 

Stabinger Viskometre kullanılarak yapılan yoğunluk ve viskozite ölçüm deneylerinin 

verilerinden elde edilen korelasyonlar SPSS Statistics programı kullanılarak yeniden 

düzenlenmiĢtir.  
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ġekil 7.2. Anton Paar DMA 4500 salınımlı U tüp yoğunluk ölçeri ile atmosferik basınçta 

farklı sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat 

çözeltilerinin yoğunluk değerleri 

 

Çizelge 7.12. Anton Paar SVM 3000 Stabinger Viskometre ile atmosferik basınçta, farklı 

sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat 

çözeltilerinin viskozite değerleri 

x
, 
K

ü
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%
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T
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0,77 1,627 1,406 1,103 0,901 0,755 0,649 0,562 0,492 

1,46 1,694 1,469 1,144 0,929 0,778 0,668 0,587 0,522 

3,63 1,876 1,597 1,272 1,025 0,852 0,720 0,618 0,537 

5,44 2,056 1,784 1,380 1,093 0,926 0,785 0,675 0,586 

11,96 3,004 2,550 1,950 1,533 1,176 0,948 0,772 0,652 

14,47 3,581 2,962 2,254 1,749 1,407 1,156 0,972 0,829 

17,62 4,384 3,625 2,662 2,040 1,653 1,355 1,100 0,965 

22,32 6,313 5,196 3,672 2,754 2,136 1,745 1,442 1,216 
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ġekil 7.3. Anton Paar SVM 3000 Stabinger Viskometre ile atmosferik basınçta, farklı 

sıcaklıklarda ölçülen farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin 

viskozite değerleri 

 

SPSS Statistics programında yapılan regresyon sonucu yoğunluk için elde edilen sonuçlara 

bağlı geliĢtirilen korelasyon aĢağıda verilmiĢtir (R
2
=0,9625) 

 

           (7.1) 

 

Burada x, çözeltinin kütlece yüzde kesri, T ise K cinsinden sıcaklıktır. Yoğunluğun birimi 

kg/m
3
‟tür. 

 

Viskozite için literatürde yapılan çalıĢmalara benzer olarak Arrhenius tipi denklem 

kullanılarak SPSS Statistics programında elde edilen korelasyon aĢağıda verilmiĢtir 

(R
2
=0,9302). 

 

           (7.2) 
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Burada, x yine çözeltinin kütle kesridir; viskozitenin birimi kg/m-s, sıcaklığın birimi ise 

K‟dir. R ise gaz sabitidir (8,314 J/mol-K). 

 

7.1.5. Karbon dioksit ve diazot oksitin kalsiyum asetat çözeltisindeki Henry 

sabitlerinin bulunması 

 

Yapılan bu doktora çalıĢmasında, kalsiyum asetat çözeltisi içinde karbon dioksit ve diazot 

oksit gazlarının Henry sabitleri gerekmektedir. Bu amaçla, kullanılacak olan sabitler 

aĢağıdaki çizelgede verilmiĢtir. Çizelge 7.13‟ten de görüldüğü gibi, anyon iyonu-spesifik 

parametresi olarak genel bir karboksil grubu ifade edilmiĢtir. Birbirine yakın grupların 

değerlerinin hesaplamalarda kullanılabileceği literatürde belirtilmiĢtir (Danckwerts, 1970: 

19). 

 

Çizelge 7.13. ÇalıĢılan sisteme ait Henry sabiti hesabında kullanılan parametre değerleri 

Parametre 
Ġyon/Gaz-Spesifik Parametre 

Değerleri 
Kaynak 

 0,1543 m
3
/kmol (Hermann ve diğerleri, 1995) 

 -0,0089 m
3
/kmol (Hermann ve diğerleri, 1995) 

 -0,0172 m
3
/kmol (Weisenberger ve Shumpe, 1996) 

 -0,338x10
-3

 m
3
/kmol-K (Weisenberger ve Shumpe, 1996) 

 -0,0085 m
3
/kmol (Weisenberger ve Shumpe, 1996) 

  -0,479x10
-3

 m
3
/kmol-K (Weisenberger ve Shumpe, 1996) 

 

Tüm bunlar göz önünde bulundurularak CO2‟in kalsiyum asetat çözeltisi içindeki Henry 

sabitini hesaplayabilmek için aĢağıdaki denklem elde edilmiĢtir. AĢağıdaki denklemlerde 

Cs olarak gösterilen kalsiyum asetat çözeltisinin kmol/m
3
 cinsinden konsantrasyonudur. 

Sıcaklık birimi K‟dir. 

 

 

         (7.3) 
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Bu denklem Henry sabitleri cinsinden bu çalıĢmadaki sistem için yazılabilir. 

 

 

        (7.4) 

 

CO2‟in su içerisindeki Henry sabiti ( ) ise aĢağıdaki denklemle hesaplanabilir (Licht 

ve Weiland, 1989; Dang ve Rochelle, 2003). Bu denklemde Henry sabitinin birimi Pa-

m
3
/mol, sıcaklığın ise K‟dir. 

 

                     (7.5) 

 

Benzer Ģekilde N2O gazının kalsiyum asetat içindeki çözünürlüğü de aĢağıdaki denklemle 

hesaplanabilir. 

 

 

        (7.6) 

 

N2O gazının su içindeki Henry sabiti ise aĢağıdaki formülle hesaplanabilir (Yaghi ve 

Houache, 2008). Denklemde Henry sabitinin birimi Pa-m
3
/mol‟dür. Sıcaklık K 

birimindedir. 

 

                 (7.7) 
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7.2. Karbon Dioksit – Kalsiyum Asetat Sisteminde Difüzyon Katsayılarının 

Bulunmasının Sonuçları 

 

Bu kısımda karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içindeki difüzyon katsayısının iki 

farklı yöntemle elde edilmesinin ve kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon 

katsayısının bulunmasının sonuçları sunulmuĢtur.  

 

7.2.1. Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon katsayısının 

hesaplanmasının sonuçları 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon katsayısının 

hesaplanmasında Stokes – Einstein Yöntemi 

 

Kısım 5.2.1‟de de anlatıldığı gibi literatürde kullanılan yöntem olan Stokes-Einstein 

yöntemi bu çalıĢmada da uygulanmıĢtır.  

 

Bu yöntemle elde edilen sonuçlara SPSS Statistics programı ile uygun denklem formatında 

regresyon uygulanmıĢtır. Elde edilen korelasyon aĢağıda verilmiĢtir. 

  

           (7.8) 

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki difüzyon katsayısının 

hesaplanmasında N2O : CO2 Analojisi 

 

Diazot oksit ve karbon dioksit analojisinden yararlanılarak, hazırlanan %2, 4, 6, 8, 10, 15 

ve %20‟lik kalsiyum asetat çözeltileri ile deneyler yapılmıĢtır. Deneylerden elde edilen 

verilerle Kısım 5.2.1‟de anlatılan yöntemle elde edilen sonuçların bir örneği (kütlece 

%8‟lik kalsiyum asetat çözeltisi için elde edilen grafik) ġekil 7.4‟te verilmiĢtir. 
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ġekil 7.4. N2O:CO2 analojisinden yararlanılarak yapılan deneylerde elde edilen grafiklerin 

örnek gösterimi (kütlece %8'lik kalsiyum asetat çözeltisi için olan grafik) 

 

Tüm konsantrasyonlar için yapılan hesaplamalardan elde edilen sonuçlar ġekil 7.5‟te 

verilmiĢtir. 

 

Tüm deneyler her konsantrasyon için iki veya üç kere tekrar edilmiĢ olup kesinliği 

sağlanmıĢtır.  

 

 

ġekil 7.5. N2O gazının kalsiyum asetat çözeltisindeki difüzyon katsayıları 
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Diazot oksitle yapılan deneylerden elde edilen veriler için Kısım 5.2.1‟de de anlatıldığı 

gibi karbon dioksit düzeltmesi yapılmıĢtır. Bu yöntemle deneysel olarak hesaplanan karbon 

dioksitin kalsiyum asetat çözeltisindeki difüzyon katsayıları Çizelge 7.14‟te sunulmuĢtur. 

 

Çizelge 7.14.  Diyafram hücrede yapılan N2O:CO2 analojisi kullanılarak hesaplanan karbon 

dioksitin kalsiyum asetat çözeltisindeki difüzyon katsayıları 

x, % Ca(CH3COO)2,  

g/L 

M Ca(CH3COO)2,  

mol/L 

 x 10
9
,  

m
2
/s 

 x 10
9
,  

m
2
/s 

2,03 0,115 1,296 1,431 

4,04 0,229 1,066 1,178 

6,03 0,342 0,988 1,092 

8,00 0,454 0,965 1,066 

10,01 0,568 0,835 0,923 

15,02 0,852 0,666 0,736 

20,10 1,141 0,568 0,628 

 

Çizelge 7.14‟te sunulan sonuçlar, Stokes-Einstein yöntemi ile elde edilen korelasyondan 

hesaplanan difüzyon katsayıları ile karĢılaĢtırılmıĢ. Bu karĢılaĢtırma sonucu ġekil 7.6‟da 

verilmiĢtir. 

 

 

ġekil 7.6. Difüzyon katsayısı için N2O:CO2 analojisiyle elde edilen deneysel sonuçların, 

Stokes-Einstein yöntemi ile elde edilen korelasyon sonuçları ile karĢılaĢtırılması 
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Bu Ģekilden de görüldüğü gibi, korelasyondan elde edilen verilerle deneysel olarak elde 

edilen veriler uyum içerisindedir. Dolayısıyla, sonraki aĢamalarda ve hesaplamalarda 

Stokes-Einstein yöntemi ile elde edilen korelasyonun kullanılabilirliği desteklenmiĢtir. Bu 

korelasyonu kullanarak herhangi bir sıcaklıkta ve herhangi bir konsantrasyondaki kalsiyum 

asetata karbon dioksitin difüzyon katsayısı hesaplanabilir. 

 

7.2.2. Kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısının belirlenmesinin 

sonuçları 

 

Kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısı modifiye edilmiĢ Stokes-Einstein 

iliĢkisinden yararlanılarak Versteeg & van Swaaij tarafından önerilmiĢ olan denklem 

kullanılarak (Versteeg, van Swaaij, 1988) kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon 

katsayısı hesaplanmıĢtır. 

 

Buna göre katyonun (Ca
2+

) 25
o
C‟deki molar (eĢdeğer) iletkenliği +

0
 sonsuz 

seyreltiklikteki sulu çözelti için 11,894 mS-m
2
/mol (0,011894 cm

2
/ -mol) ve asetat 

anyonu (CH3COO
-
) için -

0
 değeri ise 4,09 mS-m

2
/mol (0,00409 cm

2
/ -mol) olarak 

belirlenmiĢtir (Vany´sek, 2000). Bu değerleri kullanarak , yani sonsuz 

seyreltiklikteki kalsiyum asetatın sulu çözeltiler içindeki difüzyon katsayısı 1,215x10
-9

 

m
2
/s olarak hesaplanmıĢtır. 

 

Stokes-Einstein denklemine bu veriler uygulandığında ve sonsuz seyreltilmiĢ bir çözeltide 

viskozite suyun viskozitesine eĢit olacağından kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki 

difüzyon katsayısını hesaplamak için kullanılacak denklem aĢağıdaki gibi olur. 

 

           (7.9) 

 

Yapılan deneyler sonucu elde edilen kalsiyum asetat çözelti viskozitesi denklemi ve suyun 

viskozitesi denklemi (Frank, Kuipers, van Swaaij, 1996) kullanılarak, kalsiyum asetatın 

sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısı için aĢağıdaki denklem elde edilmiĢtir. 

 

       (7.10) 
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Burada, difüzyonun ve sıcaklığın birimleri sırasıyla m/s ve K‟dir. Çözeltinin kütle kesri x 

olarak gösterilmiĢtir. 

 

7.3. Kalsiyum Asetat – Karbon Dioksit Arasında GerçekleĢen Reaksiyonun Hız 

Ġfadesinin Elde Edilmesinin Sonuçları 

 

Bu kısımda kalsiyum asetat çözeltisi içerisinde karbon dioksitin absorpsiyonu sırasında 

meydana gelen reaksiyonun, reaksiyon hız ifadesinin elde edilmesi için yapılan 

çalıĢmaların sonuçları verilmiĢtir.  

 

Deneylerde sisteme gönderilen gaz, yıkama ĢiĢesinden geçirilip suya doygun halde sisteme 

gönderilmiĢtir. Bunun için suya doyurulmuĢ gazların yeni kompozisyonları reaksiyon 

deneylerinde çalıĢılan aralıklarda hesaplanmıĢtır.  

 

Yıkama ĢiĢesine sabit sıcaklıkta farklı oranlarda gönderilen karbon dioksit ve azot karıĢım 

gazları suya doygun hale getirildikten sonra reaktöre giren gazın kompozisyonu 

hesaplanmıĢtır. Elde edilen bu suya doygun gaz karıĢımlarının kompozisyonları ve 

sıkıĢtırılabilirlik faktörleri Çizelge 7.15‟te verilmiĢtir.  

 

 

ġekil 7.7. Sabit sıcaklıkta (T=293 K) yıkama ĢiĢesine beslenen karbon dioksit – azot 

karıĢım gazlarının suya doyurulduktan sonra reaktöre giriĢteki karbon dioksit 

kompozisyonu değiĢimi 
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Çizelge 7.15. Sabit sıcaklıkta (T=293 K) farklı oranlarda yıkama ĢiĢesinden geçirilen 

karbon dioksit ve azot karıĢım gazlarının suya doyurulması ile elde edilen 

ve reaktöre gönderilen gazların kompozisyonları ve sıkıĢtırılabilirlik 

faktörleri 

, 

mmHg 

Yıkama ĢiĢesine 

beslenen gaz  

kg su/ kg kuru gaz 

Reaktöre beslenen gaz (yıkama ĢiĢesi çıkıĢı) 

% CO2 % N2     z 

17,5 3 97 0,017 0,025 0,029 0,945 0,9993 

17,5 5 95 0,017 0,025 0,049 0,926 0,9992 

17,5 10 90 0,016 0,025 0,097 0,877 0,9991 

17,5 15 85 0,016 0,025 0,146 0,828 0,9989 

17,5 20 80 0,015 0,025 0,195 0,780 0,9987 

17,5 25 75 0,015 0,025 0,244 0,731 0,9985 

17,5 30 70 0,015 0,025 0,292 0,682 0,9983 

17,5 40 60 0,014 0,025 0,390 0,585 0,9979 

17,5 50 50 0,013 0,025 0,487 0,487 0,9974 

17,5 60 40 0,013 0,025 0,585 0,390 0,9969 

17,5 70 30 0,012 0,025 0,682 0,292 0,9964 

17,5 80 20 0,012 0,025 0,780 0,195 0,9958 

17,5 90 10 0,011 0,025 0,877 0,097 0,9953 

17,5 100 0 0,011 0,025 0,975 0,000 0,9946 

 

Sabit sıcaklıkta (T=293 K) yıkama ĢiĢesine gönderilen karıĢım gazındaki karbon dioksit 

miktarına  bağlı olarak değiĢen (ġekil 7.7), reaktöre giren suya doymuĢ karıĢım 

gazının içindeki karbon dioksit kompozisyonunu hesaplamak için MATLAB programında 

elde edilen denklem aĢağıda verilmiĢtir (R
2
=1). 

 

               (7.11) 

 

Burada,  reaktöre giren suya doygun gaz içindeki karbon dioksit mol kesri,  

ise yıkama ĢiĢesi öncesi azot gazı ile hazırlanan karıĢımın içindeki karbon dioksit mol 

kesridir. 

 

Aynı zamanda, farklı karbon dioksit – azot karıĢım gazı komposizyonlardaki gazlar için 

suya doyurulduktan sonra (sabit sıcaklık T=273 K) elde edilen gaz karıĢımları için 

hesaplanan sıkıĢtırılabilirlik faktörleri (z) için de MATLAB programı ile eğri uydurma 

yapılmıĢ ve aĢağıdaki denklem elde edilmiĢtir (R
2
=0.9997). 
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          (7.12) 

 

Benzer Ģekilde saf karbon dioksit gazının kullanıldığı farklı sıcaklıklardaki deneyler için, 

yıkama ĢiĢesinden çıkan suya doyurulmuĢ reaktöre giren gazın kompozisyonları Çizelge 

7.16‟da verilmiĢtir. 

 

Bu çizelgede (Çizelge 7.16) aynı zamanda bu gaz karıĢımlarının (suya doyurulmuĢ farklı 

sıcaklıklardaki karbon dioksit gazı) Peng-Robinson modeline göre sıkıĢtırılabilirlik 

faktörleri de sunulmuĢtur. Deneylerin yapıldığı sıcaklık aralığında suya doygun bir Ģekilde 

reaktöre beslenen gazın komposizyon aralığında hesaplanan bu değerler reaksiyon hızı 

hesaplamalarında kullanılmıĢtır. 

 

Çizelge 7.16. Saf karbon dioksit gazının suya doyurulması ile elde edilen ve reaktöre 

gönderilen gaz karıĢımının farklı sıcaklıklardaki karıĢım kompozisyonları ve 

sıkıĢtırılabilirlik faktörleri 

T (K) 
, 

mmHg 
 

kg su/ kg kuru CO2 

Reaktöre beslenen gaz (yıkama ĢiĢesi çıkıĢı) 

  z 

288 12,7 0,008 0,019 0,981 0,9944 

293 17,5 0,011 0,025 0,975 0,9946 

298 23,7 0,015 0,035 0,965 0,9948 

303 31,7 0,020 0,046 0,954 0,9950 

308 42,1 0,027 0,061 0,939 0,9951 

313 55,2 0,036 0,081 0,919 0,9952 

318 71,7 0,048 0,105 0,895 0,9953 

323 92,3 0,064 0,135 0,865 0,9954 

328 117,8 0,085 0,172 0,828 0,9953 

333 149,0 0,114 0,217 0,783 0,9953 

338 187,1 0,154 0,273 0,727 0,9952 

343 233,2 0,211 0,340 0,660 0,9950 

348 288,5 0,298 0,421 0,579 0,9947 

353 354,5 0,439 0,517 0,483 0,9943 

 

Yıkama ĢiĢesine saf olarak beslenen karbon dioksit gazı, farklı sıcaklıklarda suya 

doyurulduktan sonra kompozisyonu ġekil 7.8‟deki gibi değiĢmektedir.  
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ġekil 7.8. Yıkama ĢiĢesine beslenen saf karbon dioksit gazının suya doyurulduktan sonra 

reaktöre giriĢ komposizyonunun sıcaklıkla değiĢimi 

 

Farklı sıcaklıklarda yapılan deneylerde suya doygun gazın içindeki karbon dioksit 

miktarını hesaplayabilmek için elde edilen verileri kullanarak MATLAB programı ile eğri 

uydurma yapılmıĢtır ve aĢağıdaki denklem elde edilmiĢtir (R
2
=0,9999) . 

 

          (7.13) 

 

Bu denklemde , yıkama ĢiĢesinden çıkan ve reaktöre beslenen gazın içindeki karbon 

dioksit mol kesri, T ise K cinsinden sıcaklıktır. 

 

Aynı zamanda, farklı sıcaklıklardaki ve kompozisyonlardaki karbon dioksit – su buharı gaz 

karıĢımları için hesaplanan sıkıĢtırılabilirlik faktörleri (z) için de MATLAB programı ile 

eğri uydurma yapılmıĢ ve aĢağıdaki denklem elde edilmiĢtir (R
2
=0,9935). 

 

         (7.14) 

 

Elde edilen bu yıkama ĢiĢesi sonrası karbon dioksit molar kesir ve sıkıĢtırılabilirlik 

faktörleri denklemleri yapılan tüm deneylerin hesaplamalarında kullanılmıĢtır. 
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7.3.1. Kalsiyum asetat konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin sonuçları 

 

Kalsiyum asetat konsantrayonunun reaksiyon kinetiğine etkisini incelemek için sabit 

sıcaklıkta, saf karbon dioksit ile 7 farklı çözelti konsantrasyonunda deneyler yapılmıĢtır ve 

Kısım 5.3‟te anlatıldığı gibi hesaplamalar yapılmıĢtır. 

 

Hesaplanan reaksiyon hızları Çizelge 7.17 ve ġekil 7.9‟da sunulmuĢtur. Bu deneyler her 

konsantrasyon için 3 kere tekrarlanmıĢ olup, tekrarların ortalaması alınmıĢ ve bu değerler 

sunulmuĢtur. Reaksiyon hızı hesaplamalarında çalıĢılan sıcaklıktaki yıkama ĢiĢesinden 

geçirilen saf karbon dioksit gazının reaktöre giriĢ öncesi aldığı nemi hesaplamak için 

doygunluk nemi (EĢ. 5.37) ve sıkıĢtırılabilirlik faktörü (EĢ. 7.14) kullanılmıĢtır. 

 

Çizelge 7.17. Sabit sıcaklık (T=287 K) ve saf karbon dioksit (yıkama ĢiĢesi öncesi) ile 

farklı konsantrasyondaki kalsiyum asetat çözeltileri ile yapılan deneylerin 

verileri ve sonuçları 

% Ca(CH3COO)2, g/L CCa(CH3COO)2, mol/m
3
 rf , mol/m

3
-s 

2,00 113,7 37,0859 

4,01 227,5 35,5759 

6,02 341,9 36,1543 

8,00 454,3 34,4968 

10,01 568,4 36,0548 

15,01 851,8 34,5078 

20,01 1135,6 35,7915 

 

Elde edilen sonuçlara bakıldığında, reaksiyon hızının aynı sıcaklıktaki farklı kalsiyum 

asetat çözeltilerine göre değiĢmediği görülmektedir. Bu sonuç, karbon dioksit 

absorpsiyonu reaksiyonlarının araĢtırıldığı literatür sonuçları ile uyum göstermektedir 

(Derks, Kleingeld, van Aken, Hogendoorn, Versteeg, 2006; Darde ve diğerleri, 2011; Luo 

ve diğerleri 2015). 
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ġekil 7.9. Sabit sıcaklık (T=287 K) ve saf karbon dioksit (yıkama ĢiĢesi öncesi) ile farklı 

deriĢimdeki kalsiyum asetat çözeltilerinin reaksiyon hızları (%3,5 hata barlı) 

 

Çizelge 7.17‟de verilen sonuçlara göre çizilen grafikte (ġekil 7.9) reaksiyon hızlarının 

ortalaması alındığında (35,67 mol/m
3
-s) ve bu göre her konsantrasyondaki hız değeriyle 

karĢılaĢtırıldığında aradaki farkın çok az olduğu %3,5‟luk hata barları ile gösterilmiĢtir. 

 

Karbon dioksit absorpsiyonunda kullanılan çözeltilerin deriĢimleri, reaksiyon ifadesindeki 

karbon dioksitin konsantrasyonuna göre çok yüksek olduğundan yığın çözelti 

konsantrasyonunda önemli bir değiĢim meydana gelmemektedir. Dolayısıyla, bu tip 

sistemlerde reaksiyon karbon dioksit konsantrasyonunun birinci veya ikinci dereceden 

etkisine göre psödo birinci (m=1) veya psödo ikinci dereceden (m=2) kabul edilmektedir 

ve reaksiyon hız ifadesi aĢağıdaki Ģekilde düzenlenir . 

 

         (7.15) 

 

Burada kov psödo m. dereceden reaksiyon hız sabitidir.  

 

Yapılan baĢka araĢtırmalarda da, farklı çözeltilerin kullanıldığı kimyasal absorpsiyon 

sistemlerinde absorpsiyon sırasında meydana gelen reaksiyonlar çözelti 

konsantrasyonundan çok yüksek olduğundan dolayı bağımsız çıkmaktadır. Dolayısıyla bu 

sonuç literatür ile uyumludur (Kierzkowska-Pawlak, 2012). 
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7.3.2. Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon kinetiğine etkisinin sonuçları 

 

Karbon dioksit konsantrasyonunun reaksiyon hızına etkisinin incelenmesinde sabit çözelti 

konsantrasyonu ve sabit sıcaklıkta 15 farklı deney yapılmıĢtır. Deneysel verilerle Kısım 

5.3‟te anlatılan yolla hesaplamalar yapılmıĢtır. Elde edilen sonuçlar Çizelge 7.18‟de 

verilmiĢtir. 

 

Çizelge 7.18. Sabit sıcaklık (T=293 K) ve sabit kalsiyum asetat çözelti konsantrasyonunda 

(CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat 

çözeltileri ile yapılan deneylerin verileri ve sonuçları 

Yıkama ĢiĢesine 

beslenen gazdaki  

% CO2, v/v  

Reaktöre giren gaz içindeki 

CCO2,gaz,  

mol/m
3
 

,  

Pa-m
3
/mol 

CCO2,i,  

mol/m
3
 

rf,  

mol/m
3
-s 

4,5 1,65 2224,55 1,52 0,30 

7,0 2,55 2392,46 2,50 0,80 

8,6 3,14 2392,40 3,08 0,91 

11,8 4,31 2392,42 4,23 2,16 

15,0 5,46 2445,06 5,46 2,17 

18,3 6,66 2407,56 6,57 3,90 

22,7 8,27 2445,58 8,28 3,98 

31,1 11,44 2217,88 10,49 6,54 

40,1 14,63 2407,23 14,44 9,06 

50,0 18,32 2224,56 16,86 11,61 

59,9 21,78 2445,40 21,80 12,64 

69,7 25,36 2436,84 25,31 17,73 

81,7 29,76 2429,97 29,62 18,06 

90,4 32,94 2422,40 32,70 23,36 

100,0 36,12 2392,66 35,46 23,97 

 

Bu veriler grafiğe geçirildiğinde ġekil 7.10 elde edilir. Verilere uygun lineer eğilim çizgisi 

eklendiğinde açıkça görülmektedir ki reaksiyon hızı, sıvıdaki karbon dioksit 

konsantrasyonuna birinci mertebeden bağlıdır. Özellikle endüstriyel baca gazı 

kompozisyonlarına denk gelen karbon dioksit konsantrasyonlarında (hacimce %3-14 

arasında değiĢen değer kullanılan yakıt tipine göre farklılık göstermektedir) bu yine açıkça 

görülmektedir. 
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ġekil 7.10. Sabit sıcaklık (T=293 K) ve sabit kalsiyum asetat çözelti konsantrasyonunda 

(CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) farklı karbon dioksit konsantrasyonlarında yapılan 

deneylerin sonucunda elde edilen reaksiyon hızlarının sıvıdaki karbon dioksite 

göre birinci dereceden bağlı olduğunun gösterilmesi 

 

Reaksiyonun karbon dioksite ikinci dereceden bağlılığının olasılığı da irdelenmiĢ olup, 

sonuçlar ġekil 7.11‟de gösterilmiĢtir. Bunun için deney verilerinden elde edilen reaksiyon 

hızı sonuçları, karbon dioksit konsantrasyonunun karesi alınıp grafiğe geçirilmiĢtir. 

 

ġekilden açıkça görülmektedir ki, özellikle düĢük karbon dioksit konsantrasyonlarında, 

yani endüstriyel baca gazı değerlerinde (hacimce %3-14) reaksiyon hızı ve ikinci 

dereceden karbon dioksit konsantrasyonu bağlılığı kesinlikle uyum içerisinde değildir. 
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ġekil 7.11. Sabit sıcaklık (T=293 K) ve sabit kalsiyum asetat çözelti konsantrasyonunda 

(CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) farklı karbon dioksit konsantrasyonlarında yapılan 

deneylerin sonucunda elde edilen reaksiyon hızlarının sıvıdaki karbon dioksite 

göre ikinci derecedeen bağlı olduğu olasılığının irdelenmesi 

 

Bu sonuçlar, kalsiyum asetat ile karbon dioksitin absorpsiyonu sisteminde meydana gelen 

reaksiyonun, diğer karbon dioksit için kimyasal reaksiyonlu absorpsiyon sistemlerdeki 

reaksiyonlar gibi karbon dioksite psödo birinci mertebeden bağlı olduğunu göstermektedir 

(Derks ve diğerleri, 2006; Darde ve diğerleri, 2011; Luo ve diğerleri, 2015; van Swaaij ve 

Versteeg; 1992). Dolayısıyla, reaksiyon hız ifadesi aĢağıdaki gibi düzenlenebilir.  

 

             (7.16) 

 

7.3.3. Sıcaklığın reaksiyon kinetiğine etkisinin sonuçları 

 

Reaksiyonun sıcaklık değiĢimini incelemek için aynı konsantrasyondaki kalsiyum asetat 

çözeltilerinin farklı sıcaklıklardaki absorpsiyon verileri elde edilip Kısım 5.3‟te anlatılan 

gerekli hesaplamalar yapılmıĢtır. Sonuçlar Çizelge 7.19 ve ġekil 7.12‟de verilmiĢtir.  
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Çizelge 7.19. Sabit çözelti konsantrasyonu (CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) ve saf karbon 

dioksit gazı (yıkama ĢiĢesi giriĢi) ile farklı sıcaklıklarda yapılan deneylerin 

verileri ve sonuçları 

T, 

K 

r, 

mol/m3-s 
yCO2 , 

Pa-m3/mol 

k2, 

m
3
/mol-s 

286,65 33,95 0,9854 1942 0,0111 

293,15 25,74 0,9733 2393 0,0104 

294,85 32,01 0,9702 2523 0,0137 

295,15 28,66 0,9696 2546 0,0125 

300,00 22,64 0,9597 2951 0,0113 

302,85 23,23 0,9530 3212 0,0127 

308,60 19,23 0,9365 3792 0,0127 

308,60 14,07 0,9365 3792 0,0093 

311,15 14,23 0,0015 4074 0,0103 

314,95 17,37 0,9119 4524 0,0140 

318,15 15,42 0,8961 4932 0,0139 

323,25 10,82 0,8654 5641 0,0115 

325,15 12,37 0,8520 5924 0,0140 

328,10 9,91 0,8289 6385 0,0124 

333,35 9,69 0,7799 7272 0,0148 

337,20 13,59 0,7371 7981 0,0239 

338,15 10,16 0,7255 8164 0,0186 

341,90 16,56 0,6759 8916 0,0359 

351,60 13,30 0,5147 11106 0,0473 

 

 

Literatürde yapılan çalıĢmalarda, sıcaklığın reaksiyon kinetiğine olan etkisini incelerken 

çalıĢılan en yüksek sıcaklık değeri 333 K (60
o
C) olarak alınmıĢtır (Derks ve diğerleri, 

2006; Kierzkowska-Pawlak, 2012; Luo ve diğerleri, 2015). Bu çalıĢmada yaklaĢık olarak 

352 K‟e (79
o
C) kadar sıcaklığın etkisine bakılmıĢtır. Çizelge 7.19‟dan görüldüğü üzere, 

sıcaklık yükseldikçe yıkama ĢiĢesinden geçirilen saf CO2 gazı daha fazla su buharı 

taĢımaktadır, bu da yıkama ĢiĢesi çıkıĢında reaktöre gönderilen gazın içerisindeki karbon 

dioksit miktarının (yCO2) oldukça azalmasına neden olmaktadır. Bu nedenle, gaz haznesine 

hapsedilen karbon dioksit gaz miktarı düĢtüğünden, bu gazla dengede olan sıvı tarafındaki 

gaz miktarı da düĢmektedir. 

 

Çizelge 7.19 incelendiğinde sıcaklık yaklaĢık 286 K‟den (13
o
C‟tan) 351,6K‟e (78

o
C‟a) 

kadar değiĢtirildiğinde reaksiyon hızı, rf, sıcaklıkla düĢmektedir; bu düĢüĢ belirtilen 
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sıcaklık aralığında yaklaĢık 3 kat olmaktadır. Aynı zamanda, sıcaklık arttıkça, reaktöre 

gönderilen gazın içindeki su buharı miktarının arttığı yukarıda belirtilmiĢtir. Artan 

sıcaklıkla gaz içindeki karbon dioksit miktarı (yCO2) neredeyse yarıya düĢmüĢtür. Öte 

yandan sıcaklık artıĢı ile Henry sabiti de yaklaĢık 5 kat artmaktadır; bu da karbon dioksitin 

gaz fazından sıvı fazına geçmesini cazip kılmamaktadır (EĢ. 5.61 ve EĢ. 5.62). Dolayısıyla, 

ara yüzeydeki karbon dioksit konsantrasyonu artan sıcaklıkla yaklaĢık 10 kat düĢüĢ 

göstermiĢtir. Net sonuç ise, reaksiyon hız sabitinin (k2) incelenmesinden anlaĢılabilir. 

Görüldüğü gibi belirtilen sıcaklık aralığında, k2 sıcaklık ile yaklaĢık 3 kat artıĢ göstermiĢtir. 

EĢ. 5.63‟e bakıldığında, belirtilen nedenlerden dolayı 1/3 oranında düĢen reaksiyon hızı ve 

1/10 oranında düĢen ara yüzey karbon dioksit konsantrasyonu (dolayısıyla ortalama karbon 

dioksit konsantrasyonu), reaksiyon hız sabitinin yaklaĢık olarak 3 kat artmasını sağlamıĢtır.  

 

 

ġekil 7.12. Sabit çözelti konsantrasyonu (CCa(CH3COO)2=341 mol/m
3
) ve saf karbon dioksit 

gazı (yıkama ĢiĢesi öncesi) ile farklı sıcaklıklarda yapılan deney sonuçları 

(%5‟lik hata barlı) 

 

Gerekli iĢlemler yapıldığında 1/T‟ye karĢı (lnk2) değerleri grafiğe geçirildiğinde elde 

edilen doğrunun eğiminden aktivasyon enerjisi, ordinati kestiği değerden ise Arrhenius 

sabitini hesaplamak mümkündür. Buna göre aktivasyon enerjisi, Ea, 14007 J/mol (3,345 

kcal/mol), Arrhenius sabiti ise 3,07 m
3
/mol-s olarak hesaplanmıĢtır. Dolayısıyla, reaksiyon 

hız ifadesi (EĢ. 5.57, EĢ. 5.58, EĢ. 5.60) aĢağıdaki Ģekilde düzenlenmiĢtir. 

 

y = -1684.7x + 1.1202 

R² = 0.5483 
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           (7.17) 

 

Bu sonuçlar ile belirlenen reaksiyon hızı değerlerinin ve k2 değerlerinin yeterince yüksek 

olmasından dolayı, konvansiyonel karbon dioksit tutma sistemlerindeki yüksek sıcaklık ve 

basınçta çalıĢılma gerekliliği ortadan kalkmaktadır. Atmosfer basıncında ve çok yüksek 

olmayan sıcaklıklarda absorpsiyon iĢlemi gerçekleĢtirilebilmektedir. Yüksek sıcaklığa 

ihtiyaç duyulmamasının bir avantajı da suyun fazla buharlaĢmayacağı ve buharlaĢma 

kayıplarının olmayacağıdır. 

 

7.3.4.  Reaksiyon kinetiğinin elde edilmesinde ulaĢılan sonuçların genel 

değerlendirilmesi ve reaksiyon mekanizmasının oluĢturulması 

 

Tüm bu sonuçlar göstermektedir ki sulu kalsiyum asetat çözeltisi içerisinde karbon 

dioksitin absorpsiyonu sırasında meydana gelen reaksiyon, psödo birinci dereceden bir 

reaksiyondur. 

 

Elde edilen sonuçlara göre, karbon dioksit sulu kalsiyum asetat çözeltisine 

absorplandığında aĢağıdaki reaksiyonlar meydana gelmektedir. 

 

                (7.18) 

               (7.19) 

               (7.20) 

               (7.21) 

             (7.22) 

             (7.23) 

               (7.24) 

  

Bu reaksiyon mekanizmasına göre de toplu reaksiyon aĢağıdaki gibi ifade edilebilir. 

 

          (7.25) 

 

Bu sonuç literatürdeki absorpsiyon sistemleri ile uyum içerisindedir. Karbon dioksitin 

kimyasal absorpsiyonunda genel olarak reaksiyonlar psödo birinci derecedendir. 
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Kullanılan çözelti konsantrasyonu, absorplanan karbon dioksite oranla çok yüksek 

olduğundan dolayı proses sırasında (reaksiyon sırasında) çözeltinin konsantrasyonunda çok 

küçük değiĢimler meydana gelmektedir. Dolayısıyla, reaksiyonlar çözelti 

konsantrasyonundan bağımsız olarak psödo birinci dereceden olmaktadır. 

 

7.4. KarıĢtırmalı Hücre Reaktör Düzeneğinde Kütle Transferi ÇalıĢmalarının 

Sonuçları 

 

KarıĢtırmalı hücre reaktör reaksiyon çalıĢmalarının yanı sıra kütle transfer çalıĢmalarının 

da sıklıkla uygulandığı bir ekipman olduğundan dolayı bu doktora çalıĢmasında kütle 

transfer çalıĢmaları yapılmıĢtır. Kolay hesaplanabilir bir gaz-sıvı ara yüzeyine sahip 

olduğundan dolayı da direkt olarak kütle transfer katsayının bulunması için ideal bir 

ekipmandır. 

 

Kütle transfer çalıĢmaları için Kısım 5.4.1‟de de anlatıldığı gibi öncelikle fiziksel kütle 

transfer katsayısının bulunması için oksijen absorpsiyon / desorpsiyon yöntemi 

kullanılmıĢtır. Ardından kimyasal kütle transfer katsayısını bulmak için reaksiyon 

deneylerinde elde edilen sonuçlar kullanılarak, reaksiyonun absorpsiyona katkısını 

belirlemek için Hatta sayısı ve artıĢ faktörü hesabı yapılmıĢtır.  

 

Hesaplanan Hatta sayısı ve artıĢ faktörüne göre de kimyasal reaksiyonlu absorpsiyonun 

Kısım 5.4.2‟te anlatılan rejimlerden hangisine denk geldiği konusunda bilgi sahibi 

olunmuĢtur. 

 

7.4.1. KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının bulunmasının 

sonuçları  

 

KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısının bulunması için oksijen 

absorpsiyon/desorpsiyon yöntemi uygulanmıĢtır. Ġki kere oksijen desorpsiyonu ve ve bir 

kere de oksijen absorpsiyonu yöntemi uygulanmıĢtır. Daha sonra bu değerlerin ortalaması 

alınarak oksijen için fiziksel kütle transfer katsayısı hesaplanmıĢtır. Ardından, Kısım 

5.4.1‟de anlatıldığı gibi düzeltme faktörü ile sistem için karbon dioksitin fiziksel kütle 

transfer katsayısı hesaplanmıĢtır. Sonuçlar Çizelge 7.20‟de sunulmuĢtur. 
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Çizelge 7.20. KarıĢtırmalı hücre reaktör için oksijen absorpsiyon/desorpsiyon 

yöntemlerinin sonuçları 

 
x10

6
, m/s x10

6
, m/s 

Desorpsiyon Deneyi 9,953 7,963 

Desorpsiyon Deneyi 7,085 5,668 

Absorpsiyon Deneyi 8,336 6,669 

 

Çizelge 7.20‟e bakıldığında, desorpsiyon deneylerinden elde edilen sonuçların ortalaması 

alındığında, fiziksel kütle transfer katsayısı değeri 6,815x10
-6

 m/s‟dir. Bu değer, 

absorpsiyon deneyinin sonucuna oldukça yakındır. Bu değer ile absorpsiyon değerinin de 

ortalaması alındığında, karıĢtırmalı hücre reaktör için fiziksel kütle transfer katsayısı, , 

6,742x10
-6

 m/s olarak belirlenmiĢtir. Mertebe olarak bu sonuç literatür ile oldukça uyum 

sağlamaktadır (Kierzkowska-Pawlak, 2012; Espen, 2011; Zhang ve diğerleri, 2014; 

Portugal, Magalhães, Mendes, 2008). 

 

7.4.2. KarıĢtırmalı hücre reaktörde Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün belirlenmesi 

 

Reaksiyonun absorpsiyona olan katkısını ölçebilmek için karıĢtırmalı hücre reaktörde 

Hatta sayısı ve artıĢ faktörleri belirlenmiĢtir.  

 

ġekil 7.13‟te Kısım 5.4.2‟te anlatılmıĢ olan bölgelerin Hatta sayısı ve artıĢ faktörü 

değiĢimleri görülmektedir.  Bu grafikten de anlaĢılacağı gibi reaksiyon ani bölgeye denk 

geliyorsa, artıĢ faktörü Hatta sayısından bağımsızlaĢır ve maksimum artıĢ faktörüne eĢit 

olmaktadır. Eğer hızlı bölgeye denk geliyorsa, artıĢ faktörü Hatta sayısına eĢit olmaktadır. 

Bu iki bölge arasında kalan ara bölgeye denk geliyorsa da, düĢük Hatta sayılarında hızlı 

bölge gibi bir davranıĢ sergilerken yükselen Hatta sayısıyla birlikte, maksimum artıĢ 

faktörüne doğru kayar ve belirli bir Hatta sayısı değerinden sonra da ani bölgeye geçiĢ 

yapar. 

 

KarıĢtırmalı hücre reaktör için yapılan deneylerle hesaplanan fiziksel kütle transfer 

katsayısı kullanılarak Hatta sayıları (Ha) ve artıĢ faktörü (E) Kısım 5.4.2‟deki gibi 

hesaplanmıĢtır. Sonuçlar Çizelge 7.21‟de görülmektedir.  
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ġekil 7.13. Hatta sayısı ve artıĢ faktörü (E) değerlerine göre reaksiyon bölgeleri 

 

Çizelge 7.21. KarıĢtırmalı hücre reaktör için Ha sayısı ve artıĢ faktörü değerleri 

T, K r , mol/m
3
-s  k2, m

3
/mol-s D x 10

9
, m

2
/s Ha E 

286,7 33,955 0,0111 1,41 10,83 1,31 

293,2 25,744 0,0104 1,63 11,26 2,04 

294,9 32,014 0,0137 1,70 13,18 3,71 

295,2 28,655 0,0125 1,71 12,62 5,07 

300,0 22,637 0,0113 1,89 12,67 6,18 

302,9 23,234 0,0127 2,01 13,85 7,30 

308,6 19,230 0,0127 2,26 14,70 10,49 

308,6 14,070 0,0093 2,26 12,54 11,12 

311,2 14,232 0,0103 2,37 13,54 12,50 

315,0 17,367 0,0140 2,55 16,37 15,23 

318,2 15,420 0,0139 2,71 16,83 15,91 

323,3 10,817 0,0115 2,98 16,04 15,71 

325,2 12,374 0,0140 3,09 18,03 17,86 

328,1 9,914 0,0124 3,25 17,43 17,33 

333,4 9,689 0,0148 3,56 19,89 19,86 

337,2 13,592 0,0239 3,80 26,14 25,97 

338,2 10,160 0,0186 3,86 23,22 23,13 

341,9 16,564 0,0359 4,10 33,28 33,25 

351,6 13,299 0,0473 4,78 41,15 41,12 
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Hesaplanan Hatta ve artıĢ faktörü değerleri grafiğe geçirildiğinde (ġekil 7.14), açıkça 

görülmektedir ki, düĢük Hatta sayılarında hızlı reaksiyon bölgesine yakın bölgede 

bulunulurken yüksek Hatta sayılarına çıkıldığında ara bölgeye geçiĢ yapmaya 

baĢlamaktadır. Yani reaksiyon bu Ģartlarda ara bölgenin baĢladığı noktalara denk 

gelmektedir. 

 

 

ġekil 7.14. KarıĢtırmalı hücre reaktör için Ha sayısı ve artıĢ faktörü değerleri 

 

Ortalama artıĢ faktörü, karıĢtırmalı hücre reaktörde mevcut Ģartlar için 18 olarak 

hesaplanmıĢtır. ġekil 7.13 ve ġekil 7.14‟ya bakıldığında, bu değer hızlı reaksiyon 

bölgesine çok yakındır. Dolayısıyla, EĢ. 5.79 ve EĢ. 5.80 kullanılarak artıĢ faktörünü 

belirlemek mümkündür. 

 

7.5. Islak DıĢ Duvarlı Kolonda Kütle Transferi ÇalıĢmalarının Sonuçları 

 

Islak dıĢ duvarlı kolon, Kısım 5.5‟te de anlatıldığı gibi laboratuvarlarda ve endüstride 

oldukça sık kullanılan bir ekipmandır. Bilinen bir gaz-sıvı arayüzeyine sahip olduğundan 

dolayı, karıĢtırmalı hücre reaktör gibi direkt olarak kütle transfer katsayısı hesaplanabildiği 

için araĢtırmalar için ideal bir ekipmandır ve literatürde de sıklıkla kullanılmaktadır. 

 

Islak dıĢ duvarlı kolonda kütle transferi çalıĢmaları için öncelikle fiziksel kütle transfer 

katsayısını bulmak için çalıĢmalar yapılmıĢtır. Fiziksel kütle transfer katsayısını bulmak 
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için üç farklı yöntem uygulanmıĢtır : teorik hesaplama, saf suya karbon dioksitin 

absorplanması ve oksijen absorpsiyon/desorpsiyon yöntemi. Bu üç yöntemden elde edilen 

sonuçlar irdelenmiĢtir. 

 

Ardından kimyasal kütle transfer katsayısı için çalıĢmalar yapılmıĢtır. Bu çalıĢmalar sabit 

kalsiyum asetat çözelti konsantrasyonunda karbon dioksit ile yürütülmüĢtür. 

 

Fiziksel ve kimyasal kütle transfer katsayılarının elde edilmesinin ardından reaksiyonun 

ıslak dıĢ duvarlı kolondaki absorpsiyona olan katkısını anlayabilmek için Kısım 5.5.3‟te 

anlatıldığı gibi Hatta sayısı ve artıĢ faktörleri hesaplanmıĢtır.  

 

7.5.1. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısı katsayısının 

bulunmasının sonuçları 

 

Camdan imal ettirilen ıslak duvarlı kolonda kütle transferi çalıĢmaları yapılmıĢtır. Bunun 

için öncelikle fiziksel kütle transfer katsayısının bulunması için çalıĢmalar yapılmıĢtır. 

 

Fiziksel kütle transfer katsayısını hesaplamak için üç yöntem kullanılmıĢtır. Ġlki Kısım 

5.5.1‟de anlatılmıĢ olan teorik hesaplamadır. Ġkinci yöntem, saf su ve karbon dioksitin 

sürekli olarak kolona beslendiği ve karbon dioksit probuyla kolon boyunca suya geçen 

karbon dioksit miktarının belirlendiği yoldur. Diğer yol ise oksijen desorpsiyon 

yöntemidir.  

 

Çizelge 7.22‟de birinci ve ikinci yöntemin, yani teorik hesapla karbon dioksit ve saf su ile 

yapılan deneylerin sonuçları sunulmuĢtur. 

 

Çizelge 7.22‟ye bakıldığında farklı akıĢ hızlarında, sabit karbon dioksit akıĢ hızında 

yapılan deneylerde sudaki karbon dioksit miktarının artan sıvı hızıyla azaldığı görülmüĢtür. 

Bu beklenen bir sonuçtur. Kütle transfer katsayısı ise, artan hızla artıĢ göstermiĢtir. 
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Çizelge 7.22. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısının bulunmasında 

teorik hesap ve CO2-su sisteminin sonuçları 

Q x10
6
, 

m
3
/s 

 x10
4
,  

m 
Re 

, 

mol/m3 

x10
4
,  

m/s (CO2-su 

sistemi) 

x10
4
,  

m/s (teorik hesap) 

3,33 3,20 293 20,64 5,15 2,70 

3,91 3,32 360 17,42 5,37 2,60 

4,52 3,56 390 17,42 5,53 2,43 

4,64 3,60 397 16,99 5,42 2,40 

4,85 3,56 448 15,34 5,81 2,42 

5,46 3,80 470 16,15 5,94 2,28 

5,58 3,82 481 14,95 5,66 2,26 

6,08 3,88 547 14,18 6,29 2,23 

6,61 4,04 570 13,07 5,74 2,14 

7,29 4,27 588 14,56 6,32 2,03 

 

Teorik hesapta ise, farklı sıvı akıĢ hızlarından hesaplanan film kalınlıkları ( ) kullanılarak 

EĢ. 5.104 ile fiziksel kütle transfer katsayıları hesaplanmıĢtır. Sıvı akıĢ hızlarından ıslak 

duvarlı kolon için hesaplanan Re sayısı değerleri 290 – 590 arasında değiĢmektedir. Teorik 

hesap, Re<20 Ģartlarında ve daha çok yüzeyde dalgasız laminer rejimler için kullanılan bir 

yöntem olduğundan dolayı bu Re aralıklarında çok güvenilir değildir. Çünkü çalıĢılan Re 

aralığı, yüzeyde dalgalı laminer rejim aralığına girmektedir.  

 

Oksijen desorpsiyon yöntemi ile yapılan deneylerin sonuçları ise Çizelge 7.23‟te 

verilmiĢtir.  

 

Çizelge 7.23. Islak dıĢ duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısının bulunmasında 

oksijen desorpsiyonu yönteminin sonuçları 

QL x10
6
, m

3
/s 

C2 x 10
4
, 

kmol/m
3
  x 10

4
, m/s  x 10

4
, m/s 

5,35 2,82 0,47 0,38 

6,10 2,75 0,77 0,62 

6,57 2,67 1,21 0,97 

7,08 2,62 1,61 1,30 

7,24 2,60 1,78 1,43 

 

Deneysel bulgular, literatürde yer alan bazı korelasyonlarla hesaplanan değerlerle 

karĢılaĢtırılmıĢtır. Bu karĢılaĢtırma sonuçları ise ġekil 7.15‟te verilmiĢtir. 
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ġekil 7.15. Islak dıĢ duvarlı kolon için elde edilen teorik ve deneysel verilerin literatürdeki 

korelasyonlarla karĢılaĢtırılması (Yih ve Chen, 1982; Darde ve diğerleri, 2011; 

Lamourelle ve Sandall, 1972). 

 

ġekil 7.15‟e bakıldığında, önceden de irdelendiği gibi teorik hesaplama ile elde edilen 

fiziksel kütle transfer katsayısı değerleri sıvı hızıyla neredeyse hiçbir değiĢiklik 

göstermemektedir.  

 

Bu çalıĢmanın deneysel bulguları ile literatürde verilen korelasyonlar ile çizilen doğrular 

aynı eğilimi göstermiĢtir. Literatürde yer alan korelasyonlar, bu çalıĢmada iki farklı 

deneysel yöntemle hesaplanmıĢ fiziksel kütle transfer katsayısı değerlerinin arasında 

kalmıĢtır. Bunlardan yüksek olan değerler karbon dioksit – su sistemi ile yapılan 

deneylerden elde edilen verilerle hesaplanmıĢ değerlerdir. Bu değerlerin yüksek çıkması, 

karbon dioksitin suya girdiğinde yine sudaki iyonlarla reaksiyon vermesinden dolayı 

olmuĢtur. Karbon dioksit suya girdiğinde aĢağıdaki reaksiyonlar gerçekleĢir. 

 

                (7.18) 

               (7.19) 
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               (7.20) 

               (7.21) 

 

OluĢan bu reaksiyonlar, karbon dioksitin suda absorplanmasının aslında saf fiziksel 

olmadığını ve kimyasal absorplanmanın olduğunu göstermektedir. Bu nedenle bu yolla 

hesaplanan fiziksel kütle transfer katsayılarının değerleri yüksek çıkmıĢtır. Literatürdeki 

benzer çalıĢmalar karĢılaĢtırılırken bu hususa dikkat edilmesi gerekir.  

 

Oksijen desorpsiyonu ise tamamen fiziksel bir olaydır. ġekil 7.15 incelendiğinde, karbon 

dioksit – su sisteminden elde edilen değerlerle oksijen desorpsiyonu sisteminden elde 

edilen değerlerin paralelliği göze çarpmaktadır. Aynı zamanda literatürdeki araĢtırmalarda 

da sıkça karĢılaĢılan korelasyonlarla da yine büyüklük mertebesi bakımından oldukça 

uyum içerisindedir (Darde ve diğerleri, 2011; Yih ve Chen, 1982). Dolayısıyla, kullanılan 

sistem için fiziksel kütle transfer katsayısı olarak bu yolla hesaplanan değerler esas olarak 

kabul edilmiĢtir. Hatta sayısı ve artıĢ faktörü hesabında da bu değerler göz önünde 

bulundurulmuĢtur.  

 

7.5.2. Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının bulunmasının 

sonuçları 

 

Islak duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının bulunması için yapılan 

çalıĢmalarda gaz olarak saf karbon dioksit, sıvı olarak ise 341 mol/m
3
 kalsiyum asetat 

çözeltisi kullanılmıĢtır. Bu absorpsiyon sisteminde, reaksiyon hız ifadesini elde etmek için 

yapılan deneylerin sonucunda kalsiyum asetat çözeltisi ile karbon dioksit arasında 

gerçekleĢen reaksiyonda, reaksiyon hızının karbon dioksite göre birinci dereceden psödo 

olduğu sonucuna varılmıĢtır. Çözelti konsantrasyonu diğer absorpsiyon sistemlerinde de 

olduğu gibi çok yüksek olup reaksiyonda harcanan miktarla değiĢimi çok küçük 

olduğundan dolayı psödo birinci derecedendir. Dolayısıyla bu çalıĢmalarda da çözeltinin 

konsantrasyonu değiĢtirilmemiĢtir. Farklı sıvı akıĢ hızlarında yapılan deneylerin sonucunda 

hesaplanan kimyasal kütle transfer katsayısı Çizelge 7.24 ve ġekil 7.16‟de görülmektedir.  
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Çizelge 7.24. Islak duvarlı kolonda farklı sıvı akıĢ hızlarında kimyasal kütle transfer 

katsayıları 

QCa(CH3COO)2 x10
6
, 

m
3
/s 

 x10
4
, 

m 
Re 

H, 

 Pa-m
3
/mol 

CCO2, i, 

mol/m
3
 

CCO2,L, 

mol/m
3
 

kL x10
4
 

m/s 

3,55 3,07 375 1483 61,24 60,43 10,69 

4,34 3,26 465 1548 58,67 63,11 14,22 

4,82 3,38 517 1548 57,96 48,16 12,22 

4,98 3,40 544 1594 56,90 48,16 12,85 

5,60 3,51 624 1647 55,69 44,84 13,75 

6,37 3,64 727 1712 52,41 45,93 17,03 

6,53 3,69 728 1652 55,51 40,65 14,57 

 

 

 

ġekil 7.16. Islak duvarlı kolonda farklı sıvı akıĢ hızlarında kimyasal kütle transfer 

katsayıları (%7‟lik hata barları ile) 

 

Islak duvarlı kolonda elde edilen fiziksel kütle transfer katsayısı, karıĢtırmalı hücre 

reaktörde elde edilen fiziksel kütle transfer katsayısı değerleri arasında mertebe farkı 

vardır. Bu durum, literatür ile uyumludur. Çünkü gaz-sıvı temas yüzeyi karıĢtırmalı hücre 

reaktörlerde göreceli olarak daha düĢük olduğundan kütle transfer katsayısı da küçük 

olmaktadır (Kierzkowska-Pawlak, 2012). 
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7.5.3. Islak dıĢ duvarlı kolonda Hatta sayısı ve artıĢ faktörünün bulunması ve diğer 

absorpsiyon sistemlerine uygulanabilirliği 

 

Islak dıĢ duvarlı kolonda yapılan çalıĢmaların sonucunda elde edilen kimyasal ve fiziksel 

kütle transfer değerleri ġekil 7.17‟da verilmiĢtir.  

 

 

ġekil 7.17. Islak duvarlı kolonda kimyasal ve fiziksel kütle transfer katsayılarının 

karĢılaĢtırılması 

 

Islak dıĢ duvarlı kolon çalıĢmaları için, kimyasal reaksiyonlu kütle transfer katsayısının 

oksijen desorpsiyonu ile belirlenen fiziksel kütle transferi katsayısına oranı alınarak, 

çalıĢılan sıvı akıĢ hızı aralığında ortalama artıĢ faktörü 20 olarak hesaplanmıĢtır. ġekil 

7.13‟e göre bu değerin bulunduğu bölge hızlı reaksiyon bölgesine çok yakın olduğu için 

EĢ. 5.79 ve EĢ. 5.80 kullanılarak artıĢ faktörü hesabı yapılabilir. 

 

KarıĢtırmalı hücre reaktörde ve ıslak duvarlı kolonda elde edilen deneysel sonuçlar 

birbirine çok yakındır ve birbirini desteklemektedir. ArtıĢ faktörünün değerinin 

belirlenmesinde kullanılan sistemden çok kimyasal sistemin önemli olduğunu açıkça 

göstermektedir. Bu aslında Ģu demektir; aynı kimyasal sistem için farklı absorpsiyon 

ekipmanları da kullanılsa bu artıĢ faktörü ve o ekipman için hesaplanan fiziksel kütle 

transfer katsayısı yardımıyla geçerli kimyasal kütle transfer katsayısı belirlenebilir. 
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7.6. Toplu Değerlendirme 

 

Günümüzde iklim değiĢikliği ve küresel ısınma dünyadaki en büyük problemlerden bir 

tanesidir. Bu durumun birincil sebebi atmosfere salınan karbon dioksit gazıdır. Giderek 

atmosferde biriken karbon dioksit gazı, sera etkisi yaratmaktadır. Küresel ısınmaya neden 

olan baĢlıca etken olan karbon dioksiti azaltmak için birkaç yol vardır; bunlardan en 

etkilisi ise noktasal emisyon kaynaklarından yani fabrikalarda baca gazları içerisinden 

karbon dioksiti tutmaktır. En etkili ve en uygun karbon dioksit tutma sistemleri 

absorpsiyon sistemleridir. Konvansiyonel karbon dioksit tutma sistemleri çok fazla enerji 

harcayıp fabrikanın net verimini düĢürdüğünden dolayı bu sisteme uygun çözeltiler 

aranmaktadır. 

 

 Bu doktora çalıĢmasında karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisine absorpsiyonu 

konusunda araĢtırmalar yapılmıĢtır. 

 

Bu doktora çalıĢmasında öncelikle, literatürdeki bilgi yetersizliğinden dolayı, ilk aĢama 

olarak kalsiyum asetat çözeltisinin termofiziksel özellikleri elde edilmiĢtir. Bunun için 

farklı çözeltilerde kalsiyum asetat – su ikili karıĢımları hazırlanmıĢtır. Bu çözeltiler 

kullanılarak atmosferik basınçta yoğunluk ve viskozite ölçümleri, yüksek basınçta 

yoğunluk ölçümleri, yüksek basınçta toplam karbon dioksit absorplama kapasitesi 

ölçümleri yapılmıĢtır.  

 

Ġkinci aĢamada kalsiyum asetat – karbon dioksit sistemi ile ilgili özellikler araĢtırılmıĢtır. 

Bu kısımda kalsiyum asetat – diazot oksit, kalsiyum asetat – karbon dioksit sistemleri için 

difüzyon katsayıları elde edilmiĢ olup yine bu sistemlerdeki Henry sabitleri bulunmuĢtur. 

Gazların sıvı içerisindeki difüzyon katsayılarını bulmak için hem teorik hem deneysel 

çalıĢılmıĢtır. Deneysel çalıĢmalar için iki farklı ekipman imal ettirilmiĢtir. Tez içerisinde de 

belirtildiği gibi bunlardan yalnızca birinin sonuçları kullanılmıĢtır. Difüzyon katsayısı 

çalıĢmalarında kullanılan ekipman diyafram hücredir ve özel olarak imal ettirilmiĢtir. 

Kullanılan ekipmana özel modellemeler yapılmıĢtır ve yapılan modellemeyle deneysel 

veriler kullanılarak deneysel sonuçlar elde edilmiĢtir. Teorik ve deneysel sonuçlar 

karĢılaĢtırılmıĢ ve bunlar birbirini desteklemiĢtir. Ayrıca, kalsiyum asetatın sulu 

çözeltilerdeki difüzyon katsayısı da teorik olarak belirlenmiĢtir. 
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Üçüncü aĢama olarak, karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisine absorpsiyonu kimyasal 

reaksiyonlu bir absorpsiyon olduğundan dolayı reaksiyon hız ifadesini elde etmeye yönelik 

çalıĢmalar yapılmıĢtır. Bu çalıĢmaları yürütebilmek için araĢtırmalarda sıkça kullanılan bir 

ekipman olan karıĢtırmalı hücre reaktörden yararlanılmıĢtır. Sistemin modellemesi 

yapılmıĢtır. Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içerisindeki absorpsiyonunda 

meydana gelen reaksiyonun reaksiyon hız ifadesi, kullanılan kalsiyum asetat çözeltisinin 

ve karbon dioksitin konsantrasyonlarına ve sıcaklığa bağlıdır. Bunun için üç farklı 

parametrede deneyler yapılmıĢtır. Öncelikle reaksiyon hız ifadesinde kalsiyum asetat 

çözeltisinin konsantrasyonunun mertebesini bulmak için sabit sıcaklık ve karbon dioksit 

konsantrasyonunda (saf karbon dioksit) farklı çözelti konsantrasyonlarında deneyler 

yapılmıĢtır. Hazırlanan çözeltilerde en yüksek deriĢim olarak, kalsiyum asetatın su 

içerisindeki çözünürlüğü göz önünde bulundurularak hazırlanmıĢtır. Buna göre yapılan 

deneylerin sonucu olarak, reaksiyon hızının kalsiyum asetat çözeltisi konsantrasyonundan 

etkilenmediği belirlenmiĢtir. Çözeltinin yığın konsantrasyonu çok büyük olduğundan 

dolayı reaksiyon sırasında çözelti konsantrasyonunda önemli bir değiĢiklik olmamaktadır 

ve reaksiyon hızı değiĢmemektedir. Bu sonuç, literatür ile uyum içerisindedir. Ġkinci olarak 

reaksiyonun karbon dioksit konsantrasyonuna bağımlılığı incelenmiĢtir. Bunun için de 

sabit kalsiyum asetat konsantrasyonunda ve sabit sıcaklıkta çalıĢılmıĢtır. Farklı 

konsantrasyonlarda karbon dioksit – azot gazı karıĢımları kullanılmıĢtır. Elde edilen 

sonuçlar, reaksiyonun karbon dioksite birinci mertebeden bağlı olduğunu göstermiĢtir. Bu 

sonuç da, diğer absorpsiyon sistemlerinde meydana gelen reaksiyonların karbon dioksit 

konsantrasyonuna bağımlılığı ile uyum içerisindedir. Son olarak reaksiyonun sıcaklıkla 

değiĢimi incelenmiĢtir. Bunun için sabit kalsiyum asetat çözeltilerinde, saf karbon dioksit 

ile farklı sıcaklıklarda bir çok deney yapılmıĢtır ve gerekli hesaplamaların sonucunda 

aktivasyon enerjisi ve Arrhenius sabiti hesaplanmıĢtır. Reaksiyon deneylerinde literatürde 

yapılan diğer çalıĢmaların aksine, parametre değerlerinde elde edilen sonuçların 

uygulanabilirliğini artırmak amacıyla çok geniĢ aralıklarda çalıĢılmıĢtır. 

 

Bu çalıĢmanın dördüncü aĢamasında, araĢtırmalarda oldukça sık kullanılan karıĢtırmalı 

hücre reaktörde kütle transfer çalıĢmaları yapılmıĢtır. Bu ekipmandaki fiziksel kütle 

transfer katsayısını elde edebilmek için gerekli modelleme yapılmıĢ ve oksijen 

absorpsiyon/desorpsiyon yöntemi ile deneysel olarak belirlenmiĢtir. Reaksiyon hız ifadesi 

çalıĢmalarının sonuçlarından da yararlanarak bu sistem için Hatta sayıları ve artıĢ faktörü 
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hesapları yapılmıĢtır. Bunun sonucu olarak bu ekipman için reaksiyonun rejimi 

belirlenmiĢtir. 

 

Son aĢamada hem araĢtırma laboratuvarlarında hem de endüstriyel uygulamalara yönelik 

ön çalıĢmalarda sıkça kullanılan bir ekipman olan ıslak duvarlı kolonda kütle transfer 

katsayısını bulmak için çalıĢmalar yapılmıĢtır. Burada da, öncelikle özel olarak tasarlanıp 

imal ettirilen ıslak duvarlı kolonda fiziksel kütle transfer katsayısını bulmak için çalıĢmalar 

yapılmıĢtır. Bunun için hem teorik hem de deneysel (oksijen absorpsiyon/desorpsiyon 

yöntemi ve karbon dioksit – su sistemi) çalıĢmalar yürütülmüĢtür. Yapılan modelleme ve 

elde edilen verilerle fiziksel kütle transfer katsayısı bulunmuĢtur. Fiziksel kütle transfer 

katsayısı çalıĢmalarının ardından kimyasal kütle transfer katsayısı çalıĢmaları 

yürütülmüĢtür. Buna ait veriler de elde edildikten sonra, kimyasal reaksiyonun 

absorpsiyona olan katkısını bulabilmek için karıĢtırmalı hücre reaktör çalıĢmalarında 

olduğu gibi Hatta sayısı ve artıĢ faktörü hesabı yapılmıĢ ve reaksiyonun bu sistemdeki 

rejimi belirlenmiĢtir. Bu düzenekte elde edilen kütle transfer katsayısı değerlerinin diğer 

sistemlere uygulanabilirliği sağlanmıĢtır.  

 

Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisine absorpsiyonu sırasında gerçekleĢen 

reaksiyonlar aĢağıda verilmiĢtir. 

 

Karbon dioksitin su fazına geçmesi ve bikarbonat/karbonat iyonlarının oluĢması; 

               (7.18) 

              (7.26) 

               (7.21) 

 

Kalsiyum asetatın su fazına çözünmesi; 

             (7.22) 

 

Karbonat iyonunun kalsiyum iyonu ile reaksiyonu; 

               (7.25) 

 

Kalsiyum asetat üretimi için asetik asit geri kazanımı 

             (7.23) 
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Çözeltide eĢ anlı gerçekleĢen reaksiyonların toplu gösterimi ġekil 7.18‟de verilmiĢtir. 

 

 

ġekil 7.18.  Çözeltide eĢ anlı gerçekleĢen reaksiyonların toplu gösterilmesi (Ac = asetat 

iyonu) 

 

Bu mekanizmaya göre absorpsiyon iĢlemi esnasında oluĢan kalsiyum bikarbonatın 

(çözünürlüğü 16,6 g/100 mL (20°C)) ve kalsiyum karbonatın (çözünürlüğü 0,0013 g/100 

mL (25°C)) çözünürlükleri, kalsiyum asetatın çözünürlüğünden (34,7 g/100 mL su (20°C)) 

az olduğundan filtre edilip çözeltiden ayrılabilir ve geride kalan süzüntü çözelti içinde 

bulunan asetik asite tekrar CaO veya Ca(OH)2 ilave edilerek kalsiyum asetat çözeltisi elde 

edilebilir. 

 

ÇalıĢmanın ilk kısmında yapılan yüksek basınçta karbon dioksit absorplama kapasitesi 

ölçümleri yapılmasının nedeni, hem sistem yüksek basınçlarda çalıĢtırılmak istendiğinde 

gerekli hesaplamaları yapabilmek hem de kalsiyum asetatın alabileceği maksimum 

yükleme miktarını bulabilmektir. Dolayısıyla, boyut büyütme düĢünülüp pilot ölçekli ya da 

daha büyük ölçekli bir sistem yapıldığında, ne kadar miktarda kalsiyum asetat gerektiği, 

akıĢ hızı ve depolama tankı gibi hesapların yapılabilmesi mümkün olacaktır. 

 

Kalsiyum asetat, çevreyle dost, korozif olmayan, kolay ve ucuza üretilebilen bir malzeme 

olmasıyla (Wise, Levendis, Metghalchi, 1991: 5, 45) ve absorpsiyon sırasında meydana 

gelen reaksiyonun kinetiği ve kütle transferi davranıĢlarıyla mevcut sistemlere ya da 

araĢtırmalara yakın olmasıyla, rejenerasyonunun çok basit bir Ģekilde yapılabilmesiyle 

karbon dioksit absorpsiyonu için mevcut çözeltilere oldukça baĢarılı bir alternatif olmuĢtur.  
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8. SONUÇLAR 

 

 Bu doktora çalıĢmasında kalsiyum asetat çözeltisinin ve kalsiyum asetat – karbon 

dioksit sisteminin özellikleri elde edilmiĢtir.  

 

 Kalsiyum asetatın farklı sıcaklık ve basınçlardaki toplam karbon dioksit tutma 

kapasiteleri incelenmiĢtir.  

 

 Farklı sıcaklık ve farklı basınçlarda kalsiyum asetat çözeltilerinin yoğunluk 

ölçümleri yapılmıĢtır.  

 

 Kalsiyum asetat çözeltisinin atmosferik basınçta, farklı sıcaklıklarda ve farklı 

konsantrasyonlarda yoğunluk ölçümleri yapılmıĢtır. Yapılan ölçümlerden elde 

edilen verilerin regresyonu ile bir korelasyon elde edilmiĢtir. Yoğunluk hesabı için 

elde edilen korelasyon aĢağıda verilmiĢtir. 

     

 

 Kalsiyum asetat çözeltisinin atmosferik basınçta, farklı sıcaklıklarda ve farklı 

konsantrasyonlarda viskozite ölçümleri de yapılmıĢtır. Yapılan ölçümlerden elde 

edilen verilerin regresyonu ile bir korelasyon elde edilmiĢtir. Viskozite hesabı için 

elde edilen korelasyon aĢağıda verilmiĢtir. 

     

 

 Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltilerindeki Henry sabitleri teorik olarak 

hesaplanmıĢtır. Aynı zamanda diazot oksitin çözelti içindeki Henry sabiti için de 

bir denklem elde edilmiĢtir. Bu iki denklem aĢağıda verilmiĢtir. 
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 Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltilerindeki difüzyon katsayısını elde etmek 

için teorik ve deneysel çalıĢmalar yapılmıĢtır. Deneysel çalıĢma sonuçları, teorik 

çalıĢma sonucu elde edilen korelasyonla uyum içerisinde olmuĢtur. Teorik 

çalıĢmadan elde edilen difüzyon katsayısı korelasyonu aĢağıda verilmiĢtir. 

   

 

 Kalsiyum asetatın sulu çözeltilerdeki difüzyon katsayısı teorik olarak 

hesaplanmıĢtır. Elde edilen korelasyon aĢağıda verilmiĢtir.  

    

 

 Karbon dioksitin kalsiyum asetat çözeltisi içindeki kimyasal reaksiyonlu 

absorpsiyonu psödo birinci dereceden olduğu gösterilmiĢtir. 

 

 ÇalıĢmalar sonucunda elde edilen reaksiyon hız sabiti için aĢağıdaki denklem elde 

edilmiĢtir. 

            

 

Buna göre elde edilen reaksiyon hız denklemi ise aĢağıdaki gibi ifade edilmiĢtir. 

         

 

 KarıĢtırmalı hücre reaktörde fiziksel kütle transfer katsayısını hesaplamak için 

çalıĢmalar yapılmıĢtır. Oksijen absorpsiyon/desorpsiyon yöntemi kullanılmıĢtır. 

Yapılan çalıĢmaların sonucunda, bu değer 6,742 x 10
-6

 m/s olarak belirlenmiĢtir. 

 

 Gaz absorpsiyonu hakkındaki laboratuvar çalıĢmalarında literatürdeki 

araĢtırmalarda da en çok kullanılan ekipman olan ıslak duvarlı kolonda kütle 

transferi çalıĢmaları yapılmıĢtır. Bunun için cam kolon imal ettirilmiĢtir ve imal 

ettirilen kolonun modellemesi yapılıp teorik olarak fiziksel kütle transfer katsayısı 
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hesabı için denklem elde edilmiĢtir. Ayrıca, fiziksel kütle transfer katsayısı hesabı 

için deneysel iki yöntem izlenmiĢtir: karbon dioksitin suya absorpsiyonu ve oksijen 

desorpsiyonu. Bu iki yönteme ait verilerden gerekli hesaplamalar yapılmıĢtır ve 

sonuç olarak oksijen desorpsiyonu ile elde edilen sonuçların kullanılmasının daha 

doğru olduğuna karar verilmiĢtir.  

 

 Islak dıĢ duvarlı kolonda kimyasal kütle transfer katsayısının bulunması için 

çalıĢmalar yapılmıĢtır ve kalsiyum asetat – karbon dioksit sistemi kullanılmıĢ olup 

artıĢ faktörünün belirlenmesi için veriler elde edilmiĢtir. 

 

 Hem karıĢtırmalı hücre reaktör için hem de ıslak duvarlı kolon için absorpsiyonda 

kimyasal reaksiyonun katkısını görebilmek için Hatta sayısı ve artıĢ faktörleri 

belirlenmiĢtir. Hatta sayıları incelendiğinde her iki sistem, literatürdeki 

çalıĢmalarda da belirtildiği gibi “hızlı psödo birinci dereceden rejim” bölgesindedir 

(Danckwerts, 1970; Astarita, 1967; Derks ve diğerleri, 2006; Kierzkowska-Pawlak, 

2012; Darde ve diğerleri, 2011).  Her iki sistemdeki artıĢ faktörü değerleri de 

birbirine çok yakın çıkmıĢtır (karıĢtırmalı hücre için 18, ıslak dıĢ duvarlı kolon için 

20 olarak elde edilmiĢtir). Bu da önemli bir sonuçtur. Elde edilen artıĢ faktörünün, 

diğer absorpsiyon ekipmanlarına uygulanabilirliğini göstermiĢtir. Endüstriyel 

uygulamalarda karbon dioksit absorpsiyonunda kullanılması tercih edilecek olan 

ekipmana ait fiziksel kütle transfer katsayısının belirlenmesi ile her ekipman için 

kimyasal kütle transfer katsayısı bu yolla hesaplanabilir.  

 

 Yapılan çalıĢmalar boyunca çözeltilerin pH‟ı baĢlangıçta ve iĢlem boyunca 

ölçülmüĢtür. Tüm absorpsiyon iĢlemi boyunca çözelti pH‟ının sabit kaldığı 

görülmüĢtür. Yani, çözelti hızı, miktarı ne olursa olsun, saf karbon dioksit gazı ile 

çalıĢılsa bile kalsiyum asetat çözeltisi tampon çözelti olarak davranıĢ sergilemiĢtir. 

Bu durum, baca gazı karıĢımları için olduğu kadar yüksek karbon dioksit kısmi 

basıncında çalıĢılan sistemler için önemli bir sonuçtur. Reaksiyona giren karbon 

dioksitin, çözeltiye etkisinin olmadığını göstermektedir.  Ayrıca bu durum, aynı 

çözelti kullanılarak çok miktarda karbon dioksit tutulabileceğini de göstermektedir. 
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 Bu çalıĢmada kalsiyum asetat CO2‟in tutulmasında kullanılmıĢtır. Bu daha önce 

hakkında çalıĢma yapılmamıĢ, orijinal bir araĢtırmadır. Bu çalıĢmada kalsiyum 

asetat çözeltisinin ve kalsiyum asetat – karbon dioksit sisteminin özellikleri 

çıkarılmıĢ olup ilk defa bu çalıĢmada karbon dioksit ile kalsiyum asetat arasında 

meydana gelen reaksiyonun kinetiği incelenmiĢtir. Benzer Ģekilde, kütle transfer 

çalıĢmaları da ilk defa yapılmıĢtır.  
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9. ÖNERĠLER 

 

 ÇalıĢmanın devamı olarak, endüstride absorpsiyon sistemlerinde en çok kullanılan 

ekipmanlarda (dolgulu kolon, kabarcıklı kolon) kütle transfer uygulamalarına 

devam edilebilir.  

 

 Absorpsiyon sistemlerinde, karbon dioksitin çözelti tarafından tutulmasından sonra 

çözeltinin rejenerasyon ünitesi ve karbon dioksitin saf bir Ģekilde elde edilmesi de 

oldukça önemlidir.  ĠĢletme giderlerinin düĢürülmesi ve ekonomik bir 

rejenerasyonun sağlanması gerekmektedir. Konvansiyonel sistemlere baĢarılı bir 

alternatif olması açısından absorpsiyon sonrası elde edilen karıĢımın 

rejenerasyonuyla ilgili çalıĢmalar yapılabilir.  Mevcut sistemlerde rejenerasyon 

ünitesinin yüksek enerji ihtiyacına karĢılık olarak kalsiyum asetat çözeltisinin 

karbon dioksit absorpsiyonunda kullanıldığı sistemde çok basit bir Ģekilde 

rejenerasyon sağlanabileceği gerekli deneysel çalıĢmalarla desteklenebilir.  

 

 Endüstriyel uygulamaya yönelik olarak çalıĢmaların ilk aĢaması olarak 

rejenerasyon sistemi ile birlikte kurulacak olan pilot ölçekli uygun bir sistemde 

boyut büyütme çalıĢmaları yapılabilir. 

 

 Baca gazları atmosfere salınmadan önce bir çok temizleme prosesinden 

geçmektedir ve her bir tanesi de ek maliyet getirmektedir.  Kalsiyum asetata benzer 

özellik gösteren maddelerin SO2 tutulmasında kullanıldığı bilinmektedir.  EĢ 

zamanlı tutulma yapılarak hem yatırım maliyeti hem de iĢletme maliyetleri 

azaltılabilir. Burada öncelikli olarak kalsiyum asetat çözeltisine SO2‟nin 

absorpsiyonu konusunda çalıĢmalar yapılmalıdır. Daha sonra da, kalsiyum asetat 

çözeltisi ile SO2‟nin de CO2‟le eĢ zamanlı olarak tutulması hakkında araĢtırmalar 

yapılabilir.    
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EK 1. Dünyadaki karbon dioksit tutma ve depolama projeleri 

 

Çizelge 1.1. Büyük ölçekli güç santrallerinde karbon dioksit tutma ve depolama projeleri*  

Proje Adı / Yeri Hammadde 
Kapasite, 

MW 

Tutma 

Prosesi 
CO2 Kullanım Alanı Durum 

Kemper County / 

Mississippi, ABD 
Kömür 582 

Yanma 

öncesi 
GPÜ 

Yapım 

aĢamasında 

Petra Nova WA Parish 

/ Texas, ABD 
Kömür 240 

Yanma 

sonrası 
GPÜ 

Yapım 

aĢamasında 

TCEP / Texas, ABD Kömür 400 
Yanma 

öncesi 
GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

Boundary Dam / 

Saskatchewan, Kanada 
Kömür 110 

Yanma 

sonrası 
GPÜ 2014‟ten beri faal 

Peterhead / BK Gaz 385 
Yanma 

sonrası 

Jeolojik depolama – 

Kullanılmayan gaz 

rezervi 

Planlama 

aĢamasında 

Don Valley Power 

Project / BK 
Kömür 900 

Yanma 

öncesi 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

Planlama 

aĢamasında 

Captain Clean Energy 

Project / BK 
Kömür 570 

Yanma 

sonrası 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

Planlama 

aĢamasında 

White Rose / BK Kömür 426 
Oksi 

yanma 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

Planlama 

aĢamasında 

Daqing / Çin Kömür 350 
Oksi 

yanma 
GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

Dongguan / Çin Kömür 800 
Yanma 

öncesi 
GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

Shengli Oil Field EOR 

/ Çin 
Kömür 40-250 

Yanma 

sonrası 
GPÜ 

Pilot, 2007‟den 

beri faal 

Greengen / Çin Kömür 100-400 
Yanma 

öncesi 
GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

Lianyungang / Çin Kömür 1200 
Yanma 

öncesi 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi veya GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

Korea CCS / Kore Kömür 300-500 
Oksi 

yanma 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

Planlama 

aĢamasında 

Taweelah / BAE Gaz 2 Mt/yıl 
Yanma 

sonrası 
GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

*Mart 2016 verileri (http://www.webcitation.org/6h5CFJKFp) 

 

 



151 

 

EK 1. (devam) Dünyadaki karbon dioksit tutma ve depolama projeleri 

 

Çizelge 1.2. Güç santrali olmayan fabrikalarda karbon dioksit tutma ve depolama 

projeleri* 

Proje Adı / Yeri CO2 Kaynağı 
Kapasite, 

Mt/yıl 

CO2 Kullanım 

Alanı 
Durum 

Cranfield / Mississippi, 

ABD 
Doğal kaynak 

1-1,5 

(Toplam 5.3) 
GPÜ 

TamamlanmıĢ 

2008-2015 

Citronelle / Alabama, 

ABD 
Karbon tutma 0,25 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
2011‟den beri faal 

Decatur / Illinois, 

ABD 
Etanol üretimi Toplam 1 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

TamamlanmıĢ 

2011-2014 

Northern Reef Trend / 

Michigan, ABD 

Gaz iĢleme 

prosesi 
0,365 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
2013‟ten beri faal 

Farnsworth / Texas, 

ABD 

Etanol ve gübre 

üretimi 
0,2 GPÜ 2013‟ten beri faal 

Bell Creek / Montana, 

ABD 

Gaz iĢleme 

prosesi 
1 GPÜ 2013‟ten beri faal 

Kevin Dome / 

Montana, ABD 
Doğal kaynak 0,125 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
Planlama aĢamasında 

Port Arthur / Texas, 

ABD 

Buhar – metan 

reformeri 
1 GPÜ 2013‟ten beri faal 

IL-CCS / Illinois , 

ABD 
Etanol üretimi 1 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
Planlama aĢamasında 

Fort Nelson / British 

Columbia, ABD 

Gaz iĢleme 

prosesi 
1,2 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
Planlama aĢamasında 

Weyburn – Midale / 

Saskatchewan, Kanada 

Kömür 

gazlaĢtırma 
3 GPÜ 2000‟den beri faal 

Quest / Alberta, 

Kanada 

Buhar – metan 

reformeri 
1,2 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
2015‟ten beri faal 

Alberta Carbon Trunk 

Line / Alberta, Kanada 

Gübre ve 

rafineri 
14,6 GPÜ Planlama aĢamasında 

Fort Nelson / British 

Columbia, Kanada 

Gaz iĢleme 

prosesi 
2,2 GPÜ Planlama aĢamasında 

Sleipner / Norveç 
Gaz iĢleme 

prosesi 
0,9 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
1996‟dan beri faal 

Ketzin / Almanya Hidrojen üretimi 0,06 
Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

TamamlanmıĢ 

2008-2013 

 



152 

 

EK 1. (devam) Dünyadaki karbon dioksit tutma ve depolama projeleri 

 

Çizelge 1.2. (devam) Güç santrali olmayan fabrikalarda karbon dioksit tutma ve depolama 

projeleri* 

Snohvit / Norveç LNG iĢleme 

prosesi 

0,7 Jeolojik depolama – Tuz 

rezervi 

2008‟den beri faal 

In Salah / Cezayir 
Gaz iĢleme 

prosesi 
1,2 

Jeolojik depolama – 

Kullanılmayan gaz rezervi 

TamamlanmıĢ 

2004-2011 

Otway / Avustralya Doğal birikim 0,065 
Jeolojik depolama – 

Kullanılmayan gaz rezervi 
2008‟den beri faal 

Ordos / Çin SıvılaĢtırma 0,1 
Jeolojik depolama – Tuz 

rezervi veya GPÜ 
2011‟den beri faal 

Tomakomai / Japonya Hidrojen üretimi 0,1 
Jeolojik depolama – Tuz 

rezervi 
2016‟dan beri faal 

Gorgon / Avustralya 
Gaz iĢleme 

prosesi 
3,4 

Jeolojik depolama – Tuz 

rezervi 
Yapım aĢamasında 

Yulin / Çin 

Kömürden 

kimyasal 

üretimi 

2-3 
Jeolojik depolama – Tuz 

rezervi 

Planlama 

aĢamasında 

ESI CCS Project / 

BAE 
Çelik üretimi 0,8 GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

*Nisan 2016 verileri (http://www.webcitation.org/6h5cmO9Sf) 

 

Çizelge 1.3. Ġnsan kaynaklı karbon dioksiti kullanan ticari GPÜ projeleri* 

Proje Adı / Yeri CO2 Kaynağı 
Kapasite, 

Mt/yıl 
Durum 

Denver Unit / Texas, ABD Permiyen CO2 boru hattı 1,1 1983‟ten beri faal 

La Barge / Wyoming, ABD Gaz iĢleme prosesi 7 1986‟dan beri faal 

Enid / Oklahoma, ABD Gübre üretimi 0,68 1982‟den beri faal 

Val Verde / Texas, ABD Gaz iĢleme prosesi 1,3 1982‟den beri faal 

Weyburn – Midale / ABD - Kanada Kömür gazlaĢtırma 1 2000‟den beri faal 

Century Plant / Texas, ABD Gaz iĢleme prosesi 8,4 2010‟dan beri faal 

Coffeyville / Kansas, ABD Gübre üretimi 0,8 2013‟ten beri faal 

Lost Cabin / Wyoming, ABD Gaz iĢleme prosesi 0,9 2013‟ten beri faal 

Uthmaniyah / Suudi Arabistan Gaz iĢleme prosesi 0,8 2015‟ten beri faal 

Lula / Brezilya Gaz iĢleme prosesi 0,7 2013‟ten beri faal 

*Mart 2016 verileri (http://www.webcitation.org/6h5dfmbf1) 
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EK 1. (devam) Dünyadaki karbon dioksit tutma ve depolama projeleri 

 

Çizelge 1.4. Pilot ölçekli KTD projeleri* 

Proje Adı / Yeri 
CO2 

Kaynağı 
Kapasite 

CO2 Tutma 

Prosesi  

CO2 Kullanım 

Alanı 
Durum 

K12-B / Hollanda 
Gaz iĢleme 

prosesi 

0,2 

Mt/yıl 
BelirtilmemiĢ 

Jeolojik depolama – 

Kullanılmayan gaz 

rezervi 

TamamlanmıĢ 

2004-2006 

Ketzin / Almanya 
Hidrojen 

üretimi 

0,06 

Mt/yıl 
Yanma sonrası 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

TamamlanmıĢ 

2008-2013 

Schwarze Pumpe 

/ Almanya 
Kömür 30 MW 

Oksi yanma 

 

Jeolojik depolama – 

Kullanılmayan gaz 

rezervi 

TamamlanmıĢ 

2008-2014 

ECO2 Burger / 

OH, ABD 
Kömür 1 MW Yanma sonrası Atmosfere salınma 

TamamlanmıĢ 

2008-2010 

Pleasant Prairie / 

WI, ABD 
Kömür 5 MW Yanma sonrası Atmosfere salınma 

TamamlanmıĢ 

2008-2009 

Otway / 

Avustralya 

Doğalgaz 

iĢleme 

prosesi 

0,065 

Mt/yıl 
Doğal birikim 

Jeolojik depolama – 

Kullanılmayan gaz 

rezervi 

TamamlanmıĢ 

2008-2011 

AEP Mountaineer 

/ WV, ABD 
Kömür 30 MW Yanma sonrası 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

TamamlanmıĢ 

2009-2011 

Karlshamn / 

Ġsveç 
Petrolgas 5 MW Yanma sonrası Atmosfere salınma 

TamamlanmıĢ 

2009-2010 

Compostilla / 

Ġspanya 
Kömür 30 MW Oksi yanma 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

TamamlanmıĢ 

2009-2012 

Puertollano / 

Ġspanya 
Kömür 14 MW Yanma öncesi Geri dönüĢüm 

TamamlanmıĢ 

2010-2011 

Lacq / Fransa Petrol 35 MW Oksi yanma 

Jeolojik depolama – 

Kullanılmayan gaz 

rezervi 

TamamlanmıĢ 

2010-2013 

Buggenum / 

Hollanda 
Kömür 20 MW Yanma öncesi Atmosfere salınma 

TamamlanmıĢ 

2011-2013 

Brindisi / Ġtalya Kömür 48 MW Yanma sonrası GPÜ 
2011‟de test 

edilmiĢ 

Ferrybridge 

CCSPilot100+ / 

BK 

Kömür 5 MW Yanma sonrası Atmosfere salınma 
TamamlanmıĢ 

2012-2013 
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EK 1. (devam) Dünyadaki karbon dioksit tutma ve depolama projeleri 

 

Çizelge 1.4. (devam) Pilot ölçekli KTD projeleri* 

Aberthaw / 

Wales, BK 
Kömür 3 MW Yanma sonrası BelirtilmemiĢ 

ĠĢletilebilir 

2013-2014 

Polk / FL, ABD Kömür 
0,3 

Mt/yıl 
Yanma öncesi 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

2014‟te test 

edilmiĢ 

Callide-A Oxy 

Fuel / Avustralya 
Kömür 30 MW Oksi yanma 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 

TamamlanmıĢ 

2012-2015 

Pikes Peak / SA, 

Kanada 
Kömür 15 t/gün Yanma sonrası GPÜ 

TamamlanmıĢ 

2015 

E.W. Brown / 

Kentucky, ABD 
Kömür 2 MW Yanma sonrası BelirtilmemiĢ TamamlanmıĢ 

Zama / Alberta, 

ABD 

Gaz iĢleme 

prosesi 

0,026 

Mt/yıl 
Gaz üretimi GPÜ 2006‟dan beri faal 

Snohvit / Norveç 

LNG 

iĢleme 

prosesi 

0,7 

Mt/yıl 
Yanma sonrası 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
2007‟den beri faal 

Shidongkou / Çin Kömür 
0,1 

Mt/yıl 
Yanma sonrası Ticari kullanım 2009‟dan beri faal 

Jilin / Çin 

Doğalgaz 

iĢleme 

prosesi 

0,2 

Mt/yıl 
Yanma sonrası GPÜ 2009‟dan beri faal 

Ordos / Çin 
SıvılaĢtırm

a 
0,1 MW Yanma sonrası 

GPÜ veya Jeolojik 

depolama – Tuz 

rezervi 

2011‟den beri faal 

Shengli / Çin Kömür 
0,04 

Mt/yıl 
Yanma sonrası GPÜ 2007‟den beri faal 

Wilhelmshaven / 

Almanya 
Kömür 3,5 MW Yanma sonrası Atmosfere salınma 2012‟den beri faal 

Mongstad / 

Norveç 
Gaz 

0,1 

Mt/yıl 
Yanma sonrası 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
2012‟den beri faal 

Plant Barry / 

Alberta, ABD 
Kömür 25 MW Yanma sonrası 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
2011‟den beri faal 

Jingbian / Çin Kimyasal 40 lt/yıl BelirtilmemiĢ GPÜ 2012‟den beri faal 

Lula / Brezilya 
Gaz 

üretimi 

0,7 

Mt/yıl 
Gaz üretimi GPÜ 2013‟ten beri faal 

Boryeong Station 

/ Güney Kore 
Kömür 10 MW Yanma sonrası Atmosfere salınma 2013‟ten beri faal 
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EK 1. (devam) Dünyadaki karbon dioksit tutma ve depolama projeleri 

 

Çizelge 1.4. (devam) Pilot ölçekli KTD projeleri* 

Shand / Kanada Kömür 43 kt/yıl Yanma sonrası Atmosfere salınma 2015‟ten beri faal 

Tomakomai / 

Japonya 

Hidrojen 

üretimi 

0,1 

Mt/yıl 
Yanma sonrası 

Jeolojik depolama – 

Tuz rezervi 
2016‟dan beri faal 

NET Power / 

Texas, ABD 
Doğalgaz 50 MW Oksi yanma GPÜ 

Planlama 

aĢamasında 

*Nisan 2016 verileri (http://www.webcitation.org/6h6b0K4jX) 
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EK 2. ÇözünmüĢ oksijenmetre kalibrasyonu 

 

Çizelge 3.1. 760 mmHg basınçta suya doygun havada su içerisindeki oksijenin 

çözünürlüğü 

Sıcaklık, oC 
Çözünürlük, 

mg/L 
Sıcaklık, oC 

Çözünürlük, 

mg/L 
Sıcaklık, oC 

Çözünürlük, 

mg/L 

0 14,62 16 9,87 32 7,31 

1 14,22 17 9,67 33 7,18 

2 13,83 18 9,47 34 7,07 

3 13,46 19 9,28 35 6,95 

4 13,11 20 9,09 36 6,84 

5 12,77 21 8,92 37 6,73 

6 12,45 22 8,74 38 6,62 

7 12,14 23 8,58 39 6,52 

8 11,84 24 8,42 40 6,41 

9 11,56 25 8,26 41 6,31 

10 11,29 26 8,11 42 6,21 

11 11,03 27 7,97 43 6,12 

12 10,78 28 7,83 44 6,02 

13 10,54 29 7,69 45 5,93 

14 10,31 30 7,56 46 5,84 

15 10,08 31 7,43 47 5,74 

 

 

ġekil 3.1. 760 mmHg basıncında sıcaklığa bağlı oksijen çözünürlüğü  
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EK 2 (devam). ÇözünmüĢ oksijenmetre kalibrasyonu 

 

Çizelge 3.2. Farklı basınçlar için kalibrasyon değerlerinde düzeltme faktörleri 

Basınç, mmHg 
Basınç düzeltme 

faktörü (%) 
Basınç, mmHg 

Basınç düzeltme 

faktörü (%) 

768 101 623 82 

760 100 616 81 

752 99 631 83 

745 98 608 80 

737 97 600 79 

730 96 593 78 

722 95 585 77 

714 94 578 76 

707 93 570 75 

699 92 562 74 

692 91 555 73 

684 90 547 72 

676 89 540 71 

669 88 532 70 

661 87 524 69 

654 86 517 68 

646 85 509 67 

638 84 502 66 
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EK 3. Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı basınçlarda 

toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

Yapılan deneylerde elde edilen sonuçlar aĢağıdaki hesaplamalar ile elde edilmiĢtir. 

Öncelikle deneylere baĢlamadan önce hazneye karbon dioksit gazı doldurulmuĢtur ve 

hazneye doldurulmuĢ olan gaz miktarı belirlenmiĢtir. Haznenin sıcaklığı ve basıncı 

bilindiğinden dolayı ve saf karbon dioksit gazı ile çalıĢıldığından dolayı hazne içerisindeki 

gaz miktarı aĢağıdaki gibi hesaplanabilir.  

 

                          (3.1) 

 

Burada,  haznedeki basınç ve sıcaklıktaki karbon dioksitin yoğunluğudur. 

Hazne basıncı deneyler boyunca 5, 10, 15 bar ve sıcaklığı 30
o
C‟ta deneylerde sabit 

tutulmuĢtur. Buna karĢılık farklı basınçlar uygulandığında hücre içi sıcaklığında ve 

basıncında meydana gelen değiĢimler kaydedilmiĢtir.  

 

Daha sonra farklı basınç ve sıcaklıklarda sistemdeki toplam karbon dioksit miktarı 

hesaplanmıĢtır. 

 

              (3.2) 

 

Burada,  hücredeki basınç ve sıcaklıktaki karbon dioksitin yoğunluğudur. 

Hücredeki ve haznedeki sıcaklık ve basınç da sürekli olarak ölçülmektedir. Dolayısıyla 

ölçülen değerlerdeki yoğunlukları belirlemek mümkündür. Yüksek basınç ve 

sıcaklıklardaki yoğunluk çalıĢmaları ayrıca yapılmıĢ olup sonuçlar Kısım 7.1.3‟te 

verilmiĢtir. 

 

Bu durumda çözeltiye geçen karbon dioksit miktarı aĢağıdaki gibi hesaplanır. 

 

                         (3.3) 

 

Toplam absorplanma kapasitesi (mol CO2 / kg çözelti) böylelikle aĢağıdaki gibi 

belirlenmiĢtir. 

 



159 

 

EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

           (3.4) 

 

Burada  (kg) hücre içerisine konulmuĢ olan kalsiyum asetat çözelti 

miktarıdır. 

 

Yapılan diğer deneylere ait grafikler ġekil 3.1 – ġekil 3.23 arasında verilmiĢtir. ġekillerde 

mavi grafik hücre basıncını (MPa), kırmızı grafik hücre sıcaklığını (
o
C) ve pembe grafik de 

hazne sıcaklığını göstermektedir. 

 

 

ġekil 3.1. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 0,7719) 10 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 24,275 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.2. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 0,7719) 15 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 24,275 g) 

 

 

ġekil 3.3. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 1,4598) 5 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 78,0611 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.4. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 1,4598) 10 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 78,0611 g) 

 

 

ġekil 3.5. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 1,4598) 15 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 78,0611 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.6. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 3,6274) 5 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 81,787 g) 

 

 

ġekil 3.7. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 3,6274) 10 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 81,787 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.8. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 3,6274) 15 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 81,787 g) 

 

 

ġekil 3.9. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 5,4390) 5 bar basınçta karbon dioksitin 

toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum asetat çözelti 

miktarı : 22,8692 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.10. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 5,4390) 10 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 22,8692 g) 

 

 

ġekil 3.11. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 5,4390) 15 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 22,8692 g) 

 

0

10

20

30

40

50

60

70

0.77

0.82

0.87

0.92

0.97

0 50 100 150 200 250 300 350 400

P
; 

M
P

a 

t, dk 

0

10

20

30

40

50

60

70

1.21

1.26

1.31

1.36

1.41

1.46

1.51

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450

P
; 

M
P

a 

t, dk 



165 

 

EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.12. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 11,9642) 5 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 31,4861 g) 

 

 

ġekil 3.13. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 11,9642) 10 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 31,4861 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.14. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 11,9642) 15 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 31,4861 g) 

 

 

ġekil 3.15. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 14,4661) 5 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 31,2139 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.16. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 14,4661) 10 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 31,2139 g) 

 

 

ġekil 3.17. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 14,4661) 15 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 31,2139 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.18. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 17,6169) 5 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 20,9606 g) 

 

 

ġekil 3.19. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 17,6169) 10 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 20,9606 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.20. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 17,6169) 15 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 20,9606 g) 

 

 

ġekil 3.21. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 22,3204) 5 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 62,5531 g) 
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EK 3 (devam). Farklı konsantrasyonlardaki kalsiyum asetat çözeltilerinin farklı 

basınçlarda toplam karbon dioksit absorplama kapasiteleri  

 

 

ġekil 3.22. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 22,3204) 10 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 62,5531 g) 

 

 

ġekil 3.23. Kalsiyum asetat çözeltisinde (kütlece % 22,3204) 10 bar basınçta karbon 

dioksitin toplam absorplanma kapasitesi deney verisi (hücredeki kalsiyum 

asetat çözelti miktarı : 62,5531 g) 

0

10

20

30

40

50

60

70

80

0.76

0.81

0.86

0.91

0.96

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450

P
; 

M
P

a 

t, dk 

0

10

20

30

40

50

60

70

80

1.00

1.10

1.20

1.30

1.40

1.50

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500

P
, 
M

P
a 

t, dk 



171 

 

EK 4. Hatta sayısının fiziksel anlamı ve çıkarılması 

 

Thiele modülü bir kimyasal reaksiyonun etkisini, difüzyon hızıyla oranlayarak bulmaya 

yardımcı olan boyutsuz bir gruptur (Bird ve diğerleri, 2007: 555; Fogler, 2006: 821) 

 

             (4.1) 

 

, yığın sıvı içerisindeki karbon dioksit konsantrasyonu, h ise uzunluktur. Karbon 

dioksit reaksiyona girip tükendiğinden dolayı bu değer sıfırdır. Reaksiyon hızı (Kısım 7.3.1 

ve 7.3.2‟deki sonuçlar göz önünde bulundurularak) birinci derecedendir. Buna göre EĢ. 4.1 

tekrar düzenlendiğinde; 

 

                  (4.2) 

 

elde edilir.  Bu denklem  ile çarpılıp ve h değeri yerine film kalınlığı olan  

yerine yazılıp düzenlenirse aĢağıdaki denklem elde edilir. 

 

                 (4.3) 

 

Film teorisi tanımından fiziksel kütle transfer katsayısının tanımı bu sistem için aĢağıdaki 

gibidir. 

 

                  (4.4) 

 

Dolayısıyla, Thiele modülü aĢağıdaki gibi yazılabilir. 

 

                  (4.5) 
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EK 4 (devam). Hatta sayısının fiziksel anlamı ve çıkarılması 

 

 

Bu denklemin karekökü Hatta sayısı olarak tanımlanmıĢtır. Dolayısıyla, Hatta sayısının 

denklemi aĢağıdaki gibi verilebilir. 

 

               (5.79) 

 

Hatta sayısı absorpsiyon sistemlerinde, kimyasal reaksiyonlu bir sistemde reaksiyonun 

absorpsiyona olan katkısını gösterir (Bird ve diğerleri, 2007: 696). 

 

Reaksiyon hız ifadesinin bulunmasında, Kısım 5.3‟te anlatıldığı gibi, karbon dioksitin 

sıvıdaki ortalama konsantrasyonunun bulunmasında Ha sayısı kullanılmaktadır ve Ha 

sayısının tanımında da reaksiyon hız sabiti vardır. Dolayısıyla, deneysel veriler 

kullanılarak yapılan hesaplamalarda iterasyon yapılarak sonuçlara ulaĢılmıĢtır.  
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EK 5. Karbon dioksit probu kalibrasyonu 

 

Karbon dioksit, sıvıya girdiği zaman sıvının pH‟ına bağlı olarak, karbonat, bikarbonat ya 

da karbonik asit olarak bulunmaktadır. Sıvı pH‟ına bağlı olarak karbon dioksitin formu 

aĢağıda verilmiĢtir. 

 

ġekil 4.1. CO2, HCO3
-
 and CO3

=
 konsantrasyonlarının pH ile değiĢimi 

 

Buna bağlı olarak karbon dioksit probunun kalibrasyonu yapılmıĢtır. Kalibrasyon 

değerlerini elde etmek için deriĢik sodyum bikarbonat (NaHCO3) çözeltisi hazırlanmıĢtır. 

Sodyum bikarbonatın çözünürlüğü, sodyum karbonatın çözünürlüğünden çok daha yüksek 

olduğundan dolayı bu tercih edilmiĢtir. Ayrıca, bu araĢtırmadaki çalıĢma aralığı da 

bikarbonat iyonlarının arttığı bölgeye denk gelmektedir (ġekil 4.1). Dolayısıyla, 

kalibrasyona deriĢik sodyum bikarbonat çözeltisi hazırlanarak ve akım değerleri okunarak 

baĢlanmıĢtır. Daha sonra belirli oranlarda bu çözelti seyreltilerek birçok konsantrasyon için 

akım değerleri kaydedilmiĢtir. Ardından, çözeltideki bikarbonat iyonlarının ölçüldüğü bu 

kalibrasyonda, sıvı içerisindeki karbon dioksit miktarının bulunması için hesaplar 

yapılmıĢtır. Sonuç olarak, prob yardımıyla okunan akım değerleri, çözelti içerisindeki 

çözünmüĢ karbon dioksit miktarına bağlanmıĢtır. Buna ait grafik ġekil 4.2‟de verilmiĢtir. 
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EK 5 (devam).  Karbon dioksit probu kalibrasyonu 

 

 

ġekil 4.2. Karbon dioksit probuyla okunan akım değerlerinin karbon dioksit 

konsantrasyonuyla değiĢimi 
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