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OZET

Giiniimiiziin en 6nemli ve giincel problemlerinden biri atmosfere salinan sera gazlar1 sonucu
meydana gelen kiiresel 1sinmadir. Kiiresel 1sinmadaki en kritik etkiyi yapan sera gazi, karbon dioksit
(COy) olarak kabul edilmektedir. Karbon dioksit en yiiksek oranda, fosil yakitlarin gii¢ tiretimi ve 1s1
icin yakilmasi sonucu ortaya c¢ikmaktadir. Giiniimiizde, atmosfere salman karbon dioksit
emisyonlarini kontrol altina almak amaciyla birgok calisma yapilmaktadir. Bunun i¢in en etkili
yontemlerden biri, noktasal emisyon kaynaklarindaki baca gazi igerisindeki karbon dioksitin bir
¢ozelti icerisine absorplanmasidir. Ticari uygulamalarda ¢ogunlukla absorbent olarak alkanolamin
cozeltileri kullanilmaktadir. Bununla birlikte, alkanolaminlerin karbon dioksit yiikleme kapasiteleri
sinirli ve kullanilan ¢6zeltinin rejenerasyonu igin harcananan enerjinin yiiksek olmasi nedeniyle
isletme maliyeti oldukca yiiksektir. Bu sebeple, aragtirmacilarin odaklandigi konu, mevcut
sistemlerdeki dezavantajlar ortadan kaldiracak verimli, alternatif ¢ozeltiler bulmaktir. Bu yiiksek
lisans tezi caligmasinda, karbon dioksitin, karbitol asetat ile absorpsiyonu incelenmistir. Karbitol
asetat, yliksek kaynama noktasi ve diisiik viskozite 6zelligine sahip olmasi, korozif olmamasi, suda
kolayca ¢oziinebilmesi, kararli yapida olmasi gibi 6zellikleri sebebiyle tercih edilmistir. Ayrica,
kolay bir sekilde rejenere edilebilen karbitol asetat, yapisal olarak karbon dioksitin fiziksel
absorpsiyonuna uygundur. Bu &zellikleri ile karbitol asetat, enerji tasarrufu saglamasi ve daha az
maliyetli olmasi yoniiyle dikkate deger alternatif bir ¢ozeltidir. Literatiirde bu ¢ozeltinin karbon
dioksit absorpsiyonunda kullanilmasi ile ilgili ¢ok az c¢alisma oldugundan bu ¢alismada karbon
dioksit-karbitol asetat sisteminin kiitle transferinde etkin olan parametrelerin ¢alismast yapilmistir.
Calismada oncelikle, karbon dioksitin karbitol asetat icerisindeki diflizyon katsayilar1 diyafram hiicre
sisteminde deneysel olarak belirlenmistir. Bu ¢alismadan elde edilen deneysel verilerle teorik olarak
yapilan hesaplamalarin karsilagtirmasi yapilmistir. Daha sonra Raschig halkali laboratuvar 6lgekli
dolgulu kolonda Kkiitle transferi karakterizasyonu c¢aligmalart yapilmistir. Kiitle transferi
karakterizasyonu ¢aligsmalarinda 6ncelikle sivi ve gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsay1ilari
(kPa ve kQa) deneysel olarak elde edilmistir. Daha sonra, iki direng teorisi ile su-karbon dioksit
sistemi igin gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer katsayisi (KQa) hesaplanmistir. Calismalara,
karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu ile devam edilmistir. Bu sistemden, gaz
tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayilar1 (K.a) elde edilmistir. Son olarak, karbon dioksitin
karbitol asetat ¢ozeltisine absorpsiyonu incelenmis olup, bu sistemden de gaz tarafi toplu fiziksel
kiitle transferi katsayilar1 elde edilmistir. Ayrica dogrusal olmayan regresyon yontemi ile her iki
sistem i¢in korelasyonlar gelistirilmistir.
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ABSTRACT

Global warming is one of the most recent and important problem of the world, which is caused by
greenhouse gases released to the atmosphere. Carbon dioxide (CO.) is considered to have the highest
critical impact that affects global warming amongst all greenhouse gases. Carbon dioxide occurs at
the highest rate by burning fossil fuels for power generation and heat. Currently, many researches
are carried out to control the carbon dioxide emissions released into the atmosphere. One of the most
effective method is to capture carbon dioxide in flue gases at the source of emission into a solution.
Alkanolamine solvents are mostly used as absorbent in commercial applications. However, these
solvents have several drawbacks related to limited cyclic carbon dioxide loading capacity and the
operating cost is fairly high due to the high energy requirement for regeneration of the solution.
Therefore, researchers have been focused on finding efficient alternative solutions that may eliminate
the disadvantages of the current systems. In this master’s thesis, possibility of using carbitol acetate
for carbon dioxide capture was investigated. Carbitol acetate has been preferred because of its
thermally stable characteristic, high boiling point, low viscosity, non-corrosivity and its high
solubility in water. In addition, carbitol acetate can be easily regenerated and it is structurally suitable
for physical absorption of carbon dioxide. With these features, carbitol acetate is a remarkable
alternative solution in terms of energy saving and lower cost. Since, there are hardly any studies
about using carbitol acetate for absorption of carbon dioxide in literature, studies about parameters
that are effective on mass transfer in carbon dioxide-carbitol acetate system were done. Firstly,
diffusion coefficients of carbon dioxide in carbitol acetate were determined experimentally using a
diaphragm cell system. Theoretical calculations were compared with experimental data which
obtained from this part of the study. Then, mass transfer characterization studies were performed
using a laboratory scale Raschig ring packed column. In the mass transfer characterization studies,
primarily the liquid side and gas side physical individual mass transfer coefficients (kPa ve k2a)
were obtained experimentally. Subsequently, the gas-side physical overall mass transfer coefficients
(K2a) were calculated regarding the two-resistance theory for the carbon dioxide-water system.
Studies were continued by absorption of carbon dioxide into sodium hydroxide solution. In this
means, gas side overall chemical mass transfer coefficients (K.a) were obtained. Finally, absorption
of carbon dioxide with carbitol acetate were investigated and gas side overall physical mass transfer
coefficients were obtained. In addition, by nonlinear regression method correlations were developed
for both systems.
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1. GIRIS

Icinde bulundugumuz yiizyilda, kiiresellesen ekonominin getirisi olarak artan enerji
ihtiyaciyla birlikte, konvansiyonel sistemlerde fosil yakitlarin yakilmasi sonucu ortaya ¢ikan
karbon dioksit (CO3), kiiresel 1sinmaya yol agarak iklim degisikligine sebebiyet vermesi
nedeniyle en 6nemli c¢evresel problemlerden biri olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Karbon
dioksit en kritik sera gazlarindan birisi olarak kabul edilmektedir ve atmosferdeki sera gazi

artist, diinya tlizerindeki her canli i¢in ciddi sonuglar dogurmaktadir.

Hiikiimetleraras: Iklim Degisikligi Paneli’nin (IPCC: Intergovernmental Panel on Climate
Change) 2014 yilinda yayimladigi rapora gore, karbon dioksit emisyonu artis1 ile son yiizyil
igcerisinde kiiresel sicaklikta 0,8°C derecelik bir artts meydana gelmistir ve yapilan
arastirmalar sonucu i¢inde bulundugumuz ylizyil sonunda kiiresel sicaklikta ortalama 3,7-
4,8°C derece arasinda bir artis olmas1 beklenmektedir. Atmosferdeki sera gazi emisyonunu
kontrol altinda tutmak uluslararasi alanda da 6nemli bir konu halinde gelmistir ve bu konu
ile ilgili calismalar da devam etmektedir. Paris’te yapilan 21. BM Iklim Degisikligi
Sozlesmesi Taraflar Konferans: (COP 21, Aralik 2015) kapsaminda iilkeler arasi yapilan
goriigmeler sonucunda onemli adimlar atilmis ve kiiresel ortalama sicaklik artig limitini
1,5°C derece ile smirlandirmak ve 2°C derecenin altinda tutmak konusunda anlasma

saglanmistir (IPCC, 2018).

Kiiresel 1sinmanin diinya iizerindeki etkisini azaltmak i¢in 6zellikle karbon dioksit yakalama
ve depolama ile ilgili prosesler hakkinda arastirmalar yapilmakta ve gesitli sistemler
gelistirilmektedir. Bunun yani sira, bir¢ok arastirmaci alternatif enerji tiretimi sistemlerinin
gelistirilmesi ile ilgili ¢alismalar yapmaktadir. Ozellikle iklim degisikligi ile miicadelede,
yenilenebilir enerji kaynaklarinin kullaniminin yayginlastirilmas ile ilgili tilkeler 6nemli
cevre politikalarini devreye almaktadir. Ancak giiniimiizde her ne kadar yenilenebilir enerji
kaynaklarina yonelim olsa da halen insanligin ana enerji kaynag fosil yakitlardir. Ayrica,
yenilenebilir enerji konusunda uygulanan teknolojilerin halen gelismekte olmasi nedeniyle
baslangigta yiiksek yatirnm maliyetleri gerektirmektedir. Bu sebeple, giincel sartlar
icerisinde, mevcut karbon dioksit yakalama ve depolama islemlerinin uygulanmasi ile
atmosferdeki karbon dioksit emisyonunun kontrol altinda tutulabilmesi i¢in c¢aligmalari

stirdiirmek biiylik 6nem tagimaktadir.



Karbon dioksit yakalama sistemlerinde, yanma sonrasi, oksi yanma ve yanma Oncesi
teknolojileri endiistride karbon dioksit giderimi i¢in bilinen yontemlerdendir. Ticari
asamalarda genellikle yanma sonrasi sistemler kullanilmaktadir. Yanma sonrasi sistemlerde,
cogunlukla kimyasal absorbent olan alkanolamin ¢ozeltileri (MEA, DGA, DEA, DIPA,
MDEA vb.) kullanilmaktadir. Bununla birlikte bu ¢oziiciiler, sinirli karbon dioksit yiikleme
kapasiteleri, kullanilan ¢6zeltinin rejenerasyonu i¢in harcanan enerjinin yiiksek olmasi
nedeniyle yiiksek isletme maliyeti gereksinimi, baca gazindaki kiikiirt dioksit (SO2) ve
oksijenin (O2) varligindan ve rejenerasyon sirasinda yiiksek sicakliklara ¢ikilmasindan
dolay1 ¢ozeltinin zamanla bozulmasi ve ekipmanlarda korozyon sorununa neden olmasi gibi

cesitli dezavantajlara sahiptirler.

Bu yiiksek lisans ¢alismasinda, gii¢ santrallerindeki baca gazindan salinan karbon dioksitin
tutulmas1 amaciyla, diger ¢ozeltilere alternatif olarak karbitol asetat (2-(2-etoksietoksi) etil
asetat) ¢ozeltisinde karbon dioksit absorpsiyonu incelenmistir. Karbitol asetat, karbonil ve
eter gruplar igermesi nedeniyle yapisal olarak karbon dioksitin fiziksel absorpsiyonuna
uygun olmakla birlikte enerji ihtiyaci tasarrufu saglamasi yoniiyle dikkate deger alternatif
bir ¢ozeltidir. Ayrica, yiiksek kaynama noktasi, diisiik viskozite 6zelligine sahip olmasi, suda
cozlinebilmesi, kararli yapida olmasi, korozif olmamasi ve rejenerasyonunun kolay olmasi

yoniiyle diger ¢ozeltiler ile kiyaslandiginda avantaj saglayabilecegi dngoriilmiistiir.

Literatlirde karbon dioksit absorpsiyonunda karbitol asetat ile ilgili difiizyon katsayis1 ve
kiitle transferi katsayis1 hakkinda bir calisma yapilmamis olmasindan dolayi, oncelikle
diyafram hiicre sisteminde karbon dioksitin karbitol asetat icerisindeki diflizyon katsayilar
hesaplanmistir. Sonrasinda, absorpsiyon igleminin iyi bir sekilde anlasilabilmesi i¢in kiitle
transferi karakterizasyonu ¢alismasi yapilmistir. Kiitle transferi hesaplamalan ile ilgili tim

calismalar laboratuvar 6l¢ekli Raschig halkali dolgulu kolonda gergeklestirilmistir.

Kiitle transferi karakterizasyonu ¢alismalarinda dncelikle, oksijen desorpsiyonu yontemi ile
stv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsayilari hesaplanmis olup daha sonra sodyum
hidroksit (pHnaor>10) ¢ozeltisine kiikiirt dioksit absorpsiyonu yontemi ile de gaz tarafi
bireysel fiziksel kiitle transfer katsayis1 hesaplanmustir. Iki direng teorisine gore gaz tarafi
toplu fiziksel kiitle transfer katsayisinin su i¢in elde edilmesi ile calismalara devam

edilmistir.



Daha sonra gaz tarafi ve siv1 tarafi toplu kiitle transferi katsayis1 hesaplamalarina gecilmis
ve Ozellikle siklikla karbon dioksit absorplamada kullanilan sodyum hidroksit (NaOH)
coOzeltisi ile karbon dioksitin kimyasal absorpsiyonu ve karbitol asetat ¢ozeltisi ile karbon
dioksitin fiziksel absorpsiyonu incelenmistir. Elde edilen veriler Raschig halkali laboratuvar
ol¢ekli dolgulu kolonda iki direng teorisine gore su i¢in elde edilen kiitle transferi katsayilari

ile karsilagtirilmustir.






2. KURESEL ISINMA VE iKLiM DEGISIiKLiGi

Giinlimiiziin en 6nemli ve giincel problemlerinden biri atmosfere salinan sera gazlar1 sonucu
meydana gelen kiiresel 1sinmadir. Kiiresel 1sinma, diinyanin iklim sisteminin ortalama
sicakligindaki gozlenen yiikselis olarak tanimlanmaktadir. Giinesten gelen ve diinyanin
ylizeyini 1sitan radyasyon enerjisi ile diinyadan atmosfere ve uzaya yayilan termal radyasyon
enerjisinin birbirleri ile dengede olmasi1 gerekmektedir. Bu denge, zamanla atmosferdeki
karbon dioksit miktarinin artmasi ile bozulmustur ve bu da diinya ylizeyindeki sicaklik

artigina yol agarak kiiresel 1sinmaya neden olmustur (Houghton, 2009: 18).

Hiikiimetleraras1 Iklim Degisikligi Paneli (IPCC: Intergovernmental Panel on Climate
Change), iklim degisikliginin antropojenik (insan kaynakli) veya dogal nedenlerden dolay1
meydana geldiginin vurgusunu yapnustir. Ozellikle, antropojenik sera gazi emisyonlari,
biliyiik oOl¢iide sanayilesme ve niifus artisinin etkisiyle endiistriyel gelisim dénemi
oncesinden bu yana kadar hizla artmistir (IPCC, 2014). Su anki durum incelenecek
oldugunda, atmosferdeki sera gazi emisyon degerlerinin giiniimiizde en yiiksek seviyelere

ulastigi goriilmektedir (IPCC, 2018).

Cevresel etkiler ile ilgili sorunlar, i¢inde bulundugumuz ylizyilda onemli politik
meselelerden biri haline gelmistir. 1980 ve 1990 yillar1 arasinda diinya yiizey sicakliklarinda
onemli sicaklik artislart gozlenmistir. 1998 yilinda oOlgiilen ortalama kiiresel sicaklik
degerleri, 1860’tan beri Ol¢iilen en yiiksek atmosfer sicakliklar olarak kayitlara gegmistir

(Houghton, 2009: 2).

Amerika Birlesik Devletleri’nde bulunan Ulusal Havacilik ve Uzay Dairesi (NASA:
National Aeronautics and Space Administration) ve Ulusal Okyanus ve Atmosfer Idaresi
(NOAA: National Oceanic and Atmospheric Administration) tarafindan yapilan bagimsiz
analizlere gore, 2016 yilindaki kiiresel yiizey sicakliklari, 1880°den bu yana kaydedilen en
yiiksek ikinci sicaklik degeri olmustur. Ingiltere’de East Anglia Universitesi iklim
Aragtirmalar1 Birimi ve Meteoroloji Ofisi tarafindan hazirlanmis olan yillara gore diinya
iizerindeki  sicaklik  degisimi  grafigi Sekil 2.1’de  gosterilmistir  (Internet:
http://www.cru.uea.ac.uk/; University of East Anglia/Climate Research Unit, Son Erigim
Tarihi: 12.04.2020).
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Sekil 2.1. Diinya {izerinde yillara gére sicaklik degisimi (UEA/CRU, 2020)

Kiiresel yiizey sicakliklarinda, 20. yiizyil igerisinde 0,8°C derecelik bir artis meydana
gelmistir ve yapilan arastirmalar, eger higbir 6nlem alinmazsa, 21. yiizy1l sonlarinda kiiresel
sicaklikta ortalama 3,7-4,8°C derece arasinda bir artis olacaginmi gostermektedir (IPCC,
2014). Arastirmacilar son yiizyillda meydana gelen bu artisin daha ¢ok insan faaliyetleri
tarafindan iiretilen karbon dioksit ve diger sera gazlarinin atmosferdeki artisindan dolay1

kaynaklandig1 sonucuna varmislardir.

Atmosferde ve okyanusta meydana gelen yiiksek sicakliklar, Gronland ve Antarktika
bolgelerinde buzul kayiplarina ve sicak hava dalgalari, orman yanginlari, yogun yagislar gibi
bazi asir1 hava olaylarindaki artisa da katkida bulunmaktadir. Hava dinamiklerinin genellikle
bolgesel sicakliklar etkilemesi nedeniyle diinyadaki her bolge ayni miktarda isinma
yasamamistir. NASA’nin Goddard Uzay Arastirmalar1 Enstitiisii'nde (NASA Goddard
Institue for Space Studies) yapilan arastirmalara gore Kuzey kutbu bolgesi 1970°ten bu yana
diinyanin  geri  kalanindan  {ic  kat daha izl  ismmustir  (Internet:

https://svs.gsfc.nasa.gov/4787; Perkins, 2020, Son Erisim Tarihi: 12.04.2020).

Kiiresel 1sinmanin diinya {izerindeki 6nemli etkisini gosterebilmek i¢cin NASA Goddard
Uzay Arastirmalar Enstitiisti’'nde (NASA Goddard Institue for Space Studies) olusturulmus
olan 1884 ve 2019 yillarina ait diinyadaki sicaklik degisimini gosteren grafik Sekil 2.2.’de
verilmistir (Internet: https://climate.nasa.gov/climate_resources/139/video-global-warming-
from-1880-t0-2019/; NASA/GISS, Son Erisim Tarihi: 09.05.2020).
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Sekil 2.2. Diinya tizerindeki 1884 ile 2019 yillarina ait sicaklik degisimi (NASA/GISS,
2020)

Iklim degisikligi ile ilgili gelecekteki riskler, atmosferin 1sinma hizina, siiresine ve zirve
yaptig1 sicaklik noktasina baghdir. Kiiresel yiizey sicakliklarinda 2100 yilina kadar 1,5°C
iizerinde bir artis meydana gelecek olursa, bazi olast etkilerin uzun siirebilecegi veya geri
dondiiriilemez bir hale gelebilecegi Ongoriilmektedir. Buna bagli olarak bu artig, deniz
seviyesinin yiikselmesi ve bazi ekosistemlerin kaybi1 gibi sonuglar ortaya ¢ikarabilir (IPCC,

2018).

Kiiresel sicakliktaki artisin diinya tizerindeki etkisinin ne kadar onemli oldugu, ortaya
konulan caligmalarla da acik¢a goriilmektedir. Kiiresel 1sinmaya sebep olan sera gazi
emisyonlar1 kontrol altina alinmazsa, artan sicakligin diinya iizerindeki yasami olumsuz

yonde etkilemesi kaginilmazdir.



2.1. Sera Gazlar ve Etkileri

Kiiresel 1sinmaya sebep olan en biiyiikk etkenin atmosferdeki sera gazlari
konsantrasyonundaki artis oldugu bilinmektedir. Ornek olarak baslica sera gazlari; karbon
dioksit (CO2), su buhari, metan (CHs), azot oksit bilesenleri (NOyx) ve
koloroflorokarbonlardir (CFC). Kiiresel 1sinmadaki en kritik sera gazi karbon dioksit olarak
kabul edilmektedir. Karbon dioksit gazi en yliksek oranda, fosil yakitlarin elektrik ve 1s1 i¢in
yakilmasi sonucu ortaya ¢ikmaktadir. Fosil yakitlarin yakilmasi, orman alanlarinin azalmasi,
arazi kullanimindaki degisiklikler ve sanayi siirecleri atmosferdeki sera gazlari birikiminin
artmasina ve dogal sera etkisinin kuvvetlenmesine neden olmaktadir. Sekil 2.3’te
Hiikiimetler Arasi Iklim Degisikligi Paneli’nin (IPCC) olusturdugu kiiresel sera gazi
emisyon dagilimlar1 gosterilmektedir (IPCC, 2014).

F-gazlar | Azot Oksit | Karbon dioksit
2% 6% (Ormancilik ve
Diger Arazi

Kullanmimi)
11%

Karbon dioksit
(Fosil Yakit ve
Endiistriyel
Prosesler)
65%

Sekil 2.3. Kiiresel sera gazi emisyonlar1 (IPCC, 2014)

Hollanda Cevre Degerlendirme Ajansi’nin (PBL Netherlands Environmental Assessment
Agency) 2018 yil1 raporuna gore kiiresel sera gazi emisyonlarinda %?2’lik bir artis meydana
gelmistir ve bu deger 2012 yilindan bu yana yillik ortalama %1,2’lik artistan daha ytiksektir.
Kiiresel sera gazi emisyon degerlerini %73’liik pay ile karbon dioksit (CO>), %18’lik pay ile
metan (CHa), %6’lik pay ile azot oksitler (NOx), %3’liik pay ile de florlu gazlar
(hidrofloriirkarbonlar-HFC, perflorokarbonlar-PFC) olusturmaktadir (PBL NEAA, 2018).



Atmosfere yilda 36 milyar tonun iizerinde karbon dioksit salinim1 olmaktadir. Bu salinimin
bir kismi1 volkanik patlamalar gibi dogal aktivitelere ait olsa da biiyiik cogunlugu fosil yakit

yakilmasi sonucu meydana gelen salinimlardir.

Sekil 2.4’te Hiikiimetler Arasi1 Iklim Degisikligi Paneli’nin (IPCC) olusturdugu sektdrlere
gore sera gazi emisyonu dagilimlart gosterilmektedir. Elektrik ve 1s1 iiretimi, kiiresel sera
gaz1 emisyonlarinin %?25’ini olusturmaktadir. Komiir, dogalgaz ve petroliin elektrik ve 1s1
icin yakilmasi, kiiresel sera gazi emisyonlarinin en bilyiik kaynagidir. Ozellikle giic
santralleri, komiir, petrol, dogalgaz gibi yakitlar1 kullanmaktadir ve bu da karbon dioksit

salinimina sebep olmaktadir.

Tarim,
Ormancilik ve
Diger Arazi
Kullanimi
24%

Elektrik ve
Isinma
25%

Endlistri

Konutsal 21%
6%

Tagimacihk
14%

Sekil 2.4. Sektorlere gore sera gazi emisyonu dagilimlari (IPCC, 2014)

%?24’liik pay1 igeren, tarim, ormancilik ve diger arazi kullanimindan kaynaklanan sera gazi
emisyonlart ¢ogunlukla tarimdan (iiriin ve hayvan yetistiriciligi) ve orman alanlarinin
azalmasindan kaynaklanmaktadir. Toplam miktardaki paya bakilacak oldugunda, biiyiik bir
yilizdenin bu alanda olmasi, insan tiiketiminden kaynakli etkinin ve sehirlesme ile birlikte
yesil alanlarin azalmasinin ya da en kii¢iik orman tahribatinin diinya {izerindeki etkisinin ne

denli biiyiik oldugunu gostermektedir.
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%21’lik pay endiistriden kaynaklanan sera gazi emisyonlarini olusturmaktadir. Buradaki
salinim kaynagi, 6ncelikli olarak giic tiretim tesislerinde fosil yakitlarin yakilmasi sonucunda

olusan emisyonlari icermektedir.

%14’lik pay ise tasimacilik sonucu meydana gelen sera gazi emisyon degerlerini
gostermektedir. Hava, deniz ve kara tagimaciliginda, mazot, dizel ya da fosil yakitlarin
ulasimda biiyiik yeri olmasindan dolay1 bu kullanimlardan dogan karbon dioksit salinimlari

da diinyay1 etkilemektedir.

Kalan %6’lik pay konutsal yakit tiiketiminden kaynaklanmaktadir. %10’luk pay ise dogal

sebeplerden meydana gelen karbon dioksit salinimlaridir.

Atmosferdeki karbon dioksit miktarinin insan aktiviteleri nedeniyle her gecen giin arttig1
bilinmektedir. Sanayi devrimi baglamadan once 1700’li yillarin ortalarinda elde edilen
verilere gore kiiresel ortalama karbon dioksit miktar1 yaklasik 280 ppm’i gostermektedir
(IPCC, 1995). 1958 yilinda Hawaii’de bulunan Mauna Loa Goézlemevi’nde gozlemlere
baslandiginda, kiiresel atmosferik karbon dioksit miktar1 315 ppm olarak dl¢iilmiistiir. 11k
kez 9 Mayis 2013’te giinliik ortalama karbon dioksit miktar1 kayitlara 400 ppm olarak
gecmistir. 2015 yilinda ise bu miktar ilk kez 400 ppm’in iistiine ¢ikmistir.

Iklim degisikligi ile ilgili Paris Anlasmasi'min kilit kiiresel hedeflerinden biri, kiiresel
ortalama sicakliktaki artist 2°C’nin altinda sinirlandirmaktir. Sekil 2.5, Mauna Loa
Gozlemevi’nde olgiilen yillara gore atmosferik karbon dioksit seviyelerini gostermektedir
(Internet: https://climate.nasa.gov/vital-signs/global-temperature/; NASA/GISS, Son Erisim
Tarihi:09.05.2020). En son Subat 2020’de alinan verilere gore atmosferdeki karbon dioksit
seviyesi 413 ppm’e ulasmistir. [IPCC raporuna gore, 21. yiizyil sonunda bu miktarinin

yaklasik 900 ppm’e ulagmasi beklenmektedir (IPCC, 2007).
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Sekil 2.5. Yillara gore atmosferik karbon dioksit seviyeleri (NASA/GISS, 2020)

Atmosferik sera gazi konsantrasyonlari son yillarda goz ardi edilemeyecek ciddi seviyelere
ulasmistir.  Ozellikle karbon dioksit (CO2), metan (CH4) ve azot oksit (N20)
konsantrasyonlar1 1750 yilindan bu yana sirastyla %40, %150 ve %20 gibi biiylik artislar
gostermigstir (IPCC, 2014).

Diger 6nemli sera gazlari igerisinde karbon dioksitten sonra en biiyiik paya sahip olan metan,
dogal gazin ana bilesenidir. Havadan daha hafif, kokusuz ve renksiz bir gazdir. 1800 y1ilindan
once en az 2000 yil boyunca atmosferdeki konsantrasyonunun 700 ppb oldugu
bilinmektedir. O zamandan bu yana atmosferdeki konsantrasyonu neredeyse 2,5 kat artis
gostermistir. Atmosferdeki metan konsantrasyonu her ne kadar karbon dioksitten diisiik olsa
da sera etkisine tesiri ihmal edilmemelidir. Clinkii bir metan molekiiliiniin neden oldugu sera
etkisi, bir karbon dioksit molekiiliiniin etkisinin yaklasik 8 katidir. Metan ¢ogunlukla
dogrudan veya dolayli olarak insan faaliyetlerinden, dogal gaz boru hatti ya da petrol
kuyularinda meydana gelen sizintilardan, tarimsal iiretimden, hayvan yetistiriciliginden ve

¢oplerin ¢iliriimesinden dolay ortaya ¢ikmaktadir (Houghton, 2009: 50).

Diger bir sera gazi olan azot oksitler (NOx), atmosferde yaklasik 0,5 ppm konsantrasyonunda
bulunmaktadir ve her yil yaklasik %0,25 oraninda artmaktadir. Antropojenik olarak tarim
faaliyetlerinde giibre kullanilmasindan, fosil yakitlar ve biyokiitle yakilmasindan
kaynaklanmaktadir. Ayrica stabil bir gaz olmasindan kaynakli atmosferde 155 y1l gibi uzun
bir siire kalabilmektedir. Bu sebeple emisyon kaynaklari azaltilsa bile uzun siire atmosferde

bulunabilecektir (Aksay, Ketenoglu ve Kurt, 2005).
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Onemli diger bir sera gazi olan kloroflorokarbonlar (CFC), klorin florin ve karbon
karisimindan meydanda gelen insan yapimi kimyasallardir. Oda sicakliginin hemen altinda
buharlasabildikleri ve yanici olmadiklar1 i¢in buzdolaplarinda, spreylerde, klimalarda ve
yalitm malzemelerinde kullanilmaktadir. Kimyasal olarak ¢ok reaktif bir yapida
olmamalarindan dolay1, atmosfere salindiktan sonra yiizyillar boyunca atmosferde
kalabilmektedirler. 1980 yillarinda kullanimlarinin artmasit sonucunda atmosferdeki
konsantrasyonlar1 da hizla artmistir ve yaklasik 1 ppb civarindadir. Bu gazlar ozon
tabakasinda ciddi problemlere yol agmaktadir. Kloroflorokarbon igeriginde bulunan klorun,
son derece reaktif olan ozon ile tepkimeye girerek ozonun yok olma oranina etkisi
bulunmaktadir. Bir klor atomunun birgok ozon molekiiliinii yok ettigi bilinmektedir
(Houghton, 2009: 45).

2.2. Kiiresel Sera Gazi Emisyon Degerleri

Kiiresel anlamda sera gazi emisyonlar1 degerlendirildiginde son yillarda 6nemli artiglar
meydana geldigi goriilmektedir. Hollanda Cevre Degerlendirme Ajansi’nin (PBL
Netherlands Environmental Assessment Agency) 2018 yili raporuna goére, 2018 yilinda
kiiresel sera gazi emisyonlarinda %2’lik bir artis meydana gelmistir ve toplamda 51,8 Gt
seviyesine ulagmistir. Su anki emisyon degerleri 1990 yilindaki emisyon degerlerinden %57,
2000 yilindaki emisyon degerlerinden ise %43 daha fazladir (PBL NEAA, 2018). Sekil

2.6’da 1990 ve 2018 yillar1 arasindaki toplam sera gazi emisyon degerleri gosterilmektedir.

60

Orman ve turba yanginlan (N,O ve CHy)

w
(=]

Arazi kullanim degisikligi
emisyonlari (CO,)

o
o

----- Toplam emisyon (Arazi kullanimu, arazi
kullaninu degisikligi ve ormancilik harig)
F-gazlar — Toplam
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Sekil 2.6. 1990-2018 yillar1 arasinda toplam sera gazi emisyonu dagilimlar1 (PBL NEAA,
2018)
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Sera gazi emisyonlar1 son yillarda istikrarli bir sekilde artmaktadir. 20. yiizyilin son 30
yilinda %1,3’liik olan ortalama kiiresel sera gazi emisyonu artis1, 1970’den bu yana ortalama
%1,6’lik artis gostermistir. 2017°de bu artis oran1 %1,3 iken 2018 yilinda artis oran1 %3’e
ulagmistir. 1970 yilinda 24,6 Gt CO2, 1990 yilinda 33 Gt CO., 2002 yilinda 37,1 Gt CO>
olan kiiresel sera gazi emisyon degerleri 2018 yilinda 51,8 Gt CO> degerine ulasmistir (PBL
NEAA, 2018).

Enerji {iiretimi i¢in fosil yakitlarin yakilmasindan ve endiistriyel proseslerdeki
kullanimlardan ortaya ¢ikan karbon dioksit toplam sera gazi emisyonlarinin %73 linii
olusturmaktadir. 2018 yilinda yiiksek enerji talebinin de etkisiyle kiiresel karbon dioksit
emisyon degeri 33,1 Gt degerine ulagmistir. Fosil yakit tiiketiminden kaynaklanan
emisyonlar gittik¢e artarken, enerji sektoriinde fosil yakit kullanimi bu artisin yaklasik ticte

ikisini olusturmaktadir (IEA, 2019).

Sekil 2.7°de 1990-2018 yillar1 arasindaki fosil yakit kullanimina gore kiiresel karbon dioksit

emisyon degerleri gosterilmektedir.

Diger fosil yakitlar

Gt CO; - eq/yll

Diger komir kullanimlari

Komiir yakith elektrik tiretimi

T T T T T T T T T T T T T 1
1990 1992 1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010 2012 2014 2016 2018

Yil

Sekil 2.7. 1990-2018 yillart arasinda fosil yakit kullanimina gore kiiresel karbon dioksit
emisyon degerleri (IEA, 2019)

1996 yilinda diinya genelinde elektrigin %25’ini tiretmek i¢in komiir kullanilmistir. Komdir,
yakilmasi sonucunda sera gazi emisyonlarinin artmasina neden olsa da genis rezervlere sahip
olmasi bakimindan enerji iiretimi konusunda biiyiik rol oynamaya devam edecektir (Croiset,

Thambimuthu ve Palmer, 2000).
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Komiir kaynakli elektrik iiretiminin, kiiresel karbon dioksit emisyonlarinin %30’unu
olusturdugu tespit edilmistir. Emisyon degerlerindeki bu artis, kiiresel ekonominin
bliylimesinin yani sira artan enerji talebinden kaynakli yiiksek enerji tiiketiminden
kaynaklanmaktadir. Enerji verimliliginde iyilestirmeler yapilmasi ve diisiikk karbonlu
teknoloji kullaniminin bir sonucu olarak 2014-2016 yillar1 arasinda karbon dioksit
emisyonlarinda bir durus yasanmis olsa da 2017 ve 2018 icin bu durumda degisiklik
olmustur. Diisiik karbonlu teknolojilerin enerji verimliligi, enerji talebindeki artis1
karsilayabilecek kadar hizli dlgeklenememistir. Sonug olarak her ne kadar yenilenebilir

enerji kaynaklar bir etki yaratmis olsa da fosil yakit kullanimi devam edecektir (IEA, 2019).

Kiiresel sera gaz1 emisyonu miktarlarina bakilacak oldugunda, fosil yakit kullaniminda Asya
kitasi tek basina 10 Gt CO2 emisyon degerine ulasmistir. Cin, Hindistan ve Amerika Birlesik
Devletleri emisyonlardaki net artisin %85’ini olusturmaktadir. Sekil 2.8°de, lilkelere gore ve
uluslararasi tagimaciliga yonelik sera gazi emisyon degerleri verilmistir (PBL NEAA, 2018).
Bu iilkeler en yiiksek karbon dioksit emisyon seviyelerine sahiptir. Bu iilkelerin toplam sera
gazi emisyonuna katkisi, sirastyla Cin %26, Amerika Birlesik Devletleri %13, Avrupa

Birligi %8(+0,2), Hindistan %7, Rusya Federasyonu %7 ve Japonya %3 civarindadir.

o Ululararasi ulagim

Diger iilkeler
I Diger G20 iilkeleri

50

Japonya

I Rusya Federasyonu

- Hindistan
Avrupa Birligi (EU-28)
Amerika Birlesik Devletleri

M cin

Sera Gaz Emisyonlar1 (Gt CO, - eq/y1l)
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Yil

Sekil 2.8. Ulkelere gore sera gaz1 emisyon degerleri (PBL NEAA, 2018)

Ulkemizdeki toplam sera gazi emisyonu miktari, Tiirkiye Istatistik Kurumu’nun (TUIK)
verilerine gore 2018 yilinda 520,9 milyon ton (Mt) CO2 olarak hesaplanmistir. Elde edilen

veriler, bir 6nceki yila gore bu degerin %0,5 oraninda azaldigini1 géstermektedir.
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1990 yilinda bu deger yaklasik 219 Milyon ton (Mt) olarak hesaplanmistir. Kisi basi toplam
sera gazi emisyonu 2018 yil1 i¢in 6,5 ton CO2 olarak hesaplanmistir. Sekil 2.9°da 1990-2018
yillar1 arasi toplam ve kisi basi sera gazi emisyon degerleri verilmistir (Internet:
http://www.tuik.gov.tr/PreHaberBultenleri.do;jsessionid=pC88p37C8ngxyyNVJp0Q2Cy8
2RSdjQ7wTJIDcKqGYRNhTIVIk4ST0q!-9588734317id=33624; Tiirkiye Istatistik Kurumu
(TUIK), 2018, Son Erisim Tarihi: 09.05.2020).

Ulkemizde 2018 yili toplam karbon dioksit emisyonlarinin %35,5 i elektrik ve 1s1
iiretiminden olmak iizere %85,8’1 enerji sektoriinden kaynaklanmaktadir. Bunu %13,9 ile

endiistriyel islemler ve iiriin kullanimi, %0,3 ile tarimsal faaliyetler ve atik takip etmektedir.

2018 yilinda enerji sektoriinden kaynaklanan emisyon degerleri 1990 yilina gore %167,3liik
bir artig gdstermistir. Toplamda enerji sektoriinden kaynaklanan emisyon degeri 373,1 Mt
CO; olarak hesaplanmistir. Tiirkiye ile ilgili sera gaz1 emisyon degerleri detayli olarak Ek-

1’de sunulmustur.
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Sekil 2.9. Tiirkiye’deki toplam ve kisi bas1 sera gaz1 emisyonu (1990-2018) (TUIK, 2018)

Kiiresel olarak toplam karbon dioksit emisyonuna iilkelerin katkis1 degerlendirildiginde
Tirkiye’nin bu noktada nerede oldugunu bilmek énemlidir. 2016 kiiresel emisyon verilerine
gore, %26’lik pay ile Cin, %13’liik pay ile ABD, %7’lik pay ile Hindistan gibi kiiresel sera
gazina yiiksek oranda katkida bulunan tilkeler arasinda Tiirkiye 17. sirada yer almaktadir.

Tiirkiye’ nin toplam kiiresel emisyondaki pay1 2016 yil1 i¢in %1 olarak hesaplanmustir.
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2.3. Sera Gazi Emisyon Degerlerini Azaltmak icin Alinabilecek Tedbirler

Atmosferdeki sera gazi emisyon degerlerinin artmasindan dolay1 yiizey sicakligi artmis ve
bunun sonucunda da iklim degisiklikleri meydana gelmistir. Kiiresel 1sinma ile miicadelede
alabilecek en onemli onlem, atmosferdeki sera gazi emisyonlarindaki artist durduracak
hatta azaltacak yonde olmalidir. Bununla ilgili, Paris’te yapilmis olan 21. BM Iklim
Degisikligi Sozlesmesi Taraflar Konferansi kapsaminda, kiiresel ortalama sicaklik artis
limitinin 1,5-2°C derece arasinda sinirlandirilmasi konusunda yapilan anlasmaya bagl
kalmak onemlidir. Bu sicaklik artigin1 sinirlandirma hedefini gergeklestirebilmek igin bazi

tedbirlerin alinmasi gereklidir.
Bununla ilgili alinabilecek tedbirler;

= Fosil yakitlarin kullanimlarini azaltmak,

» Daha az enerji tiiketen teknolojilerle, tiiketimde verimliligi artirmak ve enerji talebini
azaltmak,

= Yenilenebilir enerjiye yonelmek,

= Karbon dioksit tutulmasini ve depolanmasin1 saglamak ya da geri kazanilabilir hale

getirilmesini saglamak,

olarak siralanabilir.
2.4. Iklim Degisikligi Protokolleri

Kiiresel 1sinmanin ¢evre iizerindeki etkilerine karsi uluslararasi alanda atilan ilk dnemli
adim, 1992 yilinda Rio de Janeiro’da gerceklesen Birlesmis Milletler (BM) Cevre Kalkinma
Konferansi’'nda imzaya agilan BM Iklim Degisikligi Cerceve Sodzlesmesi olmustur
(BMIDCS-United Nations Framework Convention on Climate Change: UNFCCC). Bu
sOzlesmeye, i¢inde Tiirkiye’nin de bulundugu 195 {ilke ile birlikte Avrupa Birligi de taraf
olmustur. Sozlesme 24 Mart 1994°te yiiriirliige girmistir. Tiirkiye ise bu sézlesmeye 24
May1s 2004 tarihinde katilmistir (REC, 2006).

Sozlesmeye taraf olan llkeler, sera gazi salinimlarini azaltmaya, arastirma ve teknoloji
iizerinde is birligi yapmaya ve dogal ¢evreyi korumaya yonelik ¢alismalar yapmaya tesvik

edilmektedirler.
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Sozlesme, sera gazi salinimlarini azaltmak adina, iilkelerin kalkinma onceliklerini ve 6zel
kosullarin1 gozeterek ortak fakat farklilagtirilmis sorumluluklar yiiklemektedir. S6zii edilen
bu ortak fakat farklilastirilmis sorumluluklar ilkesi bazi iilkelerin sanayi devriminden sonra
diger iilkelere gore daha fazla sera gazi salinimi yapmast ve bu lilkelerin daha ¢ok
sorumluluk almasi gerektigi diisiincesine dayanmaktadir. Bu baglamda s6zlesme farkli
yikiimliiliikler agisindan ilkeleri ti¢ gruba ayirmistir. Sozlesmede Ek-I olarak tabir edilen
iilkeler, sera gazi salinimlarini sinirlandirmak, dogal ¢evreyi korumak ve gelistirmek, iklim
degisikligini onlemek ic¢in aldiklar1 onlemleri, izledikleri politikalar1 ve sera gazi
salimimlarini bildirmekle yiikiimliilerdir. Bu grupta toplam 42 iilke ve AB bulunmaktadir.
Sozlesmede Ek-11 olarak tabir edilen iilkeler de birinci gruptaki yiikiimliiliiklerin yani sira,
cevreye uyumlu teknolojilerin gelismekte olan iilkelere aktarilmasi ve bu erisimin tesvik
edilmesi, finanse edilmesi gibi konularda adim atmakla sorumlulardir. Bu grupta ise 23 iilke
ve AB yer almaktadir. Son olarak ek disi iilkeler ise sera gazi salinimini azaltmaya, arastirma
ve teknoloji iizerinde is birligi yapmaya ve dogal ¢cevreyi korumaya tesvik edilmektedirler,
ancak herhangi bir yiikiimliiliik altina alinmamaktadirlar. Bu grupta 153 {ilke bulunmaktadir.
2001 yilinda S6zlesme’nin 7. Taraflar Konferansi’'nda iilkemizin Ek—II tilkeleri arasindan
cikarilmasi kararlagtirllmig ve diger Ek—I {ilkelerinden farkli bir konumda oldugunun

taninmasi yoniinde ¢agrida bulunulmustur (REC, 2006).

2010 yilinda ise Meksika’nin Cancun sehrinde 16. Taraflar Konferans1 diizenlenmistir.
Burada alinan kararlar arasinda yer alan iilkemize iliskin boliimde, Tiirkiye’nin diger Ek-I
iilkelerinden farkli bir konumda bulundugu BMIDCS’ye taraf olan iilkelerce tanmmistir.
2011 yilinda Giiney Afrika’nin Durban kentinde diizenlenen 17. Taraflar Konferansi’nda,
tilkemize sera gazi saliniminin azaltilmasi, iklim degisikligine uyum, teknoloji gelistirilmesi
ve transferi, kapasite gelistirme ve finansman alanlarinda saglanacak destegin

gerekliliklerinin belirlenmesine iliskin goriismelerin siirdiiriilmesi karara baglanmastir.

BMIDCS, iklim degisikligiyle miicadelede ileriye doniik temel bir adim atilmasina dnciiliik
etmistir. Bununla birlikte, sera gazi salinimlarinin diinyanin her yerinde artmaya devam
etmesi ve iklim degisikliginin olumsuz etkilerinin giderek daha fazla hissedilir olmasi
iizerine, Ozellikle gelismis {ilkelerin kararli ve baglayict yiikiimliiliikkler almalar1 igin
BMIDCS’ye taraf olan iilkeler mevcut sézlesmenin niteligini gii¢lendirmek amaciyla, Kyoto

Protokolii’nii miizakere etmeye baglamislardir (Houghton 2009: 300).
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Kyoto Protokolii, 1997 yilinda Kyoto’da yapilan 3. Taraflar Konferansi’nda kabul edilmis,
2005 yilinda Rusya Federasyonu’nun onaylamasi ile yiiriirliige girmistir. Gelismis iilkelerin
sera gazi salinimlarin1 1990 yilina gore %5,2 azaltmalarini dngoriip atmosferdeki sera gazi
yogunlugunun, kiiresel 1sinmaya tehlikeli derecede etki yapmayacak seviyelerde dengede
kalmasim saglamaya yonelik BMIDCS’de imzasi bulunan iilkelerce imzalanmasi
planlanmis kiiresel 1sinma ve iklim degisikligiyle ilgili en somut ¢evre protokoliidiir. 2010
Mayis itibariyle toplam 191 iilke bu protokole taraf olmustur. BMICDS iiyesi olmasina
ragmen protokolii onaylama niyeti olmadigin1 agik bir sekilde beyan eden tek iilke ABD’dir.
Kyoto Protokolii sanayilesmis iilkelerin 6niine, sera gazi emisyonlarinin 2012 yilina kadar
azaltilmas: konusunda somut hedefler ortaya koymaktadir. Ancak ABD bdyle bir hedef
konmasina kars1 ¢ikarak, ¢ézlimiin sera gazi saliniminda indirime gitmek degil, temiz enerji
kaynaklariin gelistirilmesi oldugunu diisiinmektedir. Karsit goriisler ise, yenilenebilir enerji
kaynaklarmin gelistirilmesinin olumlu oldugunu fakat sera gazi emisyonunda bir azaltma

yapilmadik¢a bu ¢abanin kiiresel 1sinmay1 engelleyemeyecegini diisiinmektedirler.

Sozlesmede yer alan Ek-I {ilkelerinin sera gazi salimimi azatlmi ya da kontrollii artig
yilikiimliiliigii vardir. Bu iilkeler disinda bu protokole taraf olan diger tilkeler, Ek-dis1 tilkeler
olarak adlandirilip, sera gazi azatlimi konusunda herhangi bir yiikiimliilikleri
bulunmamaktadir. Tiirkiye, 26 Agustos 2009 yilinda Kyoto protokoliine taraf olmustur
(REC, 2006).

Protokole gore iilkelerin temiz enerji kaynaklarina yonelmeleri gerekmektedir. Eger bu
tilkelerin emisyon fazlalari varsa, kotalarin1 doldurmayan iilkelerden karbon kredisi satin
alabilmekteler ya da kalkinmakta olan iilkelere temiz enerji teknolojisi transfer ederek

bundan kredi saglayabilmektelerdir (Houghton, 2009: 299).

Iklim degisikligi ile ilgili 6nemli gelismelerden biri, Aralik 2015’te Birlesmis Milletler Iklim
Degisikligi Cerceve Sozlesmesi (United Nations Convention on Climate Change: UNFCCC)
Taraflar Konferansi’'nda 195 iilkenin onay vermesi ile Paris Anlasmasi (COP 21)
imzalanmistir. Bu anlagma, kiiresel 1sinma ile ilgili miicadelede 6nemli bir gelisme olup
kiiresel ortalama sicaklik artisini endiistriyel devirden 6nceki seviyelere gére 2°C’nin altinda
tutma ve hatta 1,5°C ile sinirlamay1 hedeflemektedir (IPCC, 2018). Paris Konferansi’nda
Tiirkiye beyaninda, 2030°daki sera gazi emisyon degerini 1 175 milyon ton CO> esdegeri

yerine, %21 azaltarak 929 milyon ton CO; esdegerine indirecegini taahhiit etmektedir.
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Kiiresel 1sinma sonucu olusabilecek olumsuz sonuglarin Oniine gegilmesi icin gerekli
tedbirler alinarak risklerin minimize edilmesi, iklim degisikliginin gelecekte yaratacagi
etkilerin ve doguracagi sonuclarin tahmin edilerek belirlenmesi gerekmektedir. Bu sebeple
gerekli dnlemlerin alinmasina yonelik ¢esitli matematiksel tahmin modelleri gelistirilmistir.
Bu modellerin 1s1¢1nda 6niimiizdeki yiizyil icerisinde kiiresel 1sinma ile miicadele etmek i¢in
cesitli senaryolar ortaya konmustur. Bu senaryolar sayesinde, atmosferik sera gazi
yogunluklar1 ve volkanik pliskiirtmeler gibi bilgilerden yararlanilarak bir takim alternatif
sonuglar ongoriilebilmektedir. Bu ama¢ dogrultusunda oniimiizdeki yiiz yillik siireci goz
ontinde bulundurularak gegmisten giintimiize kadar tarihsel siralama ile bazi emisyon tahmin
modelleri ve ongoriileri olusturulmustur (Houghton, 2009: Boélim 5; IPCC, 1995; IPCC,
2001; IPCC, 2007; IPCC, 2013; IPCC, 2018).

Senaryo modelleri, 2100 yilinda kiiresel ortalama sicakliktaki artis1 1,5°C ile sinirlandirmay1
hedeflemektedir. Bu senaryo modelleri i¢in gelistirilen dnlemlerin ve bilimsel ¢aligsmalarin
kiiresel olarak uygulanmaya baslanmamasi durumunda daha kritik sonuglar ortaya
cikacaktir. Bu sebeple kiiresel 1sinmadaki biiyiik rolii ile en kritik sera gazi olan karbon
dioksitin yakalanmasi ve depolanmasi ile ilgili calismalar halen giincelligini koruyup devam

etmektedir.
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3. KARBON DIiOKSIT TUTMA iSLEMLERI

Kiiresel 1sinma ile miicadelede karbon dioksitin atmosferden uzaklastirilmasin1 saglamak
onemli bir husustur. Ozellikle noktasal emisyon kaynaklarindan karbon dioksitin giderimi
i¢cin mevcut metotlarin gelistirilmeye ihtiyaci vardir. Karbon yakalama ve depolama (Carbon
Capture and Storage-CCS) teknolojileri kullanilarak karbon dioksitin atmosferden ve
noktasal emisyon kaynaklarindan giderimi saglanmaktadir. Genel olarak karbon yakalama
prosesi, karbon dioksiti yakalamak, sikistirmak ve giivenli bir sekilde yeraltina veya

okyanusa depolamak seklindeki basamaklardan olugsmaktadir.
3.1. Endiistriden Kaynaklanan Tutma Islemleri

Karbon dioksit tutumunun ana wuygulamalar1 biliylik emisyon kaynaklarindan
gerceklestirilmektedir. Bu biiylik emisyon kaynaklara; fosil yakit kullanan elektrik
santralleri ile 6zellikle demir, ¢elik ve ¢imento iireten biiyiikk endiistriyel prosesler 6rnek

olarak gosterilebilir.

Fosil yakit, biyokiitle gibi karbon kaynagi bakimindan zengin yakitlarin kullanimindan
dolay1 olusan karbon dioksitin tutumu i¢in {i¢ temel yaklasim bulunmaktadir (Sekil 3.1).
Bunlar; yanma sonrasi, oksi yanma ve yanma oncesi teknolojileri olarak siralanabilir ve
endistride karbon dioksit giderimi i¢in bilinen yontemlerdendir (Ahmed ve digerleri, 2020;
Olajire, 2010). Ayrica endiistriyel proseslerdeki iiretim asamalarinda gaz akimlarindan
ortaya c¢ikan karbon dioksitin tutulmasi da Sekil 3.1 {izerinde gosterilmektedir. Karbon
dioksitin baca gazi akimlarindan uzaklastirilmas: ve atmosferden izole edilmesi karbon

yonetimi ve ¢evresel faktorlerin iyilestirilmesi i¢in gerekli bir islemdir.
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Sekil 3.1. Karbon dioksit tutulmasi i¢in temel sistemler (IPCC, 2005; Uysal, 2016)

3.1.1. Yanma oncesi sistemler

Yanma Oncesi sistemlerde yakit oksijen, hava veya bazi durumlarda da buhar ile tepkimeye
sokulur ve karbon monoksit ile hidrojen elde edilir. Bu proses gazlastirma, kismi oksidasyon
veya reformlama olarak bilinir.
hidrojenle birlikte karbon dioksiti olusturur. Hidrojen ve karbon dioksitten olusan bu
karisimdan, karbon dioksit ve hidrojen ayristirilir. Buradaki islemler, yanma sonrasi
prosesine gore pahali ve karmasik olsa da daha yiiksek basing ve konsantrasyondaki
(hacimce %15-60) karbon dioksit, daha verimli karbon dioksit yakalama tekniklerine olanak

saglamaktadir. Yanma Oncesi yakalamanin 6nemli dezavantaji ise tesisin kurulumu igin

Karbon monoksit, buharla reaksiyona girerek ilave

gerekli anapara miktarinin ¢ok yiiksek olmasidir (IPCC, 2005; Olajire, 2010).
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3.1.2. Yanma Sonrasi sistemler

Fosil yakit, biyokiitle gibi karbon kaynagi yiiksek olan yakitlarin yakimi sonucu liretilen
baca gazlarindan karbon dioksitin tutulmasi, yanma sonrasi tutulma olarak ele alinir. Baca
gazlari, direkt atmosfere salinmak yerine karbon dioksitin ¢ogunlugunu ayiracak bir
tesisattan gegirilir. Karbon dioksit bir depo haznesine sevk edilir ve geriye kalan baca gazlari
da atmosfere salinir. Bu kategoride, kimyasal ve fiziksel absorpsiyon, membranlarla ayirma,
kriyojenik teknikler ve adsorpsiyon gibi birgok ayirma teknigi uygulanabilmektedir. Genel
olarak baca gazindan sivi bir ¢ozelti ile karbon dioksit ayristirilir. Ticari asamalarda

genellikle yanma sonrasi sistemler kullanilmaktadir (IPCC, 2005; Olajire, 2010).

3.1.3. Oksi yanma

Oksi yanma, yanma sonrasi sistemlerin modifiye edilmis halidir. Yakit hava yerine
neredeyse saf oksijenle yakilir ve baca gazinda yiiksek derisimde karbon dioksit tiretilir.
Bacadan ¢ikan gaz sogutularak ve sikigtirilarak su buhari ayristirilir. Oksi yanmada havadaki
oksijenin %95-99 oraninda saflikta ayristirllmasi gerekir. Yakitin yiiksek safliktaki oksijenle
yakilmasiin bir avantaji baca gazinin hacimsel olarak %80’in iizerinde karbon dioksit
icermesidir. Oksi yanma sisteminin en dnemli dezavantaji1 yiiksek miktarlarda saf oksijene
ihtiyag duymasi, dolayisiyla yiliksek sabit yatirrm maliyeti gerektirmesi ve fazla enerji
harcamasidir. Oksi yakitin gaz tilirbinlerinde kullanilmasi konusu ise hala aragtirma ve

kavramsal tasarim sathasindadir (IPCC, 2005; Olajire, 2010).

3.1.4. Endiistriyel Prosesler

Karbon dioksit tutumu i¢in yukarida bahsedilen ii¢ temel yaklasimin disinda endiistriyel
proseslerin igletme akimlarindan CO; tutumu ile ilgili c¢alismalar bulunmaktadir.
Endiistriyel proseslerdeki atik CO2 gazi, her sistem igin basing ve konsantrasyon agisindan
farklilik gosterebilmektedir. Bu da endiistriyel proseslerdeki CO2 tutumu maliyetini
degistirmektedir. Bu proseslerden CO; tutumunun uygulandigi tesislere dogal gaz aritim
tesisleri ve amonyak {iretim tesisleri 6rnek olarak verilebilir. Bu tesislerde kullanilan ¢ogu
COz tutumu teknolojisi yanma Oncesi sistemlerde kullanilan teknoloji ile benzerdir. Cimento
ve demir-gelik iiretimi gibi diger endiistriyel proseslerin isletme akimlarindan CO> tutumu

islemleri gii¢ santrallerinde kullanilan CO; tutum islemlerine benzemektedir (IPCC, 2005).
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Karbon dioksit yakalama sistemlerinin mevcut durumlar1 ve bu teknolojilerin potansiyelleri

Cizelge 3.1 ve Cizelge 3.2°de verilmistir.

Cizelge 3.1. Karbon dioksit yakalama teknolojilerinin mevcut durumu (Olajire, 2010)

Yanma Oncesi Yanma Sonrasi Oksi Yanma

-Entegre komiir gazlastirma | -Dogal gaz tesisleri igin -Oksijen tiretimi i¢in

cevrimleri ile amonyak am@nle.rle. ayirma teknolojisi | oldukca gelismistir.

liretimi i¢in gelismistir. gellsmlﬁtlr. _ -Kiigiik ¢apli yanma

-Fiziksel ¢ozeltilerle -Baz1 giig santrallerinde tesislerinde deneme
kullanilmaktadir.

ayirima uygundur. asamasindadir.

-Cozeltilerin bozunma
problemi vardir.

Cizelge 3.2. Karbon dioksit yakalama teknolojilerinin potansiyeli (Olajire, 2010)

Yanma Oncesi

Yanma Sonrasi

Oksi Yanma

Genellikle yanma sonrasi
sistemlere gore daha
yliksek karbon dioksit
derisimi

Karbon dioksit ayrilmasi
i¢cin daha yiiksek ititci gii¢
gereklidir.

Yakitin islenmesi
gereklidir.

Gazlastirma islemlerinin
ticarilesme konusundaki
engelleri yaygindir.

Kapsamli destekleyici
sistemlere ihtiyag
gereklidir.

Mevcut komiirle ¢alisan
tesislerin ¢coguna kolayca
uygulanabilir.

Diisiik basinglarda
calisilabilir.

Yiiksek yakalama seviyeleri
icin yiiksek performans
hacmi gereklidir.

Gelistirilmis ¢ozeltiler
enerji kayiplarin
azaltabilir.

Konvansiyonel
monoetanolamin (MEA)
styirma sistemleri
(stripping) gelismistir.

Onemli maliyet tasarrufu
muimkiindiir.

Baca gazinda ¢ok yiiksek
karbon dioksit derigimi

Yiiksek kriyojenik oksijen
iiretim ihtiyaci ve maliyeti
vardir.

Sicaklik kontrolii i¢in
yiiksek oranda baca gaz1
geri doniigiimii

Diistik enerji maliyeti i¢in
membranlarla ileri seviyede
oksijen ayirma potansiyeli
vardir.

Diisiik proses verimine
sahiptir.

Teknoloji gelistirme
potansiyeli vardir.

Noktasal emisyon kaynaklarindan karbon dioksitin tutulmasi hakkinda bir¢ok arastirma
bulunmakta ve aragtirmalar halen devam etmektedir. Genellikle arastirmalarda daha ¢ok

yanma sonrasi sistemlerdeki baca gazindan karbon dioksit tutulmasi tizerinde durulmaktadir.
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3.2. Karbon Dioksitin Depolanmasi

Kiiresel sera gazi emisyon degerlerini kontrol altinda tutabilmek i¢in karbon dioksit
depolama teknolojisi temel yontemlerden biridir. Karbon yakalama ve depolama teknolojisi,
komiir gibi konvansiyonel fosil yakitlarin kullanimina izin verir ve gii¢ santralleri ile
endiistriyel sektorlerin karbon dioksitten arindirilmasi i¢in uygun maliyetli teknolojilerden

biri olarak goriilmektedir (Zhang ve Huisingh, 2017).

CCS teknolojisi, endiistriyel yakma tesislerinden (cogunlukla komdiir santrallerinden,
cimento fabrikalarindan veya celik liretim tesislerinden) karbon dioksit yakalanmasini,
sikistirllmasini, taginmasint ve uygun jeolojik depolama alanlarina enjekte edilmesini
icermektedir. Diinyanin ¢esitli yerlerinde karbon dioksitin depolanmasiyla alakali caligmalar

gerceklestirilmektedir (IPCC, 2005).

Karbon dioksit depolamada potansiyel depolama alanlari;

= Bos petrol rezervuarlari,
* Bos dogal gaz alanlari,
= Kullanilmayan kémiir yataklari,

= Akiferler (yer alt1 suyu tabakalari)

olarak siralanabilir (Hendriks, Graus ve van Bergen, 2004).

Karbon dioksit yeraltinda binlerce y1l depolanabilmektedir. Uzun siireli depolama olabilmesi
icin, jeolojik depo bolgesi gdzenekli ve gegirgen olmali, ortii kayaclar gegirimsiz olmalidir.
Jeolojik depolamada basing kontroliiniin iyi bir sekilde yapilmasi gerekmektedir. Belirli
basing seviyesinin iizerine ¢ikildiginda rezervi olusturan yap1 da sinterlesme olabilir ve bu

yapi igerisine siirekli karbon dioksit pompalanmasi sonucu patlama riski ortaya ¢ikabilir.

Yeraltina jeolojik depolama, karbon dioksit yakalamada tercih edilen yontemlerden biridir.
Karbon dioksitin binlerce yil boyunca énemli bir oranda atmosfere sizmamasi i¢in yapilan
enjeksiyon isleminin en az 800 metre derinlige yapilmasi gerekmektedir (Aminu, Rochelle,

Nabavi ve Manovic, 2017).
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Diinyadaki jeolojik rezervuarlarin potansiyel depolama kapasitesinin 236 Gt CO2 oldugu

bilinmektedir. Giivenli depolama sahalar1 olusturmak i¢in bazi1 gereksinimlere ihtiyag vardir.

Bunlar agagidaki gibi siralanabilir (Zhang ve Huisingh, 2017).

=  Yeterli gozeneklilik ve kalinlik (depolama kapasitesi) ve gecirgenlik: Potansiyel
depolama alanlari, enjekte edilen karbon dioksiti depolamak icin yeterli gdzenek
hacmine sahip olmalidir.

= Karbon dioksitin depolanabilmesi igin tatmin edici sizdirmazlik kapagi kullanilmalidir.

= Depolama alaninin biitiinliiglinii korumak i¢in uygun bir jeolojik ortam secilmelidir.

= Depolama rezervuarlarinin derinliginin 800 metreden daha ¢ok olmasi gerekmektedir.
Karbon dioksit siiper kritik olarak sikistirilip depolandigi i¢in depolama hacmi en aza

iner ve gozenekler icerisinde kolayca ilerler.

Bir diger karbon dioksit depolama alani ise okyanuslardir. Okyanuslar, diinyanin %70’ini
kaplamas1 ve mevcut derinlikleri sayesinde alternatif depolama sahalaridir. Karbon dioksitin
borular ya da gemiler araciligiyla, okyanusun derinine enjekte edilmesi yontemi ile
depolama gergeklestirilir. Okyanusa depolama yonteminde, su igerisinde dagilmis ve
¢ozlinmis karbon dioksit, sonrasinda karbon dongiisiiniin bir pargasi haline gelebilir. Bu
yontem kullanildiginda karbon dioksitin deniz canlilarina ve buradaki ekosisteme
verebilecegi zarar ve bu durumun etkileri halen bilinmemektedir (IPCC, 2005). Ayrica, bu
yontemin maliyetli olmasi sebebiyle okyanusa depolama hakkindaki arastirmalar devam

etmektedir.

3.3. Karbon Dioksit Tutumu Metotlari

Karbon dioksit tutumu, toplam karbon yakalama ve depolama teknolojisi maliyetinin
%75’in1 olusturmaktadir. Her ne kadar bu oran yakalama ve depolama sistemlerine gore
farklilik gosterse de CCS teknolojisinde maliyetin azaltilmasi dnemli bir faktordiir. Karbon
dioksit bir gaz akimi ile birlikte tutuluyorsa, ¢esitli yontemlerle bu gaz akimindan
ayrilabilmektedir. Bu yontemler; absorpiyon, adsorpsiyon, membran ile ayirma ve
kriyojenik ayirma olarak siralanabilir. Mevcut bir¢ok karbon dioksit tutumu metodu halen
gelistirilmektedir. Bu metotlar genis sicaklik araligin1 kapsarken, kuru ve yas prosesler ile

caligsmalar gerceklestirilmektedir.
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3.3.1. Absorpsiyon

Absorpsiyon, bir gaz karisiminda bulunan bilesenlerden bir ya da birka¢inin uygun bir sivi
ile temas1 saglanarak diger gaz akimindan uzaklastirilmasi igslemi olarak tanimlanabilir.
Diger sistemlerle karsilastirildiginda absorpsiyon, enerji santralleri ve endiistriyel prosesler
gibi biiyiikk emisyon kaynaklarindan karbon dioksitin tutulmasinda en sik tercih edilen
metotlardan biridir. Burada, karbon dioksit iceren gaz akimi, i¢erisinde uygun bir ¢dzeltinin
bulundugu absorpsiyon kolonunun i¢inden gegcirilir. Cozelti genellikle bir rejenerasyon
kolonuna beslenerek geri kazanilir. Burada karbon dioksit saf olarak ayrilabilmektedir.

Karbon dioksitten arindirilan ¢ozelti tekrar absorpsiyon kolonuna geri beslenmektedir.

Absorpsiyon ile karbon dioksit tutulmasi fiziksel ve kimyasal absorpsiyon olarak iki gruba
ayrilmaktadir. Fiziksel absorpsiyonda, gazin sivi igerisinde ¢oziinmesi ile absorpsiyon islemi
gerceklesmektedir. Kimyasal absorpsiyonda ise sivi igerisinde ¢Oziinmiis olan gaz,

reaksiyona girmektedir (Danckwerts, 1970: 31-33).

Fiziksel absorpsiyon

Fiziksel absorpsiyon yontemi, belirli bir sicaklikta ve basingta ¢ozelti i¢erisinde ¢oziinebilen
gazin ¢Oziniirliik teorisine yani Henry Yasasi’na dayanmaktadir. Fiziksel absorpsiyon
teknolojisi organik ¢ozeltiler ile asidik gazlarin (karbon dioksit gibi), kimyasal reaksiyon
gerceklesmeden fiziksel olarak cozeltiye absorplanmasidir. Bu ¢ozeltiler daha sonra
1sitilarak ve basing diisiiriilerek geri kazanilir. Karbon dioksit ve absorbent arasinda kimyasal
sistemlere oranla zayif bir bag vardir ve bu durum geri kazanim sirasindaki enerji maliyetinin

azalmasini saglamaktadir (Olajire, 2010).

Yiiksek kismi basing ve diisiik sicaklik karbon dioksitin ¢oziintirligiinii arttirir. Cozeltinin
karbon dioksiti absorplamasi, gaz akimindaki karbon dioksitin kismi basinci ile orantilidir

(Kohl ve Nielsen, 1997: 1190).

Ticari asamalarda fiziksel absorpsiyon yontemi, asidik gazlarin (CO2/H2S) uzaklastirilmasi
ve hidrojen, metanol ve amonyak {iretiminde sentez gazindan karbon dioksitin
uzaklastirilmasi i¢in kullanilmaktadir. En ¢ok kullanilan ticari fiziksel absorpsiyon

proseslerine; selexol, rektisol, fluor ve purisol 6rnek olarak verilebilir (Olajire, 2010).
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Seleksol prosesinde ¢ozelti olarak polietilen glikol dimetil eterler (DEPG) kullanilmaktadir.
Seleksol 1969 yilindan beri kullanilmakta olan bir yontemdir ve hem karbon dioksit (CO2)
hem de hidrojen siilfiir (H2S) gazlarinin giderilmesi icin liniteler bulundurmaktadir. Diisiik
sicaklilarda (0-5°C) absorpsiyon islemi gerceklesebilmektedir. Diisiik sicakliklarda
calisilabilmesi bir avantaj olsa da sistemin yiiksek isletme basincinda daha verimli olmast

ekonomik anlamda bir dezavantaj olusturmaktadir.

Rektisol isleminde, ¢ozelti olarak sogutulmus metanol kullanilmaktadir. Yiiksek metanol
buhar basincindan dolayi yaklasik -40 ila -60°C sicaklik araliginda ¢alisilmaktadir. Rektisol
prosesi dogal gaz endiistrisinde karbon dioksit giderimi i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir.
Diistik sicakliklarda c¢alisilmasi, ¢ozeltinin  sogutulmasini = gerektirdiginden isletme

maliyetini artirmaktadir.

Fluor sisteminde ¢6zelti olarak propilen karbonatlar (C4HsO3) kullanilmaktadir. Bu islem,
gaz beslemesindeki karbon dioksitin kismi basinci yiiksek oldugunda (>5,15 bar) veya
besleme gaz1 karbon dioksit bakimindan zengin ise karbon dioksit giderimi i¢in kullanilan
en etkili yontemlerden biridir. Kullanilan ¢dzelti yiliksek karbon dioksit ¢oziiniirliigiine

sahiptir ancak pahalidir.

Purisol prosesinde ise ¢ozelti olarak N-metil-2-pirollidon kullanilmaktadir. Bu islem, oda
sicakligindan yaklasik -15°C sicakligina yapilan sogutma ile gerceklestirilmektedir. Diger
cozeltilere gore daha yliksek buhar basincina sahiptir. Bu sebeple diger proseslere gore daha

fazla ¢ozelti kayiplart meydana gelebilmektedir (Olajire, 2010).

Kimyasal absorpsiyon

Kimyasal absorpsiyonla karbon dioksitin tutulmasi, yanma sonrasi sistemlerde diger
yontemlere gore giiniimiizde daha ¢ok tercih edilen yontemdir. Kimyasal absorpsiyon diisiik
ve orta kismi basingli karbon dioksiti ayirmak i¢in uygun bir yontemdir. CO; asidik bir gaz
oldugundan, karbon dioksitin baca gazindan kimyasal absorpsiyonu bazik c¢oziiciiler
kullanarak gergeklesen asit-baz ndtralizasyon reaksiyonuna baghdir. Karbon dioksit
kimyasal ¢oziiciilerle tepkimeye girerek 1s1l islemlerle tekrar eski formuna doniisebilecek
zayif bagh ara iiriinler olusturur. COz ile reaksiyona giren ¢dziicii 1s1l islem yardimiyla geri

kazanilir ve saf karbon dioksit elde edilir (Kim ve digerleri, 2013; Olajire, 2010).
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Karbon dioksit absorplamada ticari olarak en ¢ok kullanilan ¢ézeltiler alkanolamin (MEA -
monoetanolamin, DEA-dimetanolamin, MDEA-metiletanolamin vb.) ¢ozeltileridir.
Alkanolamin ¢ozeltileri ile absorpsiyon teknolojisinin dogal gaz sektoriindeki endiistriyel
uygulamalar1 yaklasik 70 yi1l 6nce baslamis ve olgunlagmis bir teknolojidir. alkanolamin
¢ozeltileri temel olarak birincil (RNH3), ikincil (R2NH) ve tersiyer (R3N) olmak tizere ii¢
gruba ayrilirlar (Olajire, 2010; Oztiirk, Ozek ve Yiiksel, 2010).

Alkanolamin c¢ozeltileri ile karbon dioksit absorplamada giincel arastirmalar, ¢ozelti
rejenerasyonu sirasinda enerjinin en aza indirilmesine dayanmaktadir. Ancak her ne kadar
bu prosesin performansini artiracak ¢oziimler gelistirilse de bu sistemlerin karmasikligi ve

maliyetin artmasi gibi sebepler operasyonel olarak avantaj saglamamaktadir (Luis, 2016).

3.3.2. Adsorpsiyon

Adsorpsiyon islemi, kati bir adsorbent yiizeyine karbon dioksit gazinin diger gaz
akimlarindan ayrilarak tutulmasi ile gergeklesmektedir. Adsorpsiyon islemi, fiziksel veya
kimyasal olarak gerceklesebilir. Fiziksel adsorpsiyon, molekiiller arasindaki diisiik ¢ekim
giiclinden veya van der Waals kuvvetlerinden meydana gelmektedir. Fiziksel adsorpsiyon
genel olarak geri doniisiimlii bir islemdir. Kimyasal adsorpsiyon ise daha kuvvetli giiglerin
etkisi sonucu olusur. Genellikle adsorpsiyon sirasinda molekiiller adsorbent yiizeyinde bir
film tabakasi olusur. Adsorbent yiizeyi belli bir siire sonra tamamen bu tabaka ile kaplanmis
olur ve adsorbentin adsorplama kapasitesi tiikkenir. Bu tiir adsorpsiyon islemlerinde geri

dontistimiin saglanmasi icin yiiksek sicakliklarda rejenerasyon islemi gereklidir.

Adsorpsiyon islemleri ile karbon dioksit giderimi i¢in molekiiler elekler ve aktif karbon
kullanilmaktadir. Adsorpsiyon isleminin geri kazanimi genellikle basing diisiirme islemi
(basing salinimli adsorpsiyon-PSA) veya sl islemlerle (sicaklik salinimli adsorpsiyon-TSA)
gergeklestirilir. Sicaklik salinimli adsorpsiyon islemi 1sitma isleminde uzun dongii zaman
gerektirdiginden ¢cogu uygulamalarda basing salinimli adsorpsiyon islemi kullanilmaktadir.
Baca gazlarindan karbon dioksit giderimi igin adsorpsiyon uygulamasi ticari olarak
gelismemis olsa da pilot uygulamalar1 mevcuttur. Karbon dioksiti etkin bir sekilde adsorbe
edecek yeni nesil malzemelerin gelistirilmesi ile 6zellikle baca gazindan ayirma islemlerinde

adsorbentlerin rekabet giicii artacaktir (IPCC, 2005).
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3.3.3. Kriyojenik ayirma

Kriyojenik ayirma yontemi, karbon dioksitin sivilastirilarak tasima ve depolama kolayligi
saglanmasini amaclayan bir yontemdir. Diger yontemlere gore kriyojenik ayirma, daha
yiiksek karbon dioksit konsantrasyonuna sahip kaynaklardan karbon dioksiti ayirmak i¢in
kullanilir. Bu metoda gore gazlar ¢ok diisiik sicakliklara sogutularak (<-73,3°C) karbon

dioksitin dondurulmasi, sivilastirilmasi saglanir.

Kriyojenik ayirma prosesinin bir avantaji, karbon dioksitin saf olarak geri kazanilmasina
imkan tanimasidir. Geri kazanilan saf karbon dioksit, komiir rezervuarlarindan metanin
cikarilmast i¢in enjeksiyon bolgesine veya petrol geri kazanim bdlgelerine gonderilir. Diger
bir avantaj ise, karbon dioksitin siv1 hale getirilmesi ile tasinma isleminin kolaylagsmasidir.
Kriyojenik ayirmanin 6énemli bir dezavantaji ise, seyreltik akimlardan karbon dioksitin

ayrilmasi i¢in yliksek enerji gereksinimi olmasidir (Celiktas, 2016).

3.3.4. Membranlar

Membranlar, gaz akiminin i¢inden belli bir bilesenin secici olarak gecirimini saglayan 6zel
olarak iiretilmis malzemelerdir. Membranlar, ¢esitli mekanizmalarla maddeleri ayiran
gozenekli veya gozeneksiz yar1 gegirgen bariyerlerdir. Membranin segiciligi, kullanilan
malzemenin yapisiyla alakalidir ancak gaz akisi genellikle membrandaki basing fark: ile
gerceklesir. Bu sebeple genel olarak membran ile ayirma islemlerinde yiliksek basingl
akimlar tercih edilmektedir. Polimerik, metalik, seramik gibi bircok membran ¢esidi vardir.
Membran ile ayirma islemleri, endiistride mevcut birgcok uygulamada bulunsa da karbon
dioksit yakalama sistemleri i¢in hem giivenilirlik agisindan hem de maliyetin yliksek olmast
sebebiyle biiyiik olcekli tesislere uygulanmamistir. Halen, karbon dioksit yakalamada biiyiik
Olcekli tesisler icin membran malzemelerin gelistirilmesiyle alakali ¢alismalar devam

etmektedir (IPCC, 2005).

Membran ile ayrima isleminin absorpsiyon ve adsorpsiyon proseslerine gore bir¢ok avantaji
bulunsa da her zaman yliksek seviyede ayrisma saglayamamaktadirlar. Ayrica kiikiirtlii
bilesiklere ve diger eser elementlere duyarli davranis gostermektedirler. Membranlar sadece

ayirma islemleri ic¢in kullanilmaktadir ancak baska kimyasal proseslere de entegre

edilebilmektedir (Olajire, 2010).
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4. DOLGULU KOLONLAR

Absorpsiyon iglemlerinde gaz-sivi temas yiizeyini artirmak i¢in siklikla kullanilan
ekipmanlardan biri dolgulu kolonlardir. Dolgulu kolonlarda, es yonlii veya ters yonli akim
ile calisilabilir. Genellikle distilasyon ve ¢ogu absorpsiyon proseslerinde ters yonlii akim ile

calisilmaktadir (Charpentier, 1976).

Son zamanlarda, karbon dioksit yakalamada dolgulu kolonlarin etkinligi hakkinda daha fazla
arastirma sunmak i¢in ¢esitli deneysel calismalar yapilmaktadir. Dolgulu kolonlar, gaz ve
stvi arasinda etkili ara temas yiizeyi olusturmasi, yiiksek kiitle aktarim verimi sunmasi ve
diisiik basing diisiisii bakimindan yaygin olarak kullanilmaktadir (Kohl ve Nielsen 1997: 15;
Tan, Shariff, Lau ve Bustam, 2012).

4.1. Dolgulu Kolon Calisma Prensibi

Dolgulu kolonun iist bolgesinden homojen olarak beslenen sivi akimi, dolgu maddelerinin
ylizeyi boyunca yer cekiminin etkisi ile asagi dogru akarken, dolgulu kolonun alt
bolgesinden gonderilen gaz akimi, dolgu maddelerinin bosluklarindan yukari dogru hareket
eder ve bdylece gaz ve sivi akimlar birbirleri ile temas eder. Bu sayede, etkin bir kiitle

transferi alan1 saglanmis olur (Uysal, 2003: 187).

Sekil 4.1°de absorpsiyon islemlerinde kullanilabilecek bir dolgulu kolon modeli
gosterilmektedir. Kolonun alt kisminda bulunan 1zgara tizerine dolgu maddeleri yerlestirilir.
Yiiksek akis hizlarinda, dolgu maddelerinin siiriiklenmesini 6nlemek i¢in kolonun iist
tarafina da 1zgara konulur. Dolgulu kolonda, gaz akiminin s1vi damlaciklarini da beraberinde
stiriiklemesini 6nlemek i¢in bir siiriikleme ayiraci kullanilir. S1vi akiminin dolgu maddeleri
boyunca homojen olarak dagilmasini saglamak igin sivi dagitici kullanilir. Dolgu maddeleri
arasindan asagi dogru akan sivi akimiyla, dolgu maddesinin bosluklarindan yukari dogru

akan gaz akimi karsilastiginda iki akim arasinda kiitle transferi ger¢ceklesmis olur.
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Sekil 4.1. Dolgulu kolon modeli

4.2. Dolgu Maddeleri

Sivi ve gaz akim arasindaki ara yilizey miktarimi arttirmak igin gesitli dolgu maddeleri
gelistirilmistir. Dolgulu kolonlarda s1vi akimi, dolgu maddelerinin yiizeyini bir film seklinde
kaplayarak asag1 dogru akar. Dolgu maddelerini kaplayan siv1 filminin ince oldugu yani siv1
film kalinliginin ihmal edilebilir diizeyde oldugu ve sivi fazin tiim dolgu maddelerinin
ylizeyini yeterince 1slattig1 varsayimi yapilirsa, dolgu maddesi ylizey alaninin, sivi- gaz ara
ylizey alani ile yaklasik olarak esit kabul edilebilmektedir. Bu durum goz 6niine alindiginda,
birim dolgu hacminde en yiiksek ara yiizey alanini1 verecek dolgu malzemesinin seklini
gelistirmek, dolgulu kolonlarda verimi artirmak amaciyla devam etmekte olan bir aragtirma

konusudur (Uysal, 2003:188).
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Yukaridaki sebeplerden dolay1 dolgu maddelerinin tasariminda zamanla 6nemli degisiklikler
meydana gelmistir. Raschig halkalari, Pall halkalari, Intallox saddle, Berl saddle, Lessing
halkalar1 geleneksel dolgulara 6rnek olarak verilebilir. Yapili dolgular (Structured packings)
ise yeni nesil dolgular olarak bilinmektedir (Kohl ve Nielsen, 1997: 8). Dolgu maddeleri;
plastik, c¢elik, porselen, aliiminyum, kil, aliimina, grafit gibi c¢esitli malzemelerden
yapilabilir. Genelde, ticari dolgu maddeleri ile baz1 dolgu maddeleri 3-75 mm boyutlari
arasinda bulunabilmektedir. %65-95 oraninda yiiksek bosluk hacmi, dolgu maddeleri i¢in

iyi bir karakteristik 6zelliktir (Geankoplis, 2003: 656).

Kiitle transferi ve absorpsiyon verimini yiiksek seviyelere ¢ikarmak i¢in dolgu maddesi

se¢iminde asagida belirtilen 6zelliklere dikkat edilebilir (Uysal, 2003: 189):

= Dolgu maddeleri saglam ve mukavemetli olmalidir,

= Agir olmamalidir,

= Yiiksek basing diisiislerine neden olmamalidir,

= Kullanilan s1v1 ve gaz ile tepkimeye girmemelidir, inert olmalidir,
= Sivi ve gaz akimi arasinda yeterli temas1 saglamalidir,

= Dolgu kolon boyunca esit bir sekilde dagilmis olmalidir,

= Ucuz olmalidir.

Dolgulu kolonlarda kullanilan ¢esitli dolgu malzemelerine 6rnekler Sekil 4.2 ve Sekil 4.3’te

gosterilmektedir.

4.2.1. Geleneksel dolgular

Geleneksel dolgular, s1ivi-gaz temasi i¢in gerekli ylizey alanina sahip, belirli geometrik sekli
bulunan malzemelerdir (Sekil 2.4). Geleneksel dolgular incelenecek oldugunda, dolgu

maddelerinin gelisimi dort ayr1 nesile ayrilabilir (Seader, Henley ve Roper, 2011: 209-210)

1895-1950 yillar1 arasinda kullanilan, seramik Raschig halkasi ve Berl saddle dolgulari
birinci nesil dolgular olarak adlandirilirlar. Bu dolgular yerlerini, kiitle transferi i¢in daha
yiksek yilizey alani, yliksek akis kapasitesi ve daha diisiik basing diisiisii saglayan, ikinci
nesil dolgulara yani metal ve plastik Pall halkalari, metal Bialecki halkalar1 ve seramik

Intallox saddle dolgularina birakmislardir (Seader, Henley ve Roper, 2011: 210).
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Sekil 4.2. Geleneksel dolgu malzemeleri (Seader, Henley ve Roper, 2011: 211)

Ikinci nesil dolgulardan sonra, daha yiiksek kiitle aktarim hiz1 saglayan ve yiiksek verimli
ticlincii nesil dolgular gelistirilmistir. Bunlar, metal Intallox, metal, plastik, seramik Cascade
Mini Halkalar (Cascade Mini-ring-CMR), metal Levapak, metal, plastik, seramik Hiflow
halkalari, metal Tri-packs ve plastik Nor-Pac halkalari olarak siralanabilir. Bu dolgu
maddeleri, “yiiksek verimli” geleneksel dolgu maddeleri olarak adlandirilirlar. Yaklasik 2-9
cm (1-3,5 inch) arasinda degisen nominal ¢aplarda bulunmaktadirlar. Dolgu maddesinin
boyutu arttikea, kiitle aktarim verimi ve basing diisiisii azalmaktadir. Bunun i¢in optimum

dolgu maddesi boyutu bulunmaktadir (Seader, Henley ve Roper, 2011: 210).

Dordiincii nesil geleneksel dolgulari, VSP halkalari, Fleximax ve Raschig Siiper Halkalar
(RSR) olusturmaktadir. Bu dolgu malzemeleri dalgali geometriye sahiplerdir. Dolgu
malzemeleri ilizerinde, diizglin 1slanmay1 destekleyen tiirbiilanshi sivi filmleri olusumu
saglanir. Burada, dolgu maddesinde yiiksek kapasite saglanirken, diisiik basing diistisii ile

yiiksek kiitle aktarim verimi elde edilir (Seader, Henley ve Roper, 2011: 210).
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Metal dolgu maddeleri genelde yliksek mukavemet ve iyi 1slanabilme 6zellikleri ile tercih
edilmektedir fakat yiiksek maliyetlilerdir. Diisiik mukavemetli fakat yiiksek 1slanabilme
ozelligi ile seramik dolgular ytiksek sicakliklarda ve korozif ortamlarda kullanilmaktadirlar.
Genellikle propilen plastik ambalajlar hem ucuzdur hem de yeterli mukavemete sahiptir.
Ancak diisiik s1v1 oranlarinda zayif islanabilirlige sebep olabilirler (Seader, Henley ve Roper,

2011: 210).

4.2.2. Yapih dolgular

Yapili dolgular, delikli veya deliksiz, kivrimli, seramik, plastik veya metal tabakalarin
birbirlerine bitisik olarak siralanmasi ile olusturulmus malzemelerdir (Sekil 4.2). Yapil
dolgularda, Sulzer, BX Montz, Gempak gibi dolgular oluklu metal levhalardan
olusmaktadir. Metal ve plastikten imal edilen, delikli, kabartmali veya kabartmasiz yeni ve
daha ucuz yapili dolgu malzemeleri ise Mellapak 250Y, metal Flexipak, metal ve plastik
Gempak 4A, metal Montz B1 gibi yiiksek performanslt yapili dolgulardir. Yapili dolgular,
aralarinda aciklik bulunacak sekilde, birbirlerine bitisik olarak siralanarak bir kolonda
istiflenirler. Geleneksel dolgulara gore daha pahali olmalarina ragmen, yapili dolgular daha
az basing diislisiine sebep olur ve daha yiiksek verimlilik ve kapasiteye sahiptir (Seader,
Henley ve Roper, 2011: 210-211). Ancak ticari kullanimlarda geleneksel dolgular en yaygin

dolgu tipi olarak goriilmektedir.
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5. KARBON DIOKSIT ABSORPSiYONUNDA KARBITOL ASETATIN
KULLANILABILIRLIiGi

5.1. Karbon Dioksit Absorpsiyonunda Kullamlan Cozeltiler Hakkinda Arastirmalar

Biiyiik noktasal emisyon kaynaklarindan karbon dioksitin tutulmast ile ilgili bir¢ok ¢alisma
olsa da en sik tercih edilen yontem absorpsiyon islemidir. Kimyasal absorpsiyon islemi,
endiistride 6zellikle yanma sonrasi sistemlerde siklikla kullanilmaktadir. Karbon dioksitin

etkili bir sekilde uzaklastirilabilmesi i¢in ¢esitli ¢ozeltiler hala test edilmektedir.

Yanma sonrasi sistemlerde ¢ogunlukla kimyasal absorbent olan monoetanolamin (MEA),
dietanolamin (DEA), di-izorpropanolamin (DIPA) ve metildietanolamin (MDEA) gibi
alkanolamin ¢ozeltileri kullanilmaktadir. MEA, alkanolamin ¢ozeltileri arasinda en ¢ok
kullanilan ¢ozeltidir. Fosil yakit kullanan enerji iiretim tesislerinden ¢ikan baca gazi, MEA
cozeltisi bulunan absorpsiyon kolonuna gonderilir. Burada karbon dioksitce zenginlesen
MEA ¢0zeltisi daha sonrasinda karbon dioksitin ayrilmasi i¢in rejenerasyon {initesine
gonderilir. Absorpsiyon islemi yliksek basing ve diisiik sicaklikta gergeklesirken (22,3 atm
ve 50°C) rejenerasyon lnitesinde diisiik basing ve yiiksek sicaklikta galigilir (1 atm 120°C)
(Puxty ve digerleri 2009).

Alkanolamin ¢ozeltilerine absorpsiyon hizini arttirici veya korozyon onleyici katki
maddeleri eklenmesi de uygulanan yontemlerdendir. Cesitli aktiflestirici katkilarin
kullaniminin ¢dzelti performansini arttirici etkisi olsa da proses maliyetini arttirmaktadir ve
bu katkilarin g¢evre lizerindeki etkileri hakkinda endiseler bulunmaktadir. Ayrica yavas
reaktiviteye sahip aminlerin gesitli aktivatorler yardimiyla hizlar1 arttirilmaktadir (Kohl ve

Nielsen, 1997: 46, 362; Seo ve Hong, 2000).

Son zamanlarda, karbon dioksit absorpsiyonunda alkanolamin ¢6zeltileri ile ilgili ¢alismalar,
cozelti rejenerasyonundaki enerji gereksinimini en aza indirerek maliyeti diistirmek tizerine
yapilmaktadir. Alkanolamin ¢ozeltileri ile karbon dioksit yakalama oldukg¢a olgunlagmis bir
teknolojidir. Bu sebeple bazi ¢alismalar bu teknolojinin modifikasyonu ile gelistirilmesine

dayanmaktadir (Luis, 2016).



38

Karbon dioksit absorpsiyonunda alkanolamin ¢ozeltisi kullanan sistemlerin dezavantajlari

asagida siralanmuistir (Wang, Lawal, Stephenson, Sidders ve Ramshaw, 2011).

= Sinirh karbon dioksit yiikleme kapasitesi,

= Rejenerasyon i¢in yiiksek enerji maliyetleri,

= Yiiksek ekipman korozyon hizi,

= Yiiksek sicakliklarda ¢ozelti bozunumu,

= Oksijen varliginda alkanolamin ¢ozeltisinin oksitlenmesi,
= Yiiksek enerji maliyeti gereksinimi,

=  Uguculuktan kaynaklanan ¢ozelti kayiplari.

Yukarda siralanan dezavantajlar sebebiyle alkanolamin ¢ozeltilerine alternatif olabilecek
cOzelti arayiglar1 devam etmektedir. Bu alternatif ¢ozeltilerde aranan en 6nemli 6zellikler;
diistik enerji maliyeti ile yiiksek karbon dioksit segiciligi, ¢evre dostu olmasi ve insan
sagligina zararli olmamasi, ¢Ozelti bozunmasinin ve korozyonunun disiik seviyede

olmasidir (Wang ve digerleri, 2011).

Karbon dioksit absorplamada son zamanlardaki arastirmalar iyonik sivilar tizerine de
yogunlagmustir. Iyonik sivilar; genis secenek araliklari, termal kararhiliklar ile hem polar
hem apolar sistemlerdeki yiiksek ¢oziiniirliikleri ve ihmal edilebilir buhar basinglar1 gibi
ozellikleriyle karbon dioksit absorpsiyonu icin onerilen ¢ozeltilerdir (Babamohammadi,

Shamiri ve Aroua, 2015).

Iyonik sivilar, organik katyonlarm, organik veya inorganik anyonlar ile zayif bir bag ile
birbirlerine baglanmalarindan meydana gelirler (Ozkutlu, 2014). Genelde iyonik siv1 olarak
imidazol tuzu, amonyum tuzu, siilfonik asit tuzu ve pirrol tuzu kullanilmaktadir. En yaygin
kullanilan, disiik viskozite 6zelligine sahip olmasi ile imidazolyum bazli iyonik sivilardir

(Zhang, Ye ve Jiang, 2015).

Karbon dioksit absorpsiyonunda iyonik sivilarin performansini artirmak i¢in, iyonik sivi
yapisinin i¢ine amin yapist eklenerek iyilestirme caligmalar1 yapilmaktadir (Seker, 2013).
Ancak bu karisimin olusmasi igin bir¢ok sentez asamasina ihtiyag vardir ve MEA gibi
geleneksel alkanolaminlere kiyasla maliyeti daha fazladir. Ayrica yiiksek viskozite gibi

dezavantajlar1 bulunmaktadir (Babamohammadi, Shamiri ve Aroua, 2015).
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Iyonik sivilar, her ne kadar son zamanlarda karbon dioksit absorpsiyonunda iizerinde
durulan ¢ozeltiler olsa da iyonik sivilarin maliyeti yiiksektir. Ayrica, iyonik sivilarin
ozellikle diisiik basinglarda karbon dioksit absorplama kapasiteleri ve hizlarinin diistik

oldugu bilinmektedir (Ozkutlu, 2014).

Alkanolamin ve iyonik sivilar disinda karbon dioksit absorpsiyonunda farkli ¢ozeltiler
hakkinda da arastirmalar halen devam etmektedir. Gliserol, polietilen glikol eterler,
polietilen glikol esterler, propilen karbonat, potasyum karbonat, n-metil-2-pirolidon, 2-
amino-2-metil-1-propanol gibi birgok ¢ozelti de karbon dioksit absorpsiyonunda
kullanilabilmektedir (Aschenbrenner ve Styring, 2010; Ghosh, Kentish ve Stevens, 2009;

Svenson ve digerleri, 2014).

Endiistride kullanilan ¢ozeltilerin maliyetli olmasi, viskoz olmasi, korozif olmasi gibi
sebeplerle karbon dioksit absorplamada bilinen ¢ozeltilerin disinda alternatif ¢ozelti arayisi
halen giincelligini korumaktadir. Karbon dioksit absorplamada asetat kullanimi da son
zamanlarda tizerinde durulan ¢aligmalardan biridir. Li, Huang, Zheng, Mi ve Dong (2014)
calismalarinda, kaynama noktalar1 yiiksek, karbonil ve eter grubu igeren 2-etoksietil eter, 2-
butoksietil asetat ve 2-(2-etoksietoksi) etil asetat (karbitol asetat) ¢ozeltilerinin karbon
dioksit ¢oziiniirliiklerini incelemislerdir (Li, Huang, Zheng, Mi ve Dong, 2014).

Fiziksel absobentlerde farkli fonksiyonel gruplar farkli karbon dioksit ¢ziintirliiklerine yol
acmaktadir. Bu durum incelendiginde, karbonil ve eter gruplarinin karbon dioksit
¢cOzilinlirliigiinii  arttirdifi ve karbonil grubunun eter grubundan daha etkili oldugu
gorilmektedir. Ayrica ¢bzelti kayiplarin1 azaltmasindan dolay: yiiksek kaynama noktasi
onemli bir avantajdir. Bu ii¢ fiziksel absorbent arasinda karbitol asetat en iyi karbon dioksit
absoplama kapasitesine sahip ¢ozelti olarak one ¢ikmaktadir. Karbitol asetat icerisindeki
karbon dioksit ¢ozlniirliigii diger ¢ozeltilerle kiyaslandiginda en yiiksek sonucu vermistir
clinkii diger ¢ozeltiler iginde en giiglii Lewis asit-baz etkilesimi olan ¢ozelti karbitol asetattir.
Cizelge 5.1°de endiistride fiziksel absorbent olarak sikg¢a kullanilan ¢ozeltiler ile 2-etoksietil
eter, 2-butoksietil asetat ve 2-(2-etoksietoksi) etil asetat’in spesifik bazi Ozellikleri
bulunmaktadir (Li ve digerleri, 2014).
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Cizelge 5.1. Fiziksel absorbentlerin karsilastirilmasi (Li ve digerleri, 2014)

M?lekiﬂ Viskozite Kaynama Henry Sabiti K|
Agirhig (mPa.s) Noktas1 °oCd
(g/mol) . (oc) (MPa) (25 C C)
Metanol 32,04 0,59 65 15,4
DEPG (polietilen glikol |54 576 | 5 g0 250 4,68
dimetil eter)
PC (propilen karbonat) 102,09 2,50 242 8,21
NMP (N-metilpirolidinon) 99,13 1,65 204 6,38
2-Etoksietil eter 162,23 1,40 189 4,56
2-Biitoksietil asetat 160,21 1,70 192 441
2-(2-etoksietoksi) etil 176.21 2.80 219 4.5
asetat

Son zamanlarda arastirmacilar yiiksek karbon dioksit absorplama kapasitesine sahip yeni
fiziksel ¢ozeltiler aramaya odaklanmis ve karbon dioksit ve ¢esitli fiziksel ¢ozeltiler igin
buhar-sivi dengesi tizerinde g¢alismiglardir. Bu c¢alismalardan bazilar1 oda sicakliginin

altindaki sicakliklarda karbon dioksit ¢oziintirliikleri iizerinedir (Li, Chen, Huang ve Yang,
2018).

Li ve arkadaslar1 (2018) ise calismalarinda, eter ve ester gruplarina sahip alti fiziksel
absorpsiyon ¢ozeltisinin diigiik sicaklikta (0-10°C) ve 1,2 MPa basinglarda karbon dioksit
¢Oziiniirliigiinii  incelemiglerdir. Sicakligin azaltilmasinin  absorpsiyon kapasitesinin
tyilestirilmesi konusunda biiyiik etkisinin oldugunu ortaya koymuslardir. Secilen ¢ozeltilerin
Henry sabitleri ve hacimsel ¢oziiniirliikkleri, absorpsiyon kapasitesini degerlendirmek

amaciyla diger ¢ozeltiler ve iyonik sivilarla karsilagtirilmistir.

Bu ¢alismadan elde edilen sonuglar, etilen glikol metil eter asetat (EGMEA) ve karbitol
asetat (CA, 2-(2-ctoksietoksi) etil asetat)’in karbon dioksit yakalamada potansiyel degere
sahip oldugunu gostermektedir. Absorpsiyon davranisini incelemek igin, ¢ozeltilerin
entropisi, entalpisi ve segilen sistemler i¢in ¢ozeltilerin Gibbs serbest enerjisi gibi
termodinamik Ozellikler incelenmistir. Cizelge 5.2°de bu alt1 fiziksel absorbente ait

ozellikler verilmistir (Li ve digerleri, 2018).
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Cizelge 5.2. Farkli fiziksel absorbentin karsilastirilmasi (Li ve digerleri, 2018)

Molekiil Kaynama | Henry Sabiti Ky AsolH
Agirlig Noktasi (MPa) (0°C’de) | (kJ/kmol)
(g/mol) (°C)
EGMEA (etilen glikol metil 76,09 125 297 12,50
eter asetat)
PGMEA (propilen glikol 132,16 146 2,86 11,37
metil eter asetat)
MBA (3-metoksi biitil 146,19 135 284 11,78
asetat)
DGDE (dietilen glikol dietil 162,22 188 293 11,84
eter)
EGBEA (etilen glikol biitil 160,21 192 2.90 -11,64
eter asetat)
CA (2-(2-etoksietoksi) etil 176,21 219 281 11,62
asetat)

5.2. Karbitol Asetatin Ozellikleri

Bu ytiksek lisans tezi kapsaminda, diger ¢ozeltilere alternatif olarak karbitol asetat (diger bir
adiyla 2-(2-etoksietoksi) etil asetat) c¢ozeltisinin karbon dioksit absorpsiyonunun
incelenmesine karar verilmistir. Karbitol asetat yiiksek kaynama noktasi, diisiik viskozite
0zelligine sahip olmasi, suda ¢oziinebilmesi, kararli yapida olmasi, korozif olmamasi ve
rejenerasyonunun kolay olmasi yoniiyle secilmistir. Ayrica karbonil ve eter gruplari igermesi
nedeniyle yapisal olarak karbon dioksitin fiziksel absorpsiyonuna uygundur (Li ve digerleri,
2014). Bu ozellikleri ile karbitol asetat enerji ihtiyaci tasarrufu saglamasi yoniiyle dikkate
deger alternatif bir ¢ozeltidir. Ayrica, karbon dioksit absorpsiyonunda karbitol asetat ile
alakal1 arastirmalarin ¢gok az olmast sebebiyle bu yiiksek lisans tez ¢alismasi ile literatiire de
katki saglanmasi amaclanmaktadir. Resim 5.1°de karbitol asetata ait molekiil yapist

verilmistir.
0. _O - _ 0.
N NN NN

Resim 5.1. Karbitol asetat molekiiler gosterimi
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Karbitol asetat, ¢ogu organik ¢oziiciiyle karisabilen renksiz bir sividir. Karbitol asetat,
agirlikli olarak kimya endiistrisinde, boya ve verniklerin formiilasyonunda bir ¢6ziicii olarak
kullanilir. Bask1 miirekkepleri, kaplama vernikleri ve zamk regineleri igerisinde kullaniminin
yani sira kozmetik ve parfiimeri endiistrilerinde, elyaf ve kumaslarin baskisinda ve
boyarmadde olarak da kullanilmaktadir (Li ve digerleri, 2014). Karbitol asetata ait bazi
fiziksel 6zellikler Cizelge 5.3’te gosterilmektedir (Wypych, A., Wypych, G., 2014; 354).

Cizelge 5.3. Karbitol asetatin fiziksel 6zellikleri (Wypych, A., Wypych, G., 2014: 354)

Karbitol Asetat
(Dietilen glikol monoetil eter asetat)
IUPAC adi 2-(2-etoksietoksi) etil asetat
Kimyasal Kategori Ester
Molekiil Formiilii CsH1604
Molekiil Agirhig 176,21 g/mol
Kaynama Noktasi 219°C
Donma Noktasi -25°C
Buhar Basinci 0,007 kPa
Viskozite 2,8¢cP
Yogunluk 1,011 g/mL
Alevlenme Noktasi 91°C
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6. MATERYAL METOT

Bu yiiksek lisans calismasi kapsaminda, karbitol asetat ile karbon dioksitin absorpsiyonu
incelenmistir. Literatiir arastirmasinda, karbon dioksit absorpsiyonunda karbitol asetatin
difiizyon katsayis1 degerleri ile kiitle transferi katsayis1 degerleri hakkinda bir calismaya

rastlanmamaistir.

Oncelikle, karbon dioksitin karbitol asetat igerisindeki difiizyon katsayisinin belirlenmesi ile
ilgili calismalar gergeklestirilmistir. Caligmanin teorik olarak irdelenmesi Kisim 6.1°de,

deneysel ¢alisma Kisim 7.1°de ve ¢alismaya ait bulgular Kisim 8.1°de sunulmustur.

Daha sonrasinda kiitle transferi caligmalar1 yapilmistir. Bunun i¢in dncelikli olarak kiitle
transferi karakterizasyonunun gerceklestirilmesi i¢in oksijen desorpsiyon yontemi ile sivi
tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilari ve sodyum hidroksit ¢ozeltisine kiikiirt
dioksit absorpsiyonu yontemi ile gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilari
belirlenmistir. Bu ¢alismalarin teorik olarak irdelenmesi Kisim 6.2 ve Kisim 6.3’te, deneysel
caligmalar Kisim 7.2 ve Kisim 7.3’te ve calismaya ait bulgular Kisim 8.2 ve Kisim 8.3’te

sunulmustur.

Kiitle transferi caligmalarina, iki direng teorisine gore gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer
katsayisinin su i¢in elde edilmesi ile devam edilmistir. Bu g¢alismanin teorik olarak

irdelenmesi Kisim 6.4’te ve calismaya ait bulgular Kisim 8.4’te sunulmustur.

Son olarak, kiitle transferi ¢aligmalari, sodyum hidroksit (pHnaon>10) ¢ozeltisine karbon
dioksit absorpsiyonu ile gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayilar1 ve karbitol asetat
cOzeltisine karbon dioksit absorpsiyonu ile gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer
katsayilarinin belirlenmesi ve gaz tarafi toplu kimyasal ve fiziksel kiitle transfer
katsayilarinin iki direng teorisine gore gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilari ile
karsilastirilmasi yapilarak bitirilmistir. Bu ¢alismalarin teorik olarak irdelenmesi Kisim 6.5
ve Kisim 6.6°da, deneysel ¢alismalar Kisim 7.4 ve 7.5’te ve ¢alismaya ait bulgular Kisim

8.5, Kisim 8.6 ve Kisim 8.7’de sunulmustur.
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6.1. Karbon Dioksitin Karbitol Asetat i¢erisindeki Difiizyon Katsayisinin Belirlenmesi

Sivilarda difiizyon katsayisi hesaplamalar1 ile ilgili literatiir incelendiginde, teorik

modellerin yeterli olmadig1 goriilmustiir. Bu sebeple, literatiirde ¢esitli ampirik

korelasyonlar 6nerilmistir. Seyreltik ¢ozeltilerde difiizyon katsayis1 hesaplanirken kullanilan

en uygun modellerden biri Wilke-Chang denklemidir (Uysal, 2003: 21). Esitlik 6.1°de

Wilke-Chang denklemi gosterilmektedir.
y¥5MpT

Dyp = 1.17x10- 1312

ot 61
Es. 6.1°de, Dyp [m?s] biriminden seyreltik ¢ozeltilerdeki difiizyon katsayisini, Mg
[kg/kmol] biriminden ¢oziictiniin molekiil agirligini, T [K] biriminden mutlak sicakligi, V4
[m3/kmol] biriminden ¢6ziinen maddenin normal kaynama sicakligidaki molar hacmini, u
[cp] biriminden ¢ozeltinin viskozitesini ve YPp ¢Oziici B icin birlesme parametresini

gostermektedir.

Wilke-Chang denklemi ile ilgili olarak literatiirde bir¢ok diizenleme mevcuttur. Ozellikle
karbon dioksit ¢oziiniirliigii ile ilgili olarak denklemdeki viskozite (u) lis degeri 1’den
degisiklik gosterebilmektedir (Danckwerts, 1970: 16). Bu caligsmalar daha sonradan Othmer-
Thakar ve Hayduk-Laudie tarafindan yapilan ¢aligmalarla da desteklenmistir (Hayduk ve
Laudie, 1974; Othmer ve Thakar, 1953). Buna gore denklemdeki viskozite iis degerlerinin
-0,5 ve +1,4 arasinda degisiklik gosterdigi literatiirde mevcuttur (Shramke, Murphy ve
Doucette, 1999). Literatiirdeki bu ¢alismalar dikkate alinarak, karbon dioksitin karbitol
asetat icerisindeki difiizyon katsayist hesaplamalarinda kullanilan diizenlenmis Wilke-

Chang denklemi Kisim 8.1 igerisinde Esitlik 8.1°de gosterilmektedir.

Deneysel calismada, karbon dioksitin karbitol asetat igerisindeki diflizyon katsayilar
hesaplanirken diyafram hiicre sistemi kullanilmistir. Diyafram hiicre yontemi, difiizyon
katsayisinin bulunmasi amaciyla literatiirde kullanilmakta olan yontemlerden biridir (Uysal,
2016; Wu, Liu, Li, 2001; Littel, Versteeg ve van Swaaij, 1992; Brilman, 1968; Dullien,
1958).
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Diyafram hiicre sisteminde, gaz haznesine hapsedilen gazin ara yiizeyden siviya
absorplanmasindan dolay1 gaz basincinda azalma meydana gelmistir. Diyafram hiicre
icerisinde diflizyon sonucu meydana gelen basing diisiisii degerleri (gaz haznesindeki basing
ile atmosferik basing arasindaki fark) anlik olarak basing algilayici ile kaydedilmis ve daha

sonra bu degerler zamana kars1 grafige gecirilmistir.

Diyafram hiicre sisteminde gaz haznesindeki basing dl¢limii, atmosferik basing ile anlik

basing algilayicidan dlgiilen basing degerinin farki olup Es. 6.2°de gosterilmistir.

P:Patm'AP (62)

Gazin ara ylizeyden s1viya absorplanmasi esnasinda meydana gelen basing farki grafigi Sekil

6.1°de gosterilmektedir.

1400
1200
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gi 800
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Sekil 6.1. Gazin ara yiizeyden siviya absorplanmasi esnasinda zamanla meydana gelen
basing farki (dis Basing-i¢ Basing)

Diyafram hiicre sistemi, sivi ve gaz hazne ile birlikte bu iki haznenin arasinda bulunan
gozenekli bir diyaframdan olugsmaktadir. Gaz hazneye saf karbon dioksit gaz1 hapsedilirken,
sivi hazneye de absorpsiyon ¢ozeltisi konulmustur. Gaz-sivi ara yiizeyine gozenekli bir
diyafram kullanilmistir. Diyafram olarak por6z cam kullanilmistir. Gozenekli diyaframin
kullanilmasiyla sistemdeki gaz-sivi temas yiizey alani artirilmaktadir. Temas yiizeyi
artirilmis bu sistemde kiitle transferi gergceklesmistir. Bu sistemden yararlanilarak elde edilen
difiizyon katsayis1t hesaplamalarinda, Uysal’in (2016) doktora tez ¢aligmalarinda yapmis

oldugu ¢ikarim denklemlerinden yararlanilmistir.
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Diyafram hiicre sisteminde meydana gelen absorpsiyon hizi Es. 6.3’teki gibi ifade edilebilir
(Uysal, 2016).

. Dg D£

j=—5(Ci=C)Aq= —;ﬂ(mcg — C)Aq = —kp(mC, — C,)A, (6.3)
Burada Ag, m ve kp, sirastyla diyafram yiizey alam1 [m?], boyutsuz ¢éziiniirliik ve diyafram
kiitle transfer katsayisidir [m/s]. Boyutsuz ¢ozinirlik ifadesi Es. 6.4’teki gibi ifade
edilebilir.

m = (C,/C,) (6.4)

denge

Diyafram hiicre i¢in kiitle transfer katsayisi, Es. 6.3 ele alinacak oldugunda, Es. 6.5 gibi ifade

edilebilir.

kp = be (6.5)

- SdT

Burada 4, diyafram hiicrenin kalinligi [m]; 7, bikkiimliiliik faktorii; € ise bosluk kesridir. Bu
parametreler kullanilan diyaframa bagli 6zellikler olup, kullanilan malzemeye ve sisteme

gore farklilik gosterebilirler.

Gazdan siviya transfer olan madde miktar1 Es 6.6’daki gibi hesaplanabilir.

ac
V—t= —kp(mC, — C,)Aq (6.6)

Es. 6.6’ya benzer sekilde gazdan siviya gecen gaz miktart Es. 6.7°deki gibi hesaplanabilir.

dcy,
dt

V, =% = kp(mC, — C,)Aq (6.7)
Es. 6.6 ve Es. 6.7 kullanilarak Es. 6.8 elde edilebilir.

Es. 6.8’in ¢oziilmesi ile Es. 6.9 ve Es.6.10 elde edilir.



47
[itde, = % ffjo dc, (6.9)
C, = “j—i (Cg0 = Cy) (6.10)
Es. 6.10, Es. 6.6°da yerine yazilirsa Es 6.11 elde edilir.
e "3—? [(m + Z—j) c, - Z—icg,o] (6.11)

Es. 6.11, integrali alinarak diizenlenirse Es. 6.12’deki ifade elde edilir.

L[ a|(m+2)co] _ _ (tkpdg 4 (6.12)
i ]~ 0 |

Bu denklem, t=0 aninda gaz konsantrasyonu C; = Cj o olarak kabul edilerek ¢oziildiigiinde

Es. 6.13 elde edilir.

C, = —2 <Vg+mVLe_kDAdt(V9 VL>> (6.13)

9 (mvp+Vy)

Burada, C; = % denklemini kullanarak sabit sicaklikta 6l¢iilen basingtan konsantrasyonu

hesaplamak miimkiindiir. C; ; ifadesi ise, kullanilan gazin s1v1 ara yiizey konsantrasyonudur.

RT
CL,L' = ng = Cozeltl Cg (6.14)
CO5
Cozelti

Es 6.14’te yer alan Heo, karbon dioksitin ¢ozeltiler igerisindeki Henry yasasi sabitlerini

ifade eder. Es 6.13, gazdan siviya transfer olan gaz miktart ele alinarak kp igin

diizenlendiginde Es. 6.15’teki gibi elde edilir.

1 {Pg(Vg+mVL) g)]
milPgo = kpt (6.15)

m 1
Ad(@*ﬁ)

]
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Burada yer alan V,ve V, sirasiyla [m®] biriminden hiicreye konulan s1vi ve gaz hacmi; Py o

ve By, [Pa] biriminden sirasiyla baglangi¢ ve t anindaki gaz basincidir.

Bu denkleme gore esitligin sol tarafi zamana karsi grafige gecirildiginde elde edilen

dogrunun egimi, diyafram kiitle transfer katsayisini (kp) verecektir.
Egim = kp = Dgo-o'"'& (6.16)

Es. 6.16°da yer alan Dggzelti, [m?/s] biriminden karbon dioksit gazinin ¢ozelti igerisindeki

difiizyon katsayisi, ¢ [1/m], diyafram sabiti olup, kullanilan diyaframin 6zelliklerinin bir
arada toplandig1 bir sayidir (Uysal, 2016). Diyafram sabiti (&) degeri, bu ¢alisma i¢in ayrica
hesaplanmamis olup, ayni sistemde 6nceden yapilan doktora galismasindan elde edilen

diyafram sabiti (¢) degeri kullanilmistir (Geng Celikgi, 2020).

Karbon dioksitin karbitol asetat i¢erisindeki diflizyon katsayisinin belirlenmesi i¢in yapilan

deneysel ¢alisma Kisim 7.1°de ve ¢alismaya ait bulgular Kisim 8.1°de verilmistir.
6.2. Dolgulu Kolonda Kiitle Transferi Karakterizasyonu Calismalar:

Raschig halkali dolgulu kolonda, kiitle transferi ¢alismalarina ge¢cmeden 6nce kolon
icerisindeki kiitle transferi mekanizmalarinin iyice anlagilmasi gerekmektedir. Bu sebeple
oncelikli olarak kolonda kiitle transferi karakterizasyonu yapilmustir. ilk olarak oksijen
desorpsiyonu yontemi ile s1v1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayis1 (ka) ve sodyum
hidroksit ¢ozeltisi (pHnaon>10) igerisine kiikiirt dioksit absorpsiyonu metodu ile gaz tarafi
bireysel fiziksel kiitle transfer katsayis1 (ka) degerleri deneysel olarak elde edilmistir. Elde
edilen bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi degerleri ile, iki direng teorisine gore karbon
dioksit su sistemi icin gaz tarafi bazli toplu kiitle transfer katsayis1 (K2a) hesaplanmstir.
Daha sonra kimyasal sistemlerin isleyisinin incelenmesi i¢in gaz tarafi bazli toplu kimyasal
kiitle transfer katsayisi (K.a) deneysel olarak elde edilmistir. Yapilan bu g¢alismalarin
ardindan karbitol asetat cozeltisi kullanilarak gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer

katsayilar1 elde edilmistir.
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6.3. Dolgulu Kolonda Sivi Tarafi Bireysel Fiziksel Kiitle Transfer Katsayilarinin
Belirlenmesi

Siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisinin belirlenmesi ile ilgili literatiirdeki
calismalar incelendiginde siklikla tercih edilen yontemin desorpsiyon sistemi oldugu
goriilmiistiir. Bu sistemlerde k?a’nin belirlenmesi i¢in su i¢inde oksijen veya karbon dioksit
gibi ¢6ziinebilen gazlarin kullanimi 6nerilmektedir (Hoffmann ve digerleri 2007; Kunze ve
digerleri 2015). Dolgulu kolonda siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisinin
hesaplanabilmesi i¢in Oksijen desorpsiyon yonteminden yararlanilmistir. OKsijen
desorpsiyon yontemi ile dolgulu kolon igerisinde oksijene doyurulmus olan sudan havaya

oksijen desorpsiyonu gerceklesmistir.

¥ Xy

z=10
dz
z==z

Sekil 6.2. Oksijen desorpsiyonunda kullanilan dolgulu kolon sematik gésterimi

Raschig halkali dolgulu kolonda oksijen desorpsiyonu i¢in madde denkligi basamaklar
asagidaki gibi yazilabilir.

Sivi fazda ¢6ziinen oksijen akis hizi, F [kmol/s], Es. 6.17°deki gibi hesaplanabilir.

F=Lx (6.17)

Es. 6.17°de yer alan L [kmol/s], siv1 akis hizi; x [kmol/kmol] ise siv1 fazdaki oksijenin mol
kesridir.
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Dolgu yiiksekligi boyunca ¢dziinen oksijenin akis hizindaki degisimi veren madde denkligi

W [kmol/s], Es. 6.18deki gibi ifade edilebilir.
W =d(L.x) (6.18)

Eger, dz [m] yiiksekliginde diferansiyel hacim eleman1 ve Sc [m?] kolon kesit alam ele
alinacak olursa, dolgu yiiksekligi boyunca birim kesit alan i¢in dolgu hacmi V [m®] Es.
6.19°deki gibi elde edilir.

V =S8c.dz (6.19)

Diferansiyel boliimdeki ara yiizey temas alam1 dA [m?], Es. 6.20°deki gibi ifade edilebilir.

Burada a [m?/m?] ile ifade edilen spesifik yiizey alanidur.
dA =a.Sc.dz (6.20)

Desorplanan maddenin kiitle transfer hiz W [kmol/s], ak1 N, [kmol/m?s] cinsinden Es.
6.21°deki gibi ifade edilebilir.

W =N,.a.5c.dz (6.21)

Burada yer alan aki ifadesi, mol kesri ve konsantrasyon birimlerime baglh kiitle transfer

katsayisi k, ve k;, cinsinden Es. 6.22’deki gibi ifade edilebilir.
Ny = kg(x — x;) = kP(Cap — Cai) = kPClx — x;) (6.22)

Es. 6.22’deki ifadenin Es. 6.21°de yerine konmasi ile dz [m] yiiksekliginde diferansiyel
hacim elemaninda s1vi1 tarafi kiitle denkligi (Es. 6.23) elde edilir.

W =k’C(x —x;)a.Sc.dz = d(Lx) (6.23)

Es. 6.23’te gosterilen ifade ile Es. 6.18’de gosterilen ifadenin birbirine esitlenmesi ile

Es.6.24 elde edilir.

W=k’ (x—x;).a.5c.dz =—L.dx (6.24)
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Es. 6.24 diizenlenip integrali alindiginda, Es.6.25’daki ifade elde edilir.

fzzz kg aCScdz _ fxclkls dx
z=0 -L Xgiris (x—x;)

(6.25)

Es. 6.25°te yer alan kiitle transfer katsayis1 ve spesifik yiizey alanimin carpmm kla,

denklemin sol tarafina alinip esitlik tekrar diizenlendiginde Es. 6.26 elde edilir.

kfa = —L n Core=®) Uy (—xg”“'xi) (6.26)

ScCz (xglkls_xi) Z Xotkis —Xi

Burada oksijenin gaz tarafindaki konsantrasyonu sabit oldugundan, bununla dengede
kalabilecek x; degeri de sabit kalir. Bu deger, deneyin yapildigi sicaklik igin sabit
oldugundan toplam basinca gore diizeltilmesi gerekmektedir (Uysal Ziraman, Dogan ve
Uysal, 2018). Es. 6.25teki x; degerleri sicaklikla degisen bir deger oldugundan Ek-2’de
sunulan tablodan okunmustur. Bu durumda, sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer

katsayisini veren ifade Es. 6.27°deki gibi ifade edilebilir.

0, _Ur Xgiris—Xi
kija= ~ In (_xglkls—xi) (6.27)
Burada k{a, oksijenin siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi, Uj, yiizeysel s1vi
akis hiz1, Z dolgu yiiksekligi, x; ve x, sirasiyla kolonun girisinde ve ¢ikisinda siv1 fazdaki

oksijenin mol kesirleri, x; gaz tarafi ile dengede olan siv1 tarafindaki oksijenin ara yiizey

bilesimidir.

Oksijen desorpsiyonu yontemi ile hesaplanan sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi

katsayis1 degerlerine karbon dioksit i¢in bir diizeltme yapilmasi gerekmektedir.

Literatiirde hem penetrasyon teorisi hem de ylizey yenileme teorisine gore kiitle transfer

katsayisi, diflizyon katsayisinin karekokiiyle orantilidir (Uysal, 2003: 109).

kL oC NDAB (628)
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Bu ¢alismada, oksijen desorpsiyonu ile hesaplanan siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer
katsayilarini, karbon dioksit ile yapilacak calismalarda kullanmak i¢in Es.6.29°dan

yararlanilmastir.

(k0a)co, = (kPa)o, |~222=H20 (6.29)

DOz— H,0

Karbon dioksitin su igerisindeki sivi tarafi fiziksel kiitle transfer katsayisinin
hesaplanabilmesi i¢in Oncelikle karbon dioksit ve oksijenin su igerisindeki difiizyon

katsayilarinin hesaplanmasi gerekmektedir.

Karbon Dioksitin Su Icerisindeki Difiizyon Katsayisi

Karbon dioksitin su igerisindeki diflizyon katsayisi hesaplamalarinda Versteeg ve Van

Swaaij’in (1998) gelistirmis oldugu korelasyon kullanilmistir.
DCOZ—HZO == 235 X 10_68_2119/T (630)

Oksijenin Su icerisindeki Difiizyon Katsayisi

Oksijenin su icerisindeki diflizyon katsayisi hesaplamalarinda Wilke-Chang denklemi
kullanilmistir (Uysal 2003: 21).

/zp MgT
Do, 1,0 = 1.17x10_13% (6.31)

Es. 6.31°de, Dy, _ y,0 [M?/s] biriminden oksijenin su igerisindeki difiizyon katsayisini, Ms
[kg/kmol] biriminden ¢6ziiciiniin molekiil agirligini, T [K] biriminden mutlak sicakligi, Va
[m3/kmol] biriminden ¢dziinen maddenin normal kaynama sicakligindaki molar hacmini, u
[cp] biriminden c¢ozeltinin viskozitesini ve g ¢oziici B i¢in birlesme parametresini

gostermektedir.

Siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilarinin belirlenmesi ile ilgili yapilan
deneysel calisma Kisim 7.2°de ve bu c¢alismaya ait deneysel bulgular Kisim 8.2°de

verilmigtir.
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6.4. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Bireysel Fiziksel Kiitle Transfer Katsayillarimn
Belirlenmesi

Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsayisinin belirlenmesinde absorpsiyon
sistemleri siklikla kullamlmaktadir. Bu sistemlerde k2a’nin belirlenebilmesi igin sodyum
hidroksit ¢ozeltisine kiikiirt dioksit absorpsiyonu oOnerilmektedir (Haidl, Rejl, Valenz,
Moucha ve Petricek, 2017; Hoffmann ve digerleri, 2007). Dolgulu kolonda gaz tarafi
bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisinin hesaplanabilmesi i¢in sodyum hidroksit

(pHnaoH>10) ¢ozeltisine kiikiirt dioksit (SO2) absorpsiyonu yonteminden yararlaniimistir.

1 Ly

¥ X

!

z=10
dz
Z=3z

Sekil 6.3. Sodyum hidroksit ¢6zeltisine kiikiirt dioksit absorpsiyonunda kullanilan dolgulu
kolon sematik gosterimi

Raschig halkali dolgulu kolonda kiikiirt dioksit absorpsiyonu icin madde denkligi

basamaklar1 asagidaki gibi yazilabilir.

Gaz fazinda SO; akis hizi, F [kmol/s], Es. 6.32’deki gibi hesaplanabilir.

F=V.y (6.32)

Es. 6.32°de yer alan V [kmol/s], gaz akis hizi, y [kmol/kmol] ise gaz fazdaki SO2’nin mol
kesridir. Dolgu yiiksekligi boyunca SO2’nin akig hizindaki degisimini veren madde denkligi
W [kmol/s] Es. 6.33’teki gibi ifade edilebilir.
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W =dWV.y) =-V.dy (6.33)

Eger, aki1 Ny[kmol/m?s], dz [m] yiiksekliginde diferansiyel bir hacim elemani ve Sc [m?]
kolon kesit alan1 olarak ele alinacak olursa absorplanan SO’nin kiitle transfer hizi W

[kmol/s] Es. 6.34’teki gibi ifade edilebilir.
W =N,.a.Sc.dz (6.34)

Es. 6.34’te yer alan aki ifadesi, mol kesri ve konsantrasyon birimlerine bagh kiitle transfer

katsayilar1 k3 ve k2 cinsinden yazilacak olursa Es. 6.35 elde edilir.

Ny =ky(y —y) =k(c—c) =kCly —y)) (6.35)
Es. 6.34, Es. 6.35’te yerine konulacak oldugunda Es. 6.36 elde edilir.

W =k3C(y—y;)-a-Sc-dz (6.36)

Es. 6.36 ve Es. 6.32°de gosterilen ifadelerin birbirlerine esitlenmesi ile dz [m] yiiksekliginde
diferansiyel bir hacim elemaninda gaz tarafi i¢in kiitle denkligi (Es. 6.37) elde edilir.

W=k}(y—-y) aSc-dz=-V.d, (6.37)
Es. 6.37’nin diizenlenip, integrali alinirsa Es.6.38 elde edilir.

z=zkQacC Sc (Y2 dy
oo 2= 5005 (6.38)

Es. 6.38’de yer alan kiitle transfer katsayis1 ve spesifik yiizey alaninm carpimi (k2a),

denklemin sol tarafina alinip yeniden diizenlendiginde Es. 6.39 elde edilir.

kla=—"—In (%) =% (%) (6.39)

Sodyum hidroksit (NaOH) gibi alkali bir ¢ozeltide kiikiirt dioksit (SO2) absorpsiyonu ani bir

kimyasal reaksiyonla sonuc¢landigi i¢in ara yiizeyde absorplanan SO2 konsantrasyonu sifira
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yakin ((y;)=0), yani ihmal edilebilir diizeyde olacaktir. Bu durumda, gaz tarafi bireysel
fiziksel kiitle transfer katsayisini veren ifade Es. 6.40°daki gibi ifade edilebilir.

0, =Ye;, (Y2
ka="Cin (yl) (6.40)
Burada kQ a, kiikiirt dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisi igerisindeki gaz tarafi bireysel
fiziksel kiitle transfer katsayisi, U, gaz akis hizi, Z dolgu yiiksekligi, y, ve y; sirasiyla
kolonun girisinde ve ¢ikisinda gaz fazdaki kiikiirt dioksitin mol kesirleridir.

Siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayis1 hesaplamalarinda oldugu gibi, gaz tarafi
bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi hesaplamalarinda da karbon dioksit ile yapilacak

calismalarda kullanilmasi ic¢in diizeltme faktorii kullanilmastir.

D —dava
(k2@)co, = (K¢Q)so, /ﬁ (6.41)

Kikiirt dioksitin hava igerisindeki gaz tarafi fiziksel kiitle transfer katsayisinin
hesaplanabilmesi i¢in 6ncelikle kiikiirt dioksit ve karbon dioksitin hava igerisindeki difiizyon

katsayilarinin hesaplanmasi gerekmektedir.

Kiikiirt Dioksit ve Karbon Dioksitin Hava Icerisindeki Difiizyon Katsayisi

Kiikiirt dioksit ve karbon dioksitin hava igerisindeki difiizyon katsayisi Es. 6.42’de verilen
Chapman-Enskog denklemi kullanilarak hesaplanmistir (Uysal 2003: 14).

3L L)
T (MA+MB

2
PTO'AB.QDAB

Dyp = 1,8583x10727 (6.42)

Burada, D, [m?%s] biriminden difiizyon katsayisi, T [K] biriminden sicaklik, P [atm]

biriminden basing, g4 [m] biriminden ¢arpisma ¢ap1 olarak ifade edilebilir.

Esitlik 6.42°de yer alan boyutsuz garpisma integrali (22 ) sicakligin bir fonksiyonu olup,

enerji parametrelerine (¢/K) dayanilarak hesaplanabilir.
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Es 6.43’te maksimum ¢ekme enerjisi (¢) ve Es. 6.44’te carpisma ¢ap1 (o) ifadeleri

verilmistir.
gaB _ [(2a) (B

K (K)(K) (6.43)
Oup = %(O’A + op) (6.44)

Kiikiirt dioksit, karbon dioksit ve hava i¢in Lennard-Jones denklemindeki ¢arpisma cap1 ve
enerji parametreleri degerleri ve Lennard-Jones potansiyeline gore hesaplanan garpisma
integrali degerleri i¢in “Kiitle Transferi Esaslar1 ve Uygulamalar1” kitabindan Tablo 2.3 ve

Tablo 2.4’ten yararlanilmistir (Uysal 2003: 16-18).

Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilarinin belirlenmesi ile ilgili yapilan

deneysel calisma Kisim 7.3’te ve bu ¢caligmaya ait deneysel bulgular Kisim 8.3’te verilmistir.

6.5. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Kiitle Transfer Katsayisinin Su icin Elde
Edilmesi

Bireysel fiziksel s1v1 ve gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarinin belirlenmesinin ardindan
gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayisinin hesaplamalarina ge¢ilmistir. Daha once yapilan
hesaplamalar, yiizey alaninda duragan bir filmin varligini kabul eden film teorisi ele alinarak

incelenmistir.

Absorpsiyon iglemi ele alinacak oldugunda, sivi ve gaz tarafi igin bireysel fiziksel kiitle

transfer akis1 Na [kmol/m?.s] konsantrasyon cinsinden Es. 6.45’teki gibi yazilabilir.

Ny =k (Cari — Car) = k2(Cagi — Cic) (6.45)

Sekil 6.4’te kolonda akan gazin, sivi ve gaz fazlarindaki konsantrasyonlarinin degisimi yer

almaktadir (Uysal, 2003: 137).
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..........................

R e

Cat Cari  Car Cr

Sekil 6.4. iki direng teorisine gore kolonda akan gazin gaz ve siv1 fazdaki konsantrasyon
degisimleri ve denge egrisi (Uysal, 2003: 137)

Sekil 6.4 incelenecek oldugunda, isletme noktast “O” ’dan ¢izilen yatay ve diisey dogrularin

denge egrisi ile kesismesi, sirasiyla C, ¢ kompozisyonundaki bir gaz fazi ile denge halinde

olabilecek s1vinin konsantrasyonunu (C, ;) Ve C, ;, kompozisyonundaki bir s1v1 fazi ile denge

halinde olabilecek gazin konsantrasyonunu (C, ;) verir (Uysal, 2003: 136). Sekil 6.4’te yer

alan ordinat ilizerinde gosterilen gaz konsantrasyonlar1 dikkate alindiginda Es. 6.46

yazilabilir.

(Cac — Cig) = (Cag — Cagi) + (Cagi — Ci) (6.46)

Ayrica denge egrisinin egimi Es.6.47°deki gibi yazilabilir (Uysal, 2003: 137).

A i—C
m= Cgaz — CAG,l CA,G (647)

ACsy CAL,i_CA,L

Es. 6.44’den yararlanarak Es. 6.46 yeniden diizenlendiginde Es. 6.48 elde edilir (Uysal,
2003: 137).

(Cag — Cig) = (Cag — Cagi) + Mm(Cari — Cayr) (6.48)

Bireysel fiziksel gaz ve sivi tarafi kiitle transfer katsayilar1 k? ve k2’ tanimlarina benzer
sekilde gaz tarafi bazl toplu kiitle transfer katsayisi da aki cinsinden Es. 6.49’daki gibi
yazilabilir (Uysal, 2003: 137).
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Ny = KcO(CA,G —Ci6) (6.49)
Es. 6.48 ve Es. 6.49’dan yararlanilarak Es. 6.50 elde edilir (Uysal, 2003: 138).

;{V_;;):I’{V_Cfg,+mN_A (6.50)

k. °
Es. 6.50°de yer alan ifadeler (a - N4)’ya bdliiniirse, Es. 6.51 yazilabilir (Uysal, 2003: 138).

1 _ 1 m
K®a  (kOa  (k%)a

(6.51)

Es. 6.51, iki direng teorisinin matematiksel ifadesi olarak kabul gérmektedir. Bu esitlik, ara
ylizeyde denge sartlarinin gegerli oldugu varsayimiyla, toplu kiitle transfer direncinin, gaz
fazindaki direng ile siv1 fazindaki direncin toplamina esit oldugunu gostermektedir (Uysal

2003: 138).

Es. 6.51 kullanilarak gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayisinin hesaplamalari yapilmaistir.
Es. 6.51°de yer alan kP ve k2’in Kisitm 7.2 ve 7.3’te anlatildig1 gibi deneysel olarak
belirlenmesi ve boyutsuz ¢oziiniirlik m’in Es. 6.52 kullanilarak hesaplanmasi ile gaz tarafi

toplu kiitle transfer katsayisi su i¢in elde edilmistir (Uysal, 2016).

RT

m=-—g70 (652)

co,

Es. 6.53’te yer alan karbon dioksitin su icerisindeki Henry sabiti degeri hesaplanmistir
(Versteeg ve van Swaaij, 1988).

Hea? = 100exp (— 2= + 12.2) (6.53)

Bu denklem i¢in Henry sabiti [Pa-m®/mol], sicaklik [K] birimindedir.

Gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayisinin su i¢in elde edilmesine ait bulgular Kisim 8.4’te

verilmistir.
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6.6. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Kimyasal Kiitle Transfer Katsayisinin
Belirlenmesi

Raschig halkali dolgulu kolonda, gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisinin
belirlenmesi i¢in karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine (PHnaon>10) absorpsiyonu

yonteminden yararlanilmastir.

Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisinin belirlenmesi i¢in hesaplamalar Es.
6.40’ta benzer sekilde yapilmis olup, kimyasal absorpsiyon sistemi i¢in bu esitlik tekrar
diizenlenmistir (Es. 6.54).

—Ye,, (22
Kea="Cin (y) (6.54)
Burada K.a, karbon dioksitin sodyum hidroksit igerisindeki gaz tarafi toplu kimyasal kiitle
transfer katsayisi, Ug gaz akis hizi, Z dolgu yiiksekligi, y, ve y, sirastyla kolonun giriginde

ve ¢ikisinda gaz fazdaki karbon dioksitin mol kesirleridir.

Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisi belirlenmesi ile ilgili yapilan deneysel

caligmalar Kisim 7.4’te bu ¢alismaya ait deneysel bulgular ise Kisim 8.5’te verilmistir.

6.7. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Fiziksel Kiitle Transfer Katsayisimin
Belirlenmesi

Raschig halkali dolgulu kolonda, gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer katsayisinin
belirlenmesi igin karbon dioksitin Karbitol asetat ¢ozeltisine absorpsiyonu yonteminden

yararlanilmastir.

Gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer katsayisinin belirlenmesi i¢in hesaplamalar Es. 6.40°ta
benzer sekilde yapilmis olup, fiziksel absorpsiyon sistemi igin bu esitlik tekrar
diizenlenmistir (Es. 6.55).

Kea="Lin <y_2) (6.55)

Y1
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Burada K2a, karbon dioksitin karbitol asetat igerisindeki gaz tarafi toplu fiziksel kiitle
transfer katsayisi, U; gaz akis hizi, Z dolgu yiiksekligi, y, ve y, sirastyla kolonun girisinde

ve ¢ikisinda gaz fazdaki karbon dioksitin mol kesirleridir.

Gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer katsayisi belirlenmesi ile ilgili yapilan deneysel

caligsmalar Kisim 7.5’te bu ¢alismaya ait deneysel bulgular ise Kisim 8.6’da verilmistir.
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7. DENEYSEL YONTEM

7.1. Karbon Dioksitin Karbitol Asetat Icerisindeki Difiizyon Katsayisinin
Belirlenmesinde Kullamlan Deney Sistemi

Karbon dioksitin karbitol asetat ¢ozeltisi igerisindeki diflizyon katsayisinin belirlenmesinde
daha 6nce Kisim 6.1°de de belirtildigi gibi diyafram hiicre yontemi kullanilmistir. Diyafram

hiicre sistemine ait sematik gdosterim Sekil 7.1°de gosterilmistir.

a

GG Gaz girisi
A GG Gaz gilast
h=0.2 m GH  Gar harnesi
—H = SG  Srvi ginisi
v GH SH  Srviharnesi
GG R Reaktér

Y5  TYikama sigesi
V Vana

MK DMManyetik kangtine

BT  Basmg transmitter

SH VE/BE Ven kaydedici ve bilzisavar

N - d=0,0065 m| —

<} 5G

) T2
¥s —
MK

Sekil 7.1. Diyafram hiicre yontemine ait sematik gosterim (Uysal, 2016)

Diyafram hiicrede, diyafram altinda bulunan hazneye siv1 ¢ozelti doldurulurken diyaframin
tistiinde bulunan hazneye de gaz hapsedilir. Diyafram hiicreye ait olan veriler Cizelge 7.1°de

verilmistir.

Cizelge 7.1. Karbon dioksitin karbitol asetat igerisindeki difiizyon katsayisinin
hesaplanmasinda kullanilan diyafram hiicrenin 6zellikleri (Uysal, 2016)

Sivi hazne, (VL)L 0,4

Gaz hazne, (Veg), L 0,5
Diyafram ¢api, m 0,065
Diyafram kesit alani (Ag), m 0,003318
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Deney diizeneginde kullanilan diyaframin esit bir sekilde 1slatilmasi 6nem arz etmektedir.
Diyafram olarak kullanilan por6z cam, her deney 6ncesinde 1 giin boyunca ¢ozelti igerisinde
birakilmis ve ¢o6zeltiye doyurulmustur. Her deney sonrasinda da diyafram, saf su ile
yikanmis ve yine 1 giin boyunca saf su igerisinde birakilmigtir. Boylece, ¢ozeltiden
gelebilecek kirliliklerin  gbzenekleri tikamasi  ve deneysel sonuglart etkilemesi
engellenmistir. Diyafram hiicrede bulunan c¢o6zelti, deneyler esnasinda stirekli olarak
manyetik karistirict ile vorteks olusmayacak sekilde karistirilmistir. Bu sayede sabit ara

ylizey olusturularak homojen siv1 elde edilmesi saglanmistir.

Deney siiresince hiicre igerisindeki basing degisimi, basing algilayict ile anlik olarak
kaydedilmistir. Hiicre igerisinde difiizyon sonucu meydana gelen basing diisiisii degerleri
yardimu ile karbon dioksitin karbitol asetat igerisindeki diflizyon katsayilar1 deneysel olarak
hesaplanmistir. Yapilan deneylerin 6ncesinde, ¢ozeltiye es zamanl karistirma ve 100°C
sicaklikta 1sitma yapilarak, vakum pompasi yardimiyla ¢ozelti icerisindeki ¢Ozlinmiis

gazlarin giderimi saglanmistir.

Deneyler siiresince sicakligin sabit kalmasi i¢in deney sisteminin tamami, i1sitma
kalibrasyonu onceden yapilmis ve varyak sayesinde kontrolii saglanan 1s1 bantlar ile
sarilmistir. Bu sekilde deneyler boyunca hem sivi haznesi hem de gaz haznesi ve borular
ayn1 sicaklikta sabit tutulmustur. Diyafram hiicre yontemi ile gerceklestirilen deneyler 91
kPa ¢evre basincinda ve 20-60°C araliginda bes farkli sicaklikta gergeklestirilmistir. Tim
deneylerde siv1 olarak saf karbitol asetat, gaz olarak da saf karbon dioksit gaz1 kullanilmistir.

Bu deneysel yontem ile elde edilen veriler Kisim 8.1°de verilmistir.
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7.2. Dolgulu Kolonda Sivi Tarafi Bireysel Fiziksel Kiitle Transfer Katsayilarinin
Belirlenmesinde Kullamilan Deney Sistemi

Raschig halkali dolgulu kolonda, sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisini
belirlemek i¢in Kisim 6.2’de de belirtilmis olan oksijen desorpsiyonu yontemi kullanilmistir.
Raschig halkali kolona ait 6zellikler Ek-4’te verilmistir. Stv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle
transfer katsayilarinin belirlenmesi i¢in kullanilan deney diizenegi Sekil 7.2°de

gosterilmektedir.

1-Saf Oksijen Tiipti

2-Swt Tankr " '
3-Peristaltik Pompa (Heidolph PD-5106)
4-Raschig Halkali Dolgulu Kolon
5-Hava Akis Olcer 7 = A
6-Hava Kompresorii * 3 ‘
_____ £ —_— —
_____________ > ' R SEEERE _ —
+
1 : O
v 4 —35 6——
| =
| |
=

Sekil 7.2. Sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi belirlenmesi i¢in kullanilan
deney sisteminin sematik gosterimi

Deneyler sirasinda, sivi tanki (2) su ile doldurularak icerisinden oksijen tiipii (1) yardimai ile
saf oksijen ge¢irilmistir ve su oksijene doyurulmustur. Hava kompresoriinden (6) Raschig
halkali dolgulu kolona (4) hava akis Olger (5) yardimiyla, farkli akis hizlarinda hava
gonderilmistir. Ardindan, oksijene doyurulmus su, peristaltik pompa (3) yardimiyla once
azot (N.) ile siyrilan Raschig halkali dolgulu kolona beslenmistir. Burada, oksijenin
desorpsiyonu gonderilen havaya gerceklesmistir. Kolona sivi giris ve ¢ikis bolgelerinden
numuneler alinarak oksijen analizori (YSI Model 50B Coziinmiis Oksijen Metre) ile
kolonun giris ve ¢ikisindaki su icerisindeki oksijen miktarlar analiz edilmistir (Resim 7.1).
Olgiilen oksijen miktarlarinin Es. 6.27de yerine yazilmast ile farkli sivi ve gaz hizlarinda

oksijenin s1v1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilar elde edilmistir.
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Resim 7.1. Siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi1 hesaplanmasinda kullanilan
oksijen analizorii

Deneyler 11°C sicakhiginda 91 kPa cevre basincinda gergeklestirilmistir. Sivi tanki
igerisindeki su ve hava kolona siirekli olarak beslenmistir. S1v1 akis hiz1 sabit tutularak, hava
dort farkli akis hizinda sisteme beslenmistir. Bu sekilde dort farkli sivi akis hizi i¢in deneyler
tekrarlanmis olup hem sivi hem de gaz hizinin sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer
katsayisina etkisi incelenmistir. Deneyler i¢in belirlenen parametreler Cizelge 7.2°de

verilmistir.

Cizelge 7.2. Siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsayis1 belirlenmesinde kullanilan
parametreler

Sivt hiz1 (UL), [m/s] | Gaz hiz1 (Ug), [m/s] | Sivi hizi (UL), [m/s] | Gaz hiz1 (Ug), [m/s]

0,0070 0,0070
0,0105

0,0060 0,0112 00105
0,0140 0,0140
0,0175 0,0175
0,0070 0,0070
0,0105

0,0084 0,0140 00105
0,0140 0,0140
0,0175 0,0175

Oksijen desorpsiyonu yontemi ile elde edilen sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi

katsayilarina ait deneysel veriler Kisim 8.2°de verilmistir.
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7.3. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Bireysel Fiziksel Kiitle Transfer Katsayillarinin
Belirlenmesinde Kullamilan Deney Sistemi

Raschig halkali dolgulu kolonda, gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsayisinin
belirlenmesi i¢in Kisim 6.3’te belirtildigi gibi sodyum hidroksit ¢ozeltisine (pHnaon>10)
kiikiirt dioksit (SO2) absorpsiyonu gerceklestirilmistir. Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle

transferi katsayilarinin belirlenmesi i¢in kullanilan deney diizenegi Sekil 7.3’te

gosterilmektedir.
,,,,,, = s
3
2 p— 2
| ‘ 1-S1v1 Tank1
: 2-Peristaltik Pompa (Heidolph PD-5106)
I ' 3-Raschig Halkali Dolgulu Kolon
i — :._' """"" 4-Gaz Akis Olger
u . 5-Gaz Kangim Tiipii (%0,5 SO,-%99.5 N»)

6-Baca Gazi Analizorii (Madur GA 21Plus)

Sekil 7.3. Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi belirlenmesi i¢in kullanilan
deney sistemine ait gematik gosterim

Deneylerde, s1vi tanki (1) ara yiizeyin siv1 tarafindaki anlik reaksiyonun ve siv1 tarafindaki
direncin ihmal edilebilmesi i¢cin pH’1 10°dan yiiksek yaklasik pH=12 olacak sekilde sodyum
hidroksit ¢ozeltisi ile doldurulmustur (Danckwerts, 1970: 239, 243). Hacimce %0,5 SO;
gaz1 iceren gaz tiipiinden (5) Raschig halkali dolgulu kolona (3) farkli akis hizlarinda gaz
akis Olcer (4) yardimiyla gaz beslemesi yapilmistir. Ardindan, peristaltik pompa (2)
yardimziyla siv1 tanki igerisindeki sodyum hidroksit ¢ozeltisi sisteme beslenmis olup kiik{irt
dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu ger¢eklesmistir. Sistem ¢ikisinda SO»
miktarinin tayini i¢in Madur GA 21 Plus baca gazi analizori kullanilmistir (Resim 7.2).
Boylece farkli gaz ve sivi hizlarinda sodyum hidroksit igerisine absorplanan kiikiirt dioksit
konsantrasyonlar1 belirlenmistir. Olciilen kiikiirt dioksit konsantrasyonlarinin Es. 6.40’ta
yerine konulmasi ile kiikiirt dioksitin gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilari

hesaplanmustir.



Resim 7.2. Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi hesaplanmasinda kullanilan baca gazi
analizori

Deneyler, 14°C sicakliginda 91 kPa ¢evre basincinda gergeklestirilmistir. Sivi tanki
icerisindeki NaOH ¢o6zeltisi ve hacimce %0,5’lik SOz gaz1 kolona siirekli olarak
beslenmistir. Burada, gaz akis hiz1 sabit tutularak, NaOH c¢ozeltisi dort farkli akis hizinda
sisteme beslenmistir. Sisteme giren ve sistemden ¢ikan gaz, baca gazi analizorii ile analiz
edilerek absorplanan SO> belirlenmistir. Ayni sekilde sistemin giris ve ¢ikiglarindan sivi
numuneler alinarak pH degisimleri pH metre ile analiz edilmistir. Bu sekilde dort farkli gaz
akis hiz1 i¢in deneyler tekrarlanmis olup hem sivi hem de gaz hizinin gaz tarafi bireysel
fiziksel kiitle transfer katsayisina etkisi incelenmistir. Deneyler i¢in belirlenen parametreler

Cizelge 7.3’te verilmistir.

Cizelge 7.3. Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsayis1 belirlenmesinde kullanilan
parametreler

Gaz hiz1 (Ug), [m/s] | Sivi hiz1 (UL), [m/s] | Gaz hiz1 (Ug), [m/s] | Sivi hizi (Ur), [m/s]

0,0060 0,0060
0,0084

0,0070 0,0140 0,0084
0,0112 0,0112
0,0140 0,0140
0,0060 0,0060
0,0084

0,0105 0,0175 0,0084
0,0112 0,0112
0,0140 0,0140
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Sodyum hidroksit ¢ozeltisine kiikiirt dioksit absorpsiyonu ile belirlenen gaz tarafi bireysel

fiziksel kiitle transferi katsayilarina ait veriler Kisim 8.3’te verilmistir.

7.4. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Kimyasal Kiitle Transfer Katsayisinin
Belirlenmesinde Kullamlan Deney Sistemi

Raschig halkali dolgulu kolonda, gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transferi katsayisinin
belirlenmesi i¢in Kisim 6.5’te de belirtildigi gibi karbon dioksitin (CO2) sodyum hidroksit
¢ozeltisine (pHnaon>10) absorpsiyonu deneyleri gergeklestirilmistir. Gaz tarafi toplu
kimyasal kiitle transfer katsayilarinin belirlenmesi i¢in kullanilan deney diizenegi Sekil

7.4°te gosterilmektedir.

1-Srwv1 Tanka
—4 ) 2-Peristaltik Pompa (Heidolph PD-5106)
\ : y 3-Raschig Halkali Dolgulu Kolon
q ’“71 i 4-Gaz Akis Olcer
‘ ¢ e 5-Gaz Karisum Tiipii (%15 CO2-%85 N3)
| . | I o - 5 6-Gaz Kromatografi Cihaz1 (SRT 310-TCD
. =}—= | dedektorlii-Kolon dolgu malzemesi:Silika Jel

v — B Tastyict gaz: Argon)

7-Bilgisayar

Sekil 7.4. Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisi belirlenmesi i¢in kullanilan
deney sistemine ait sematik gosterim

Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi belirlenmesindeki gibi, gaz tarafi toplu kimyasal
kiitle transfer katsayisinin belirlenmesinde de NaOH ¢6zeltisinin pH’1 10°dan yiiksek olacak
sekilde ayarlanmis ve sistem giris ve ¢ikislarinda kaydedilmistir. Sivi tankina (1) NaOH
¢ozeltisi doldurulduktan sonra, hacimce %15 CO, gazi igeren gaz tiipiinden (5) Raschig
halkali dolgulu kolona (3) gaz akis dlcer (4) yardimiyla farkli akis hizlarinda gaz beslemesi
yapilmustir. Ardindan, peristaltik pompa (2) yardimiyla sivi tanki igerisindeki sodyum
hidroksit ¢ozeltisi sisteme beslenmis olup karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine
absorpsiyonu ger¢eklesmistir. Sistem ¢ikisinda CO2 miktarinin tayini i¢in SRI 310-TCD
dedektorlii gaz kromatografi cihazi kullanilmistir (Resim 7.3). Gaz kromatografi cihazinin
enjektor sicakligi 50°C ve dedektor (termal iletkenlik dedektorii) sicakligi 210°C’dir.

Deneyler boyunca kullanilan kolonun sicaklik programi Ek-4’te yer almaktadir.
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Resim 7.3. Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transferi hesaplanmasinda kullanilan gaz
kromatografi cihazi

Deneyler, 20°C sicakliginda 91 kPa ¢evre basincinda gergeklestirilmistir. Sivi tanki
icerisindeki NaOH ¢ozeltisi ve %15’lik CO2 gazi kolona siirekli olarak beslenmistir. Burada,
gaz akis hiz1 sabit tutularak, NaOH ¢d6zeltisi dort farkli akis hizinda sisteme beslenmistir.
Sisteme giren ve sistemden c¢ikan gaz, gaz kromatografi cihazi ile analiz edilerek
absorplanan CO; belirlenmistir. Ayni1 sekilde sistemin giris ve ¢ikislarindan s1vi numuneler
almarak pH degisimleri pH metre ile analiz edilmistir. Bu sekilde dort farkli gaz akis hizi
icin deneyler tekrarlanmis olup hem sivi hem de gaz hizinin gaz tarafi toplu kimyasal kiitle
transfer katsayisina etkisi incelenmistir. Deneyler i¢in belirlenen parametreler Cizelge 7.4’te

verilmistir.

Cizelge 7.4. Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transferi katsayis1 belirlenmesinde kullanilan
parametreler

Gaz hiz1 (Ug), [m/s] | Stvi hiz1 (Up), [m/s] | Gaz hiz1 (Ug), [m/s] | Stvi hizi (UL), [m/s]
0,0060 0,0060
0,0084 0,0084
0,0070 0,0140
0,0112 0,0112
0,0140 0,0140
0,0060 0,0060
0,0084 0,0084
0,0105 0,0175
0,0112 0,0112
0,0140 0,0140

Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transferi katsayilariin belirlenmesi i¢in yapilan deneylerden

elde edilen veriler Kisim 8.5’te verilmistir.
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7.5. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Fiziksel Kiitle Transfer Katsayisinin
Belirlenmesinde Kullanilan Deney Sistemi

Raschig halkali dolgulu kolonda, gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transferi katsayisinin
belirlenmesi igin karbon dioksitin (CO>) karbitol asetat ¢6zeltisine (CgH1604) absorpsiyonu
deneyleri gergeklestirilmistir. Gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transferi katsayisinin
belirlenmesi deneylerinde, gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transferi katsayisi belirlenmesinde

kullanilan Sekil 7.4’te gosterilen deney sistemi kullanilmustir.

Sivi tankina karbitol asetat ¢ozeltisi doldurulduktan sonra, hacimce %15 CO; gazi iceren
COz-azot gaz karigim tiipiinden Raschig halkali dolgulu kolona farkli akis hizlarinda gaz
beslemesi yapilmistir. Ardindan, peristaltik pompa yardimiyla sivi tanki igerisindeki karbitol
asetat cozeltisi sisteme beslenmis olup karbon dioksitin karbitol asetat g¢ozeltisine
absorpsiyonu gerceklesmistir. Sistem ¢ikisinda karbon dioksit gazi miktarinin tayini icin SRI

310-TCD detektorlii gaz kromatografi cihazi kullanilmistir (Resim 7.3).

Deneyler, 20°C sicakliginda 91 kPa ¢evre basincinda gergeklestirilmistir. Sivi tanki
icerisindeki karbitol asetat ¢ozeltisi ve hacimce %15°lik CO2 gazi kolona siirekli olarak
beslenmistir. Burada, gaz akis hiz1 sabit tutularak, karbitol asetat ¢ozeltisi dort farkli akis
hizinda sisteme beslenmistir. Sisteme giren ve sistemden ¢ikan gaz, gaz kromatografi cihazi
ile analiz edilerek absorplanan CO: belirlenmistir. Bu sekilde dort farkli gaz akis hizi i¢in
deneyler tekrarlanmis olup hem s1vi hem de gaz hizinin gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer
katsayisina etkisi incelenmistir. Deneyler icin belirlenen parametreler Cizelge 7.6’da

verilmistir.

Cizelge 7.5. Gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transferi katsayis1 belirlenmesinde kullanilan
parametreler

Gaz hiz1 (Ug), [m/s] | Sivi hiz1 (UL), [m/s] | Gaz hiz1 (Ug), [m/s] | Sivi hiza (UL), [m/s]
0,0060 0,0060
0,0084 0,0084
0,0070 00112 0,0140 00112
0,0140 0,0140
0,0060 0,0060
0,0084 0,0084
0,0105 0.0112 0,0175 00112
0,0140 0,0140
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Gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transferi katsayilarinin belirlenmesi i¢in yapilan deneylerden

elde edilen veriler Kisim 8.6’da verilmistir.
7.6. Karbitol Asetatin Desorpsiyonunda Kullanilan Deney Sistemi

Karbitol asetat, rejenerasyonu kolay, kaynama noktasi yiiksek ve kararli yapida olan bir
cozeltidir. Karbitol asetatin bu 6zellikleri, ¢dzeltinin karbon dioksit absorpsiyonundan sonra

tekrar kolayca kullanilabilecegini gdstermektedir. Buradan yola ¢ikarak, Resim 7.5’teki gibi

- l
[

Karbon dioksit absorpsiyonunun gergeklestigi her deney sonrasinda, karbitol asetat ¢ozeltisi

bir ¢ozelti desorpsiyon sistemi olusturulmustur.

Resim 7.4. Karbitol asetatin desorpsiyonunda kullanilan deney diizenegi

desorbe edilmis ve igerisindeki karbon dioksit uzaklastirilarak ¢ozelti tekrar kullanilmistir.

Desorpsiyon sisteminde ¢ozelti, 500 mL hacminde iki girisli bir cam balon igerisine
konulmus ve bek alevi ile alttan 1sitilarak sicakliginin artirilmast saglanmistir. Cam
balondaki iki girisin birisinden termometre yardimi ile sicakligin kontrollii bir sekilde
artirllmasi saglanmistir. Diger girise ise geri sogutucu baglanarak olasi ¢ozelti kayiplarinin
azaltilmasi saglanmistir. Sisteme iki geri sogutucu baglanarak sitemde olusabilecek herhangi
bir ¢ozelti kaybi engellenmistir. Bu sistemden elde edilen veriler gostermektedir ki, karbon

dioksit karbitol asetat ¢ozeltisinden desorpsiyon ile kolayca uzaklastirilabilmektedir.
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Desorpsiyon islemi sirasinda, karbitol asetat ¢6zeltisinin sicakligi 80-100°C araligina kadar
cikarilmistir. Her desorpsiyon isleminde bu sicaklik araliginda ¢6zelti yaklagik yarim saat

kadar bekletilmistir ve ¢ozelti i¢erisindeki karbon dioksit uzaklastiriimistir.

Karbitol asetatin desorpsiyonunda kullanilan deney diizeneginin sematik gosterimi Sekil

7.5’te gosterilmektedir.

L
|
|
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Sekil 7.5. Karbitol asetatin desorpsiyonunda kullanilan deney diizeneginin sematik
gosterimi
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8. BULGULAR

8.1. Karbon Dioksitin Karbitol Asetat icerisindeki Difiizyon Katsayisinin Belirlenmesi

Karbon dioksitin karbitol asetat igerisindeki difiizyon katsayisini belirlemek i¢in diyafram
hiicre sisteminden yararlanilmistir. Bu c¢aligmada, karbon dioksitin karbitol asetat
icerisindeki diflizyon katsayist degerleri 20-60°C sicaklik araliginda hesaplanmistir. Bu

yontem ile elde edilen veriler Cizelge 8.1’de verilmistir.

Cizelge 8.1. Karbon dioksitin karbitol asetat igerisinde deneysel olarak hesaplanan

diflizyon katsayisi
Sicaklik [°C ] Diflizyon Katsayisi-Deneysel

Dag [M?%/s]
20 0,94 x 10°
30 1,19 x 10°
40 1,05 x 10°°
50 2,35x10°
60 2,14 x 10°°

Elde edilen deneysel verilerden hesaplanan sonuglarin teorik olarak uygunlugunu incelemek
icin Wilke-Chang denklemi diizenlenmis ve bu sekilde kullanmilmistir. Kisim 6.1°de de
bahsedildigi gibi, literatiirde yapilan arastirmalar incelendiginde, gaz-sivi sistemlerinde,
sisteme Ozgiin olarak Wilke-Chang denklemindeki viskozite iis degeri 1’den degisiklik
gosterebilmektedir. Bu ¢alismada da, literatiirden elde edilen bilgiler ve deneysel sonuglar
g6z Oniine alinarak viskozite iis degeri 1,5 olarak belirlenmistir. Buna gore, karbon dioksitin
karbitol asetat i¢cindeki difiizyon katsayisi i¢in diizenlenen Wilke-Chang denklemi asagida

verilmigtir.

Dyp = 1.17x10-13 L28M5T (8.1)

#1,5 VX.G

Bu denklem kullanilarak bes farkli sicaklik i¢in difiizyon katsayilar1 hesaplanmistir. Teorik

olarak elde edilen veriler Cizelge 8.2°de verilmistir.
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Cizelge 8.2. Karbon dioksitin karbitol asetat icerisinde teorik olarak hesaplanan difiizyon

katsayisi
Sicaklik [°C ] Difiizyon katsayisi-Modifiye Wilke-Chang
Das [m2/s]
20 0,79 x 10°
30 1,09 x 10°°
40 1,47 x 10°°
50 1,97 x 10°
60 2,62 x 10°

Deneysel olarak elde edilen verilerle, modifiye Wilke-Chang denklemi ile yapilan

hesaplamalar sonucunda elde edilen degerler birbirleri ile karsilastirilmistir (Sekil 8.1).

3,0E-09

2,5E-09 }
2,0E-09 }
o'
€ 1,5E-09
F I {
O 1,0E-09 1 1

5,0E-10 ® Deneysel
Wilke-Chang

0,0E+00
10 20 30 40 50 60 70
Sicaklik [°C]

Sekil 8.1. Bes farkl: sicaklik i¢in hesaplanan deneysel ve teorik difiizyon katsayilari
(standart hata barli)

Sekil 8.1 incelenecek oldugunda, modifiye Wilke-Chang denklemi ile deneysel sonuglarin
uyum igerisinde oldugu goriilmektedir. Sicakligin etkisi bakimindan da teorik
hesaplamalarla deneysel sonuglarin ayni1 davranisi gostermesi, diyafram hiicrenin difiizyon

katsayisini bulabilmek i¢in giivenilir bir deneysel sistem oldugunu gostermektedir.

8.2. Dolgulu Kolonda Sivi Tarafi Bireysel Fiziksel Kiitle Transfer Katsayilarinin
Belirlenmesi

Raschig halkali dolgulu kolonda siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisinin
belirlenmesi igin oksijen desorpsiyonu yontemi kullanilmigtir. Oksijen desorpsiyonu
yontemi kullanilarak, farkli stvi ve gaz akis hizlarinda deneyler gerceklestirilmis olup, sivi

tarafi fiziksel kiitle transfer katsayilar1 hesaplanmistir (Cizelge 8.3).
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Hesaplanan siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilart sivi hizina karsi grafige

gecirilmistir. Elde edilen grafik Sekil 8.2°de gosterilmektedir.

Cizelge 8.3. Siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayis1 deney sonuglar

Gaz hiz1 | Sivihiz1 | Oksijen giris Oksijen ¢ikis Oksijen desorpsiyonu
(Ug), (Uo), [konsantrasyonu, | konsantrasyonu, | yontemi ile elde edilen sivi
[m/s] [m/s] [mg/L] [mg/L] tarafi fiziksel kiitle transfer

katsayist, ki %a [1/s]
0,0060 16,41 11,91 0,0184
0,0084 15,53 12,15 0,0247
0,0070
0,0112 16,42 12,15 0,0357
0,0140 15,47 12,13 0,0384
0,0060 17,34 12,14 0,0190
0,0084 16,78 12,47 0,0262
0,0105
0,0112 16,61 12,13 0,0369
0,0140 15,99 12,35 0,0382
0,0060 17,65 12,45 0,0177
0,0084 17,81 12,69 0,0275
0,0140
0,0112 17,12 12,34 0,0363
0,0140 16,33 12,42 0,0392
0,0060 18,33 12,33 0,0199
0,0084 18,04 13,12 0,0244
0,0175
0,0112 17,33 12,31 0,0377
0,0140 18,31 13,14 0,0398
0,045
0,040
. v

— 0,035

=

I_lg 0,030

£ 0,025 e
<, UG=0,0175 m/s
4
0,020 L UG=0,0140 m/s
0,015 * UG=0,0105 m/s
0,010 UG=0,0070 m/s

0,004 0,006 0,008 0,01 0,012 0,014 0,016
Sivi Hizi, U [m/s]

Sekil 8.2. Oksijen desorpsiyonu metodu ile elde edilen siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle
transfer katsayilari
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Yapilan deneysel caligmalar sonucu elde edilen verilerin daha sonrasinda literatiire
uygunlugu incelenmistir. Rejl ve arkadaslarinin 2009 yilinda yaptiklar ¢alisma incelenerek,
stvi tarafi fiziksel kiitle transfer katsayis1 (k2a) belirlenmesinde oksijen desorpiyonu ile
calisan farkli yazarlarin ¢calismalarinin kiyaslandigi bir grafik ile bu grafikten yola ¢ikilarak
bu ¢alismadan elde edilen verilerle literatiir kiyaslamasi yapilmistir (Sekil 8.3). Sekil 8.3’te
bu ¢alisma olarak gosterilen veriler, oksijen desorpsiyonu yontemi ile elde edilen deneysel

verilerin ortalamasinin egilim ¢izgisi yardimi ile hesaplanmustir.

0,045
0,040
0,035
0,030
— 0,025 Bu ¢alisma
= 0,020 - - - - Billet Schultes (1999)
i" 0,015 — - — Sahay Sharma (1973)
000 | »» | Onda et al. (1968)
0,005 — — - Linek et al. (1995)
0,000 — - — Hoffman et al. (2007)

0 10 20 30 40 50 60 70
Sivi Hizi, B [m/h]

Sekil 8.3. Su-oksijen sistemi i¢in elde edilen siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer
katsayilarinin literatiir ile karsilastirilmasi

Literatiir ile yapilan kiyaslama degerlendirildiginde bu ¢alismadan elde edilen verilerin

Billet ve Schultes (1999)’un elde etmis oldugu verilere yakin oldugu goriilmektedir.

Oksijen desorpsiyonu yontemi ile elde edilen kiitle transfer katsayilarinin, karbon dioksit
icin s1v1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi hesaplanmasinda kullanilmasi iizere,
Kisim 6.2°de anlatildig1 gibi karbon dioksit ve oksijenin su igerisindeki diflizyon katsayisi

degerleri hesaplanmistir (Es. 8.2 ve Es. 8.3).
D¢o,- n,0 = 1,356 X 10° m?/s (8.2)

Do, - 1,0 = 2,310 x 10 m?/s (8.3)
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Daha sonra hesaplanan difiizyon katsayilari birbirlerine oranlanip karekokleri alinarak

diizeltme faktorii elde edilmistir (Es. 8.4).

Diizeltme Faktorii = /M = 0,767 (8.4)
Do,-H,0

Elde edilen diizeltme faktorii deneysel verilere uygulanmis olup daha sonra, Raschig halkali
dolgulu kolon deney diizenegi igin, IBM SPSS Statistics programindan yararlanilarak
dogrusal olmayan regresyon yontemi ile karbon dioksitin su igerisindeki siv1 tarafi bireysel
fiziksel kiitle transfer katsayisini veren korelasyon gaz ve sivi akis hizina baglh olarak elde
edilmistir (Es. 8.5). Korelasyona gore regresyon katsayisinin karesi 0,942 olarak

hesaplanmustir.
(kPa)co, = 1,40 UZ°*'U%° (8.5)

Korelasyon ile hesaplanan bireysel fiziksel siv1 tarafi kiitle transfer katsayisi, sivi hizina karsi

grafige gecirilmistir (Sekil 8.4).

0,035
. 0,030
[72]
=
g 0,025
g 0.020 UG=0,0175 m/s
[
Z"_. UG=0,0140 m/s
0,015 ——UG=0,0105 m/s
0010 UG=0,0070 m/s

0,004 0,007 0,01 0,013 0,016
Sivi Hizi, U [m/s]

Sekil 8.4. Korelasyon ile elde edilen sivi1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilari

Korelasyon ile elde edilen siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi degerleri ile,
deneysel olarak hesaplanan degerlerin birbirleri ile uygunlugu incelemek igin bir

karsilastirma grafigi ¢izilmistir (Sekil 8.5).
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Sekil 8.5. Siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi igin elde edilen korelasyon ve
deneysel degerlerin karsilastirilmasi

Sekil 8.5’de wverilen karsilastirma grafigi incelendiginde, bu sistem i¢in elde edilen

korelasyonun, hesaplanmis olan deneysel veriler ile uyumlu oldugu goriilmektedir.

Oksijen desorpsiyonu metodu ile sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi
hesaplamalar literatiirde mevcuttur (Charpentier, 1976; Hegely, Roesler, Alix, Rouzineau
ve Meyer, 2017; Reiss, 1967; Rejl ve digerleri, 2009). Daha 6nceki ¢alismalarda, sivi tarafi
bireysel fiziksel kiitle transferi hesaplamalarinda gaz tarafi direncinin ihmal edilebilecegi,
ozellikle endiistriyel uygulamalar i¢in k.’nin Ug’den bagimsiz oldugu sdylenmektedir
(Charpentier, 1976; Wang, Yuan ve Yu 2005). Yontemlerin ¢ogunda, kiitle transferi
direncinin agirlikli olarak siv1 direnci i¢inde kalmasi ve gaz tarafi direncinin ihmal edilebilir
diizeyde olmasi igin ¢ok diisiik ¢ozliniirliige sahip gaz bileseni kullanilmaktadir. Ancak gaz
tarafi direnci asla tamamen ortadan kalkmamakta, sadece ¢ok diisiik gaz ¢Oziiniirliigii bu

direnci ihmal edilebilir kilmaktadir (Hegely ve digerleri, 2017).

Bu yiiksek lisans tezi ¢alismasinda, siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi i¢in gelistirilen
korelasyonda k?a degerlerinin hem gaz hem de s1v1 akis hizina bagl oldugu goriilmiistiir.
Literatiirde, her ne kadar gaz hizinin ihmal edilmis oldugu korelasyonlar gelistirilmis olsa
da hem gaz hem de s1v1 hizinin s1v1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisina etki ettigi

korelasyonlar da mevcuttur (Charpentier, 1976; Hegely ve digerleri, 2017; Reiss, 1967).
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Gaz akis hizinin kiitle transfer katsayisina etkisi beklenilen bir durumdur. Oksijen
desorpsiyonu sisteminde, aymi sivi hizinda gaz hizi arttikga, ¢Oziinen bilesenin sivi
tarafindaki ara yiizey konsantrasyonu azalip itici kuvvet artar ve kiitle transfer hiz1 da buna

bagli olarak artar (Celik¢i, Uysal Ziraman ve Uysal, 2020).

Daha yiiksek s1v1 hizlarinda, sivi hizinin baskin hale gelmesinden dolay1 gaz hizinin etkisi
geri planda kalmaktadir. Bu tez ¢aligmasindan elde edilen korelasyon incelenecek oldugunda
(Es. 8.5), s1v1 ve gaz hizlar1 arasinda bir baskinlik olmadig1 acgikca goriilmektedir. Cizelge
8.4’te literatlirdeki siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilarina ait korelasyonlar
verilmistir (Charpentier, 1976; Painmanakul, Wachirasak, Jamnongwong ve Hebrard, 2009;
Rejl ve digerleri, 2009; Wang, 2005).

Cizelge 8.4. Literatiirdeki s1v1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilari

Yazar Korelasyon
Dy\ (pLU, o 0,5
Sherwood ve Holloway (1940) k, =m (—) ( ) Sc;’
Qe Uy
D, (d,p U\"*
Shulman ve digerleri (1955) k, = 25,1—L( pPL L) SC]?'S
dp 1237
. 05 AP
Reiss (1967) kia =0,03E,”>; E, = [E] 43
LG
Akita ve Yoshida (1973) kpa =dyt’uy’
Ufford ve Perona (1973) kia = 13,50,U07°
0,75 0,5
Sahay ve Sharma (1973) ke _ a0 (_> (i)
D My, pLD
Deckwer, Burckart ve Zoll (1974) | k,a = 0,0269U %2
Cho ve Wakao (1988) koa=65%10"5D)°U>®!
Rejl ve digerleri (2009) koa =5%* 1075B0628(q,)=0:253

Cizelge 8.4 degerlendirildiginde ve literatiirde elde edilmis olan korelasyonlar
incelendiginde, siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilarinin hem sivi hizina hem
de gaz hizina bagl oldugu korelasyonlar oldugu gibi sadece sivi hizina ya da sadece gaz
hizina bagl korelasyonlarin da oldugu goriilmektedir. Bu sonucun olusmasinin sebebi her

sistemin kendine 6zgii 6zelliklerinin olmasindan kaynaklanmaktadir.
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8.3. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Bireysel Fiziksel Kiitle Transfer Katsayillarinin
Belirlenmesi

Raschig halkali dolgulu kolonda gaz tarafi fiziksel kiitle transfer katsayisi belirlenmesi i¢in
sodyum hidroksit ¢ozeltisinde (pH>10) kiikiirt dioksit absorpsiyonu yontemi kullanilmstir.
Sodyum hidroksit ¢ozeltisine kiikiirt dioksit absorpsiyonu yontemi kullanilarak farkli sivi ve
gaz akis hizlarinda deneyler gerceklestirilmis olup gaz tarafi fiziksel kiitle transfer katsayilar

hesaplanmistir (Cizelge 8.5).

Cizelge 8.5. Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilar1 deney sonuglari

Gaz hiz1 S1v1 hizt SOz, ppm Kiikiirt dioksitin sodyum hidroksit
(Uog), (Uy), ¢ozeltisine absorpsiyonu ile elde
edilen gaz tarafi fiziksel kiitle
[m/s] [m/s] transfer katsayisi, kc%a [1/s]
0,0060 152 0,0721
0,0084 122 0,0766
0.0070 0,0112 84 0,0843
0,0140 57 0,0923
0,0060 156 0,1073
0,0084 125 0,1142
0,010 0,0112 88 0,1250
0,0140 57 0,1385
0,0060 161 0,1418
0,0084 130 0,1506
00140 0,0112 91 0,1653
0,0140 58 0,1839
0,0060 168 0,1750
0,0084 134 0,1867
00175 0,0112 96 0,2039
0,0140 60 0,2281
*S0O; baslangi¢ konsantrasyonu = 5000 ppm

Deney sonucunda elde edilen gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilari gaz hizina

kars1 grafige gecirilmistir (Sekil 8.6).
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Sekil 8.6. Kiikiirt dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu metodu ile elde
edilen gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilari

Deneyler boyunca sodyum hidroksit ¢ozeltisinin pH degerleri 10’dan yiiksek olacak sekilde
yaklasik 12 civarinda tutulmustur. Danckwerts, alkali ¢ozeltiler ile gergeklestirdigi onceki
calismalarinda gaz ve sivi ara ylizeyindeki sivi tarafi direncinin ihmal edilebilmesi ig¢in
cozeltinin pH degerlerinin 10’un iizerinde tutulmasini dnermistir (Danckwerts, 1970: 239,
243). Sodyum hidroksit ¢ozeltisinin pH degisimi deney boyunca kaydedilmistir (Cizelge
8.6).

Cizelge 8.6. Kiikiirt dioksit gazinin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu
deneylerinde sistem girisi ve ¢ikisindaki sodyum hidroksit pH degisimleri

Gaz hiz1 0,0035 [m/s]

Sivi hizi, [m/s]

Sistem girisindeki pH Sistem ¢ikisindaki pH
0,0060 12,15% 11,93
0,0084 11,98 11,82
0,0112 11,79 11,67
0,0140 11,58 11,45
11,38

Gaz hiz1 0,0070 [m/s]

Sivi hizi, [m/s]

Sistem girisindeki pH Sistem ¢ikigindaki pH
0,0060 12,717 12,65
0,0084 12,62 12,55
0,0112 12,52 12,44
0,0140 12,37 12,18
12,04

a: Tank icerisindeki baslangic pH degerleri
b: Deney sonunda tank igerisindeki pH degeri
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Cizelge 8.6 (devam). Kiikiirt dioksit gazinin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu

deneylerinde sistem girisi ve ¢ikisindaki sodyum hidroksit pH

degisimleri
Gaz akis hiz1 0,0105 [m/s
Stvi hizi, [m/s] Sistem girigsindeki pH SisEem ]glklsmdaki pH
0,0060 11,652 11,52
0,0084 1,47 11,33
0,0112 11,31 11,19
0,0140 11,29 11,15
10,96"
Gaz akis hiz1 0,0140 [m/s]
Stvi hizt, [m/s] Sistem girigindeki pH Sistem ¢ikisindaki pH
0,0060 12,232 12,19
0,0084 12,21 12,14
0,0112 12,09 11,96
0,0140 11,84 11,73
11,69°
Gaz akis hiz1 0,0175 [m/s
Stvi iz, [m/s] Sistem girisindeki pH Sis‘Eem :cl;lklsmdaki pH
0,0060 12,84% 12,82
0,0084 12,80 12,77
0,0112 12,76 12,63
0,0140 12,52 12,33
12,25
a: Tank igerisindeki baslangi¢ pH degerleri
b: Deney sonunda tank icerisindeki pH degeri

Deneysel calismalar sonucunda elde edilen veriler daha sonrasinda literatiir ile
karsilagtirilmistir. Rejl ve arkadaslarinin 2009 yilinda yaptiklar1 ¢alismada, gaz tarafi
bireysel fiziksel kiitle transfer katsayis1 (k%a) belirlenmesinde sodyum hidroksit ¢ozeltisi
icerisinde kiikiirt dioksit absorpsiyonu yontemi ile ¢alisan farkli yazarlarin ¢aligmalarinin
kiyaslandigi hazirlanmis bir grafik ile bu grafikten yola ¢ikilarak bu ¢alismadan elde edilen
verilerle literatiir kiyaslamasi yapilmistir (Sekil 8.7). Sekil 8.7°de bu ¢alisma olarak
gosterilen veriler, sodyum hidroksit ¢ozeltisine kiikiirt dioksit absorpsiyonu yontemi ile

hesaplanan deneysel verilerin, B=30 m/h olan s1v1 hizina ait verilerden olusturulmustur.
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Sekil 8.7. Sodyum hidroksit ¢ozeltisi igerisinde kiikiirt dioksit absorpsiyonu sistemi i¢in
elde edilen gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilarinin literatiir ile
karsilastirilmasi (B=30 m/h)

Sekil 8.7 incelenecek oldugunda, bu ¢calismadan elde edilen gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle
transfer katsayisi degerleri Billet ve Schultes (1999)’un degerlerine en yakindir. Sekil 8.7°de
gosterilen grafik degerlendirildiginde literatiirdeki c¢alismalar arasinda da 6nemli farklar
oldugu goriilmektedir. Bunun sebebi sivi1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsayilarinda

oldugu gibi her sistemin kendine 6zgii 6zelliklerinin olmasindan kaynaklanmaktadir.

Sodyum hidroksit ¢ozeltisinde (pH>10) kiikiirt dioksit absorpsiyonu yontemi ile elde edilen
kiitle transfer katsayilarinin, karbon dioksit i¢in gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer
katsay1s1 hesaplanmasinda kullanilmasi tizere, Kisim 6.3’te anlatildig: gibi karbon dioksit ve
kiikiirt dioksitin hava icerisindeki difiizyon katsayist degerleri hesaplanmistir (Esitlik 8.6 ve
Esitlik 8.7).

Dco,—Hava= 1,44 X 10° m?/s (8.6)
Dso, -tava= 1,178 X 10°° m?/s (8.7)

Daha sonra hesaplanan difiizyon katsayilar1 birbirlerine oranlanip karekokleri alinarak

diizeltme faktorii elde edilmistir (Esitlik 8.8).

Diizeltme Faktorii = [-222=122 1 107 (8.8)
DSOZ—Hava



84

Elde edilen diizeltme faktorii deneysel verilere uygulanmis olup daha sonra, Raschig halkali
dolgulu kolon deney diizenegi i¢in, karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisi i¢erisindeki
gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisini veren korelasyon IBM SPSS Statistics
programindan yararlanilarak dogrusal olmayan regresyon yontemi ile elde edilmistir (Es.

8.9). Korelasyona gore regresyon katsayisinin karesi 0,996°dur.
(k2a)co, = 46,979 UZ*" U3 (8.9)

Elde edilen korelasyonda Ug iissiiniin 1’e yakin olmasindan dolay1 Ug iissii kullanilan IBM
SPSS Statistics programinda 1’e yakinsanarak korelasyon tekrar olusturulmustur (Es. 8.10).
Korelasyona gore regresyon katsayisinin karesi 0,995°dir. Her iki korelasyon i¢in regresyon
katsayilarinin karesi birbirleri ile kiyaslandiginda aradaki farkin ¢ok kiigiik oldugu

gorilmektedir.
(k2a)co, = 53,176 UgU**° (8.10)

Elde edilen korelasyon kullanilarak gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi karbon

dioksit i¢in hesaplanmis olup gaz hizina kars1 grafige gecirilmistir (Sekil 8.8).

0,250
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é;‘ UL=0,0112 m/s
~’ 0,050
——UL=0,0084 m/s
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0,005 0,008 0,011 0,014 0,017 0,020
Gaz hiz1, Ug [m/s]

Sekil 8.8. Korelasyon ile elde edilen gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilar
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Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisin1 belirlemek i¢in korelasyon kullanilarak
hesaplanan degerlerle, deneysel olarak elde edilen degerlerin birbirleri ile uygunlugu

incelenmistir (Sekil 8.9).
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s
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kcoa deneysel [1/3]

Sekil 8.9. Gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi i¢in elde edilen korelasyon
ve deneysel degerlerin karsilastiriimasi

Sekil 8.9°da verilen kargilagtirma grafigi incelendiginde, korelasyondan elde edilen veriler

ile deneysel olarak hesaplanmis olan verilerin uyum i¢inde oldugu goriilmektedir.

8.4. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Kiitle Transfer Katsayisimn Su icin Elde
Edilmesi

Raschig halkali dolgulu kolonda, bireysel fiziksel sivi ve gaz tarafi kiitle transfer
katsayilarinin belirlenmesinin ardindan gaz tarafi bazli toplu kiitle transfer katsayisi

hesaplamalar1 yapilmigstir.

Iki direng teorisine gore, gaz tarafi bazli toplu kiitle transfer katsayisinin hesaplanmast igin
deneylerin yapildigi 11°C sicaklik sartlarinda karbon dioksitin su igerisindeki Henry sabiti

degeri, 1933,5 [Pa-m®mol], boyutsuz ¢oziiniirliik degeri ise 1,222 olarak hesaplanmustir.

Gaz ve siv1 tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayilar1 i¢in gelistirilen korelasyonlar ve
su i¢in hesaplanan boyutsuz ¢oziinlirliigiin farkli gaz ve sivi akis hizlarinda iki direng
teorisine gore gaz tarafi bazl toplu kiitle transfer katsayisi su i¢in elde edilmistir (Cizelge

8.7).
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Cizelge 8.7. ki direng teorisine gore farkli gaz ve sivi akis hizlarinda karbon dioksitin su
icerisindeki gaz tarafi bazli toplu kiitle transfer katsayis1 degerleri

_ iki direng teorisine gére CO,’nin su
Bireysel fiziksel kiitle transfer
Gaz ve s1v1 akig hizlar icerisindeki gaz tarafi bazli toplu kiitle
katsay1lar1
transfer katsayisi
Gaz hiz1 S1vi hiz1 k.%, CO;
kc%a, CO2 [1/s] Kcla, COz[1/s]
(Ue), [mis] | (Up), [ms] [1/s]

0,0060 0,0881 0,0147 0,0106

0,0084 0,0980 0,0197 0,0138
0,0070

0,0112 0,1072 0,0252 0,0173

0,0140 0,1148 0,0304 0,0205

0,0060 0,1306 0,0149 0,0112

0,0084 0,1453 0,0200 0,0147
0,0105

0,0112 0,1589 0,0256 0,0185

0,0140 0,1702 0,0309 0,0220

0,0060 0,1727 0,0151 0,0115

0,0084 0,1921 0,0203 0,0153
0,0140

0,0112 0,2101 0,0259 0,0192

0,0140 0,2251 0,0313 0,0230

0,0060 0,2144 0,0153 0,0118

0,0084 0,2386 0,0205 0,0156
0,0175

0,0112 0,2609 0,0261 0,0198

0,0140 0,2796 0,0316 0,0237

Hesaplanmis olan karbon dioksitin su igerisindeki gaz tarafi bazli toplu kiitle transfer

katsay1s1 degerleri s1vi ve gaz hizlarina kars1 grafige gegirilmistir (Sekil 8.10).

0,025 0,025
0,023 0,023
0,021 0,021
0,019 0,019
= 0,017 = 0.017
= 0,015 = 0015
> S 0,013
> 0,013 ¥ 0011
0,011 0,009
0,009 0,007
0,007 0,005
0,005 0,007 0,009 0,011 0,013 0,015 0,001 0,005 0,009 0,013 0,017 0,021
Swv1 Hizi, U [m/s] Gaz Hizi, Ug [m/s]
UG=0,0175 m/s UG=0,0140 m/s UL=0,0140 m/s UL=0,0112 m/s
——UG=0,0105 m/s UG=0,0070 m/s UL=0,0084 m/s UL=0,0060 m/s
(a) (b)

Sekil 8.10. Farkli gaz ve si1v1 akis hizlarinda, karbon dioksitin su icerisindeki gaz tarafi
bazli toplu kiitle transfer katsayist degerleri



87

Sekil 8.10°daki grafik (a) incelendiginde, gaz hiz1 arttik¢a her bir gaz hiz1 i¢in elde edilen
egriler arasindaki araligin azaldig1 goriilmektedir. Buna gore, daha yiiksek gaz hizlarina
ulasildiginda (endiistriyel isletmelerdeki ekipmanlarda ulasilan hizlar gibi), aradaki farkin

gittikge kiiciilerek neredeyse sifira yakinlasacagi sdylenebilir.

Gaz ve sivi tarafi direnglerinin karsilagtirmasinin yapilmasi ile kiitle transferi

mekanizmasimin hangi taraf kontrollii oldugu belirlenebilmektedir. Es. 6.51 ile belirtilen

“m” terimi, gaz tarafi direncini ifade ederken “m” terimi ise s1v1 tarafi direncini ifade
c L

etmektedir. Buna gore, bu sistem i¢in gaz ve sivi tarafi direnglerinin karsilagtirmasi

yapilmistir (Cizelge 8.8).

Cizelge 8.8. S1v1 ve gaz direnclerinin karsilastirmasi

Gaz hiz1 (Ug), | Sivi hiz1 (Uy), 0 0

[m/s] [m/s] 1/k% m/k. %
0,0060 11,35 83,16
0,0084

0.0070 10,20 62,03
0,0112 9,33 48,58
0,0140 8,71 40,18
0,0060 7,66 81,79
0,0084

0.0105 6,88 61,01
0,0112 6,29 4778
0,0140 5,87 39,52
0,0060 5,79 80,83
0,0084

0.0140 5,20 60,30
0,0112 4,76 47,22
0,0140 4,44 39,06
0,0060 4,66 80,10
0,0084

0.0175 4,19 59,75
0,0112 3,83 46,79
0,0140 3,58 38,70

Genellikle s1v1 tarafi ve gaz tarafi direnci karsilagtirlldiginda, gaz tarafi direncinin ihmal

edilebilecek kadar kiigiik oldugu bu nedenle de (1<—1°a) = # varsayimi yapilir (Hegely ve
c L

digerleri, 2017; Uysal, 2003: 139). Burada gaz ve siv1 tarafi direnglerine bakildiginda, sivi

tarafi direncinin gaz tarafi direncine gore daha yiiksek oldugu goriilebilir.
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Diisiik gaz hizlarinda sivi tarafi direncinin gaz tarafi direncinden yaklagsik olarak 7 kat daha

biiyiik olmasinin yaninda, gaz hizi yiikseldik¢e bu oranin yaklasik 10 kata kadar arttigi

goriilmektedir. Buna gore, sivi tarafi direncinin gaz tarafi direncine gore daha baskin oldugu

sOylenebilir.

8.5. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Kimyasal Kiitle Transfer Katsayisinin
Belirlenmesi

Raschig halkali dolgulu kolonda, gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisinin

belirlenmesi i¢in karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu deneyleri

yapilmustir. Farkli gaz ve sivi hizlarinda gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisi

degerleri sodyum hidroksit ¢dzeltisi i¢in elde edilmistir (Cizelge 8.9).

Cizelge 8.9. Farkli gaz ve s1v1 akis hizlarinda karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢6zeltisi
icerisindeki gaz tarafi bazli toplu kimyasal kiitle transfer katsayisi ve karbon
dioksit gaz konsantrasyonlarinin degisimi

Karbon dioksitin sodyum hidroksit
¢ozeltisine absorpsiyonu ile elde
(L(J} a;z ?&Z/IS] S Fr;Z/IS](UL)’ CO2, % edilen gaz tarafi bazli toplu kimyasal
Gl kiitle transfer katsayist,
Kca deneysel, [1/s]
0,0060 8,39 0,0123
0,0084 7,71 0,0140
0.0070 0,0112 6,88 0,0173
0,0140 5,49 0,0210
0,0060 9,23 0,0154
0,0084 8,63 0,0175
0.0105 0,0112 7,77 0,0208
0,0140 5,40 0,0321
0,0060 9,28 0,0204
0,0084 8,73 0,0229
0.0140 0,0112 7,13 0,0312
0,0140 5,23 0,0440
0,0060 9,50 0,0242
0,0084 8,23 0,0317
0.0175 0,0112 6,44 0,0443
0,0140 4,82 0,0593
*CO; baslangi¢ konsantrasyonu =%15,2

Karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu ile hesaplanmis olan gaz tarafi

toplu kimyasal kiitle transferi katsayilari, sivi hizina kars1 grafige gecirilmistir (Sekil 8.11).
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UG=0,0175 m/s
UG=0,0140 m/s
UG=0,0105 m/s
UG=0,0070 m/s

Sekil 8.11. Karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisi i¢erisindeki gaz tarafi toplu
kimyasal kiitle transfer katsayilari

Deneyler boyunca sodyum hidroksitin pH degisimi yine 10’dan biiyiik olacak sekilde

ayarlanmig ve sistem giris ve ¢ikislarinda kaydedilmistir (Cizelge 8.10).

Cizelge 8.10. Karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu deneylerinde
sistem girisi ve ¢ikisindaki sodyum hidroksit pH degisimleri

Sivi hizi, [m/s]

Gaz hiz1 0,0035 [m/s]

Sistem girisindeki pH Sistem ¢ikisindaki pH
0,0060 11,19° 10,28
0,0084 11,08 10,26
0,0112 10,78 10,10
0,0140 10,47 10,04
10,23
Gaz hiz1 0,0070 [m/s]
Stvi hizt, [ms] Sistem girisindeki pH Sistem ¢ikisindaki pH
0,0060 11,282 10,17
0,0084 11,05 10,14
0,0112 10,72 10,09
0,0140 10,46 10,02
10,25°

a: Tank icerisindeki baglangic pH degerleri

b: Deney sonunda tank icerisindeki pH degeri
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Cizelge 8.10 (devam). Karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu

deneylerinde sistem girisi ve ¢ikisindaki sodyum hidroksit pH

degisimleri
Gaz akis hiz1 0,0105 [m/s]
Swvi hiz, [m/s] Sistem girisindeki pH Sistem c¢ikisindaki pH
0,0060 11,81° 10,76
0,0084 11,26 10,63
0,0112 11,19 10,58
0,0140 11,07 10,24
10,76"
Gaz akis hiz1 0,0140 [m/s]
Stvi huz, [m/s] Sistem girisindeki pH Sistem c¢ikisindaki pH
0,0060 11,35% 11,00
0,0084 11,31 10,96
0,0112 11,26 10,61
0,0140 11,19 10,29
10,68"
Gaz akis hiz1 0,0175 [m/s]
Stvi hiz, [m/s] Sistem girisindeki pH Sistem ¢ikisindaki pH
0,0060 11,318 10,26
0,0084 10,82 10,18
0,0112 10,67 10,07
0,0140 10,48 10,02
10,31°

a: Tank igerisindeki baslangic pH degerleri

b: Deney sonunda tank icerisindeki pH degeri

Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisin1 veren korelasyon, deneysel veriler
kullanilarak ve IBM SPSS Statistics programindan yararlanilarak dogrusal olmayan
regresyon yontemi ile elde edilmistir (Es. 8.11). Denklemin regresyon katsayisinin karesi

0,965 olarak hesaplanmustir.
Kea = 408,622 Ug**®U; 0%

Elde edilen korelasyon kullanilarak gaz tarafi bazli toplu kimyasal kiitle transfer katsayilari

(8.11)

hesaplanmis olup, s1v1 hizina kars1 grafige gecirilmistir (Sekil 8.12).
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Sekil 8.12. Karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisi igerisindeki korelasyon ile elde
edilen gaz tarafi bazli toplu kimyasal kiitle transfer katsayilar

Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisimi belirlemek i¢in deneysel verilerle

korelasyon ile elde edilen verilerin birbirleri ile uyumu incelenmistir (Sekil 8.13).
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Sekil 8.13. Deneysel veriler ile korelasyondan ile elde edilen verilerin birbiri ile
karsilastirilmasi

Sekil 8.13’teki karsilastirma grafigi incelendiginde, korelasyon ile elde edilen verilerin

deneysel olarak hesaplanmis olan degerlerle uyum i¢inde oldugu goriilmektedir.
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8.6. Dolgulu Kolonda Gaz Tarafi Toplu Fiziksel Kiitle Transfer Katsayisinin
Belirlenmesi

Raschig halkali dolgulu kolonda, karbon dioksitin karbitol asetat ¢dzeltisine absorpsiyonu
deneyleri yapilmis olup, gaz tarafi bazli toplu kimyasal kiitle transfer katsayis1 degerleri

karbitol asetat ¢Ozeltisi igin elde edilmistir (Cizelge 8.11).

Cizelge 8.11. Farkli gaz ve siv1 akis hizlarinda karbon dioksitin karbitol asetat ¢ozeltisi
icerisindeki gaz tarafi bazli toplu fiziksel kiitle transfer katsayisi ve karbon
dioksit gaz konsantrasyonlarinin degigimi

Karbon dioksitin karbitol asetat
Gaz hiz1 ¢oOzeltisine absorpsiyonu ile elde
(Uog), S Fr;Z/;](UL)’ CO2, % edilen gaz tarafi bazli toplu
[m/s] fiziksel kiitle transfer katsayisi,
(Kc®)a deneysel, [1/s]
0,0060 8,42 0,0122
0,0084 7,16 0,0155
00070 0,0112 6,32 0,0181
0,0140 5,06 0,0227
0,0060 8,18 0,0192
0,0084 7,77 0,0207
1 i i )
0.0105 0,0112 6,68 0,0254
0,0140 6,23 0,0276
0,0060 9,03 0,0215
0,0084 8,67 0,0232
14 ’ ’ :
00140 0,0112 7,89 0,0271
0,0140 6,98 0,0321
0,0060 9,48 0,0244
0,0084 7,74 0,0348
0,0175 ’ :
0,0112 6,85 0,0411
0,0140 6,27 0,0457
*CO; baslangi¢ konsantrasyonu =%15,2

Hesaplanmis olan karbon dioksitin karbitol asetat ¢ozeltisi i¢erisindeki gaz tarafi bazli toplu
fiziksel kiitle transfer katsayis1 degerleri s1v1 akis hizlarina kars1 farkli gaz akis hiz1 degerleri

icin grafige gecirilmistir (Sekil 8.14).
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Sekil 8.14. Karbon dioksitin karbitol asetat ¢ozeltisi igerisindeki gaz tarafi bazli toplu
kimyasal kiitle transfer katsayilari

Gaz tarafi bazli toplu fiziksel kiitle transfer katsayisini veren korelasyon deneysel veriler
kullanilarak ve IBM SPSS Statistics programi yardimiyla dogrusal olmayan regresyon
yontemi ile elde edilmistir (Es. 8.12). Denklemin regresyon katsayisinin karesi 0,930 olarak

hesaplanmustir.
Kla = 16,372 U® 8y %7 (8.12)

Elde edilen korelasyon kullanilarak gaz tarafi bazli toplu kimyasal kiitle transfer katsayilari
stv1 hizina kars1 grafige gegirilmistir (8.15).
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Sekil 8.15. Korelasyon ile elde edilen gaz tarafi bazl toplu fiziksel kiitle transfer
katsayilar
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Gaz tarafi fiziksel kiitle transfer katsayisim1 belirlemek i¢in deneysel olarak elde edilen

verilerle korelasyon kullanilarak hesaplanan verilerin birbirleri ile uyumu incelenmistir

(Sekil 8.16).
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Sekil 8.16. Korelasyon ile hesaplanan verilerle deneysel olarak elde edilen verilerin
karsilastirilmasi

Sekil 8.16’da gosterilmis olan kiyaslama grafigi incelendiginde, korelasyondan elde edilen

verilerin deneysel olarak hesaplanmis olan verilerle uyum igerisinde oldugu goriilmektedir.
8.7. Karbitol Asetat Cozeltisinin Sodyum Hidroksit Cozeltisi ile Karsilastirilmasi

Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transferi katsayilarinin hesaplanmasinda kullanilan sodyum
hidroksit ¢ozeltisi ile gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transferi hesaplanmasinda kullanilan
karbitol asetat ¢ozeltisinin birbirleri ile karsilastirilmasi yapilmigtir. Buna gore, her iki
¢oOzelti i¢cin hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilar, referans olarak alinan su

icin hesaplanmis olan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarina oranlanmistir.

Sodyum hidroksit ¢ozeltisi kullanilarak elde edilen gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer
katsayilarinin referans su i¢in hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarina orani

hesaplanmis olup Cizelge 8.12°de gosterilmektedir.
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Cizelge 8.12. Sodyum hidroksit ¢6zeltisi ile hesaplanan gaz tarafi toplu kimyasal kiitle
transfer katsayilarinin su i¢in hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer
katsayilarina orani

CO2’nin NaOH
Svihizi | Gazhizi | K COz [1/s] cozeltisine Kea COz (NaOH) /
absorpsiyonu ile elde 0
(Uo), (Ue), . K% CO; (su)
- edilen gaz tarafi
(su i¢in elde lu ki 1 kil
[m/s] [m/s] edilen) toplu kimyasal kutle
transfer katsayisi,
Kca, [1/s]
0,0070 0,0106 0,0123 1,16
0,0105 0,0112 0,0154 1,38
0,0060
0,0140 0,0115 0,0204 1,76
0,0175 0,0118 0,0242 2,05
0,0070 0,0138 0,0140 1,01
0,0105 0,0147 0,0175 1,19
0,0084
0,0140 0,0153 0,0229 1,50
0,0175 0,0156 0,0317 2,02
0,0070 0,0173 0,0173 1,00
0,0105 0,0185 0,0208 1,12
0,0112
0,0140 0,0192 0,0312 1,62
0,0175 0,0198 0,0443 2,24
0,0070 0,0205 0,0210 1,03
0,0105 0,0220 0,0321 1,46
0,0140
0,0140 0,0230 0,0440 1,91
0,0175 0,0237 0,0593 2,51

Sodyum hidroksit ¢ozeltisi kullanilarak elde edilen gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer

katsayilarinin referans su i¢in hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarina orani

hesaplanarak elde edilen sonuglar gaz hizlarina kars1 grafige gecirilmistir (Sekil 8.17).
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Sekil 8.17. Sodyum hidroksit ¢ozeltisi ile elde edilen gaz tarafi toplu kimyasal kiitle

transfer katsayilarinin referans su ile elde edilen gaz tarafi toplu kiitle transfer
katsayilarina orani

Karbitol asetat ¢ozeltisi ile hesaplanan gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer katsayilarinin

su i¢in hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarina orani Cizelge 8.13’te

gosterilmektedir.
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Cizelge 8.13. Karbitol asetat ¢cozeltisi ile hesaplanan gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer
katsayilarinin su i¢in hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarina

orani

Karbon dioksitin
karbitol asetat (CA)
Sivihizi | Gazhizi | Kcfa CO2[1/s] cozeltisine
(Uo), (Ueg), absorpsiyonu ile elde | K%a CO, (CA) / Kla
(su igin elde edilen gaz tarafi bazli COz (su)
[m/s] [m/s] edilen) toplu fiziksel kiitle
transfer katsayisi, K%,
[1/s]
0,0070 0,0106 0,0122 1,15
0,0105 0,0112 0,0192 1,72
0,0060
0,0140 0,0115 0,0215 1,86
0,0175 0,0118 0,0244 2,07
0,0070 0,0138 0,0155 1,12
0,0105 0,0147 0,0207 141
0,0084 0,0140 0,0153 0,0232 1,52
0,0175 0,0156 0,0348 2,22
0,0070 0,0173 0,0181 1,05
0,0105 0,0185 0,0254 1,38
0,0112
0,0140 0,0192 0,0271 1,41
0,0175 0,0198 0,0411 2,08
0,0070 0,0205 0,0227 1,11
0,0105 0,0220 0,0276 1,25
0,0140
0,0140 0,0230 0,0321 1,40
0,0175 0,0237 0,0457 1,93

Karbitol asetat ¢ozeltisi kullanilarak elde edilen gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer

katsayilarinin referans su i¢in hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarina orani

hesaplamalarindan elde edilen veriler gaz hizina kars1 grafige gecirilmistir (Sekil 8.18).
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Sekil 8.18. Karbitol asetat ¢ozeltisi ile elde edilen gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer
katsayilarinin referans su ile elde edilen gaz tarafi toplu kiitle transfer
katsayilarina orani

Gaz tarafi toplu kimyasal ve fiziksel kiitle transfer katsayilarinin, su igin elde edilen gaz
tarafi toplu kiitle transfer katsayilar1 ile oranlarina bakilacak olursa, oranlarin birbirlerine
cok yakin oldugu goriilmektedir. Calisilan gaz hizi1 araliginda, gaz tarafi toplu kimyasal kiitle
transfer katsayilarinin referans su icin hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer
katsayilarindan 1 ila 2,5 kat daha fazla oldugu goriilmektedir. Ayni sekilde, ¢calisilan gaz hizi
araliginda, gaz tarafi bazli toplu fiziksel kiitle transfer katsayilarinin referans su i¢in
hesaplanan gaz tarafi bazli toplu kiitle transfer katsayilarindan 1 ila 2,3 kat daha fazla oldugu
goriilmektedir. Bu karsilagtirma, karbon dioksit absorpsiyonunda, fiziksel bir absorbent olan
karbitol asetat ¢ozeltisinin neredeyse kimyasal bir absorbent olan sodyum hidroksit ¢ozeltisi

kadar etkili bir ¢ozelti oldugunu gostermektedir.
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9. SONUCLAR

= Bu yiiksek lisans tezinde karbitol asetat igerisine karbon dioksit absorpsiyonu

calisiimistir.

= Karbon dioksitin, karbitol asetat ¢ozeltisi igerisine fiziksel absopsiyon ile tutulabildigi

yapilan ¢alismalar ile gdsterilmistir.

= Karbon dioksitin karbitol asetat icerisindeki difiizyon katsayis1 degerleri hem teorik hem
de deneysel olarak 5 farkli sicaklik i¢in elde edilmistir. Yapilan c¢alisma
degerlendirildiginde teorik ve deneysel sonuglarin birbiri ile uyum icinde oldugu

gosterilmistir.

= Sicakligin etkisi g6z 6niinde bulundurularak, teorik ve deneysel sonuglarin birbirleri ile
uyum ic¢inde olmasi, deney sirasinda kullanilan diyafram hiicre sisteminin difiizyon

katsay1s1 hesaplamalarinda giivenilir bir deneysel sistem oldugu gosterilmistir.

= Kiitle transferi calismalarina gecilirken ilk olarak kullanilan Raschig halkali dolgulu
kolonun karakterizasyonunun yapilabilmesi i¢in gaz ve sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle

transfer katsayilar1 elde edilmistir.

= Sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi, oksijen desorpsiyon yontemi ile
hesaplanmistir. Literatlir ¢alismalariyla yapilan karsilastirma sonucunda elde edilen
deneysel verilerin uygun calisma araliginda oldugu gosterilmistir. Literatlirde genel
olarak oksijen desorpsiyonu ile yapilan deneyler sonucunda gaz hizinin sivi tarafi
bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisina etkisinin ¢ok az oldugu dolayisiyla ihmal
edilebilecegi gosterilmektedir. Fakat bu ¢alismayla elde edilen sonuglar gostermektedir
ki, bireysel fiziksel kiitle transferi katsayisina sivi hizinin oldugu kadar gaz hizinin da
etkisi vardir. Bu sonuglar g6z 6niinde bulundurularak, bireysel fiziksel kiitle transferi

katsayisi i¢in ¢alisma araligina uygun olarak bir korelasyon gelistirilmistir.

= QGaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayisi, sodyum hidroksit ¢ozeltisine
(pPHNaor>10) kiikiirt dioksit absorpsiyonuyla hesaplanmistir. Burada Danckwerts’in

Onerisine bagl kalinarak, deneyler boyunca sodyum hidroksit ¢dzeltisinin pH’1 hep
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10’un iizerinde kalacak sekilde deneyler gercgeklestirilmistir. Bunun kontroliiniin
saglanmasi i¢in deneyler boyunca sivi tanki giris ve ¢ikislarindan numune alinarak pH
metre ile Olgim yapilmistir. Sivi tarafi bireysel fiziksel kiitle transferi katsayisi
hesaplamalarinda oldugu gibi gaz tarafi bireysel fiziksel kiitle transfer katsayis1 i¢in de

korelasyon gelistirilmistir.

Kiitle transfer katsayilarinda kimyasal ve fiziksel absorpsiyon yoOntemlerinin bir
karsilastirilmasinin yapilabilmesi i¢in gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayisi i¢in yapilan
deneyler, hem kimyasal absorpsiyona uygun olan sodyum hidroksit ¢6zeltisi ile hem de

fiziksel absorpsiyona uygun olan karbitol asetat ¢ozeltisi ile ger¢eklestirilmistir.

Gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayisi, sodyum hidroksit cozeltisine
(pHnaor>10) karbon dioksit absorpsiyonuyla hesaplanmistir. Yine gaz tarafi bireysel
fiziksel kiitle transfer katsayist hesaplamalarinda oldugu gibi sodyum hidroksit
¢oOzeltisinin pH’1 10’dan yiiksek olacak sekilde ayarlanmistir ve deneyler boyunca da pH
metre ile kontrolii saglanmistir. Elde edilen deneysel sonuglar kullanilarak gaz tarafi

toplu kimyasal kiitle transfer katsayisi i¢in bir korelasyon gelistirilmistir.

Gaz tarafi toplu fiziksel kiitle transfer katsay1si, karbitol asetat ¢ozeltisine karbon dioksit
absorpsiyonuyla hesaplanmistir. Elde edilen deneysel sonuglar yardimiyla gaz tarafi

toplu fiziksel kiitle transfer katsayisi i¢in bir korelasyon gelistirilmistir.

Gaz tarafi toplu kimyasal ve fiziksel kiitle transfer katsayilari, su i¢in elde edilen gaz
tarafi toplu kiitle transfer katsayilar1 ile oranlanarak birbirleri ile karsilagtirilmistir.
Calisilan gaz hizi araliinda, gaz tarafi toplu kimyasal kiitle transfer katsayilarinin
referans su i¢in hesaplanan gaz tarafi toplu kiitle transfer katsayilarindan 1 ila 2,5 kat
daha fazla oldugu goriilmiistiir. Ayni sekilde, ¢alisilan gaz hizi araliginda, gaz tarafi bazl
toplu fiziksel kiitle transfer katsayilarinin referans su i¢in hesaplanan gaz tarafi bazh
toplu kiitle transfer katsayilarindan 1 ila 2,3 kat daha fazla oldugu goriilmiistiir. Yapilan
bu karsilastirmanin sonucu gostermektedir ki, fiziksel bir absorbent olan karbitol asetat
¢ozeltisi, kimyasal bir absorbent olan sodyum hidroksit ¢ozeltisi kadar karbon dioksit
absorplayabilmektedir. Bu da fiziksel absorbentler arasinda karbitol asetatin 6nemli bir

¢Ozelti oldugunu gdstermektedir.
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Karbitol asetat ¢ozeltisinin basit bir desorpsiyon sistemi ile desorbe edilerek ¢ok fazla
enerji harcanmadan tekrar deneylerde rahatlikla kullanilabildigi deneysel olarak

gosterilmistir.

Bu c¢aligmada karbitol asetat karbon dioksit absorpsiyonunda kullanilmistir.
Literatiirdeki ¢alismalar g6z dntinde bulunduruldugunda, karbon dioksitin karbitol asetat
icerisindeki diflizyon katsayis1 hesaplamalar1 ve karbon dioksitin karbitol asetat
icerisindeki kiitle transferi katsayis1 hesaplamalari ilk defa yapilmis olup bu konu daha

once hakkinda arastirma yapilmamuis, orijinal bir caligmadir.
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10. ONERILER

= (Calismanin devaminda, absorpsiyon sistemlerinde siklikla kullanilan ekipmanlarla
(kabarcikli kolon, yapili dolgulu kolon, 1slak duvarli kolon gibi) kiitle transfer

calismalarina devam edilebilir.

= Karbon dioksitin karbitol asetat ¢ozeltisine absorpsiyonunda dolgulu kolon disindaki

sistemlerde kullanilabilmesi i¢in etkin ara yiizey alani hesaplanabilir.

= Karbitol asetat ¢ozeltisinin karbon dioksit absorplamada uygun bir fiziksel absorbent
oldugu teorisini gii¢clendirmek i¢in endiistride ¢okca kullanilan fiziksel absorbentlerle

(seleksol, rektisol vb.) bir karsilastirmasi yapilabilir.

= Karbitol asetat ¢ozeltisinin yine karbon dioksit absorplamada son zamanlarda literatiirde
hakkinda oldukga fazla ¢alismalar bulunan c¢esitli iyonik sivilarla bir karsilagtirmasi

yapilabilir.

= Karbon dioksit absorpsiyonunda, endiistriyel uygulamalara yonelik yol gdsterici bir

caligma olarak pilot 6l¢ekli bir sistemde ¢alismalar gergeklestirilebilir.
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EK-1. Tiirkiye sera gaz1 emisyon degerleri

Cizelge 1.1. 1990-2018 yillar1 arasinda Tiirkiye karbon dioksit emisyon degerleri
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CO; emisyonlari, 1990 — 2012 (Bin ton)
Sera gazl 1990 1995 2000 2005 2010 2011 2012
kaynaklari
Toplam 151 508,5 | 180 903,0 | 229 790,6 | 264 200,8 | 314 380,0 | 339 482,3 | 353 666,2
Enerji 129 882,3 | 156 827,1 [ 204 511,0 [ 232 408,6 | 270 819,8 | 291 845,2 | 304 431,7
gaa;‘rﬁam 129 662,0 | 156 617,8 | 204 343,0 | 232 266,9 | 270 663,5 | 291 694,5 | 304 287,9
Cevrim ve
enerji 37130,3 | 50297,9 | 77502,7 | 89665,8 | 112091,5 | 123 668,6 | 124 752,8
sektorii
Imalat
sanayive | 37004,0 | 39842,8 | 57657,3 | 62731,1 | 52119,6 | 52379,7 | 60821,1
insaat
Ulasirma | 26 250,8 | 33180,0 | 35490,2 | 41043,8 | 44382,6 | 46366,8 | 612485
Diger 29276,9 | 33297,2 | 33692,7 | 38826,2 | 62069,8 | 692794 | 574655
sektorler
Kacak 220,2 209,1 167,8 141,6 156,2 150,5 1437
emisyonlar
Karbon
dioksit 0,1 0,1 0.1 0.1 0.1 0,1 0,1
tasima ve
depolama
Endiistriyel
gﬁgﬂer Ve | 211396 | 236241 | 24641,2 | 31167,1 | 42904,1 | 470654 | 48580,3
kullanimi1
Mineral
e 134237 | 17549,4 | 18417,6 | 23246,4 | 33393,8 | 35297,6 | 36384,4
drtinleri
Kimya 565,2 472,1 214,3 591,3 2496 | 10120 | 11920
sanayi
Metal 69673 | 53997 | 57322 | 68837 | 88292 | 9902,1 | 10398,4
uretimi
Enerji dis1
yakit ve 183,4 202,8 277,1 4457 431,6 853,7 605,5
solvent
kullanimi
Tarim 459,9 4259 617,5 613,2 645,0 557,5 639,8
Ure 459,9 425,9 617,5 613,2 645,0 557,5 639,8
uygulamasi
Atik 26,6 26,0 21,0 11,9 11,2 14,1 144
Atiklarin
acikta 26,6 26,0 21,0 11,9 11,2 14,1 14,4
yakilmasi
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Cizelge 1.1 (devam). 1990-2018 yillan arasinda Tiirkiye karbon dioksit emisyon degerleri

CO; emisyonlari, 2013 — 2018 (Bin ton)
Sera gaz1 2013 2014 2015 2016 2017 2018
kaynaklari
Toplam 3452206 | 3616755 | 3813319 | 4012397 | 4253292 | 4191947
Enerji 2929136 | 3092590 | 3297819 | 3452979 | 366897,6 | 3598188
Yakut 2927679 | 3091134 | 3296272 | 3451398 | 3667404 | 3596442
yanmasi
Cevrim ve
enerji 119519,1 | 130128,0 | 1335034 | 1426794 | 153557,1 | 1574433
sektori
imalat
sanayi ve 527720 | 542329 | 593586 | 598396 | 599583 | 593112
ingaat
Ulastirma 674781 | 720843 | 742716 | 802078 | 829534 | 827878
Diger 52098,7 | 526682 | 624937 | 624130 | 702716 | 601019
sektorler
Kagak 145,5 145,5 154,6 157,9 157,0 1745
emisyonlar
Karbon
dioksit 01 01 01 01 01 01
tagima ve
depolama
Endiistriyel
;frlgflnler Ve | 514923 | 516283 | 507384 | 546447 | 569805 | 581172
kullanimi
Mineral
Vinetal 396181 | 398546 | 384792 | 420044 | 442741 | 438187
urtinleri
Kimya 792,8 976,2 13372 940,0 7417 12702
sanayi
Metal 105479 | 103983 | 106554 | 115540 | 118131 | 128219
uretimi
Enerji disi
yakit ve 533,6 399,2 266,5 146,2 151,5 206,4
solvent
kullanim1
Tarim 807,3 7877 810,6 12953 14496 12575
Ure 807.3 7877 810.6 12953 14496 12575
uygulamasi
Atik 7.4 0,5 1,1 1,8 15 1,2
Atiklarin
acikta 7.4 0,5 1,1 1,8 15 1,2
yakilmasi
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Cizelge 1.2. 1990-2018 yillar1 arasinda Tiirkiye’de sektorlere gore sera gazi emisyon

degerleri

Sektorlere gore toplam sera gazi emisyonlar: (CO2 esdegeri), 1990-2018 (Milyon ton-Mt)

1990 yilina Endiistriyel
gore degisim islemler ve
Yil Toplam (%) Enerji tirtin kullanimi Tarim Atik
1990 2194 . 139,6 22,8 45,8 11,1
1991 226,8 3,4 144,0 24,7 46,7 11,3
1992 233,0 6,2 150,3 24,3 46,8 11,5
1993 240,3 9,5 156,8 24,5 47,2 11,8
1994 2343 6,8 153,3 24,2 44,7 12,0
1995 2478 12,9 166,3 25,2 43,8 12,3
1996 2674 21,9 184,0 26,2 44,5 12,7
1997 278,6 27,0 196,2 27,0 42,3 13,2
1998 280,2 27,7 195,9 27,4 43,5 13,5
1999 277,7 26,6 193,8 25,8 44,1 13,9
2000 298,8 36,2 216,1 26,2 42,1 14,3
2001 280,3 27,8 199,2 25,9 39,7 15,5
2002 286,0 30,4 205,8 26,9 374 15,9
2003 305,3 39,2 220,3 28,2 40,5 16,2
2004 314,7 43,4 226,1 30,8 41,1 16,6
2005 337,1 53,7 2440 33,6 42,2 17,3
2006 358,3 63,3 260,0 36,7 43,6 18,0
2007 3914 78,4 290,8 39,2 43,2 18,3
2008 387,6 76,7 287,3 40,9 41,0 18,4
2009 395,6 80,3 292,5 42,5 41,8 18,8
2010 398,9 81,8 287,0 48,1 44,1 19,5
2011 4278 95,0 308,7 52,8 46,6 19,8
2012 4473 103,9 320,5 55,1 52,3 19,4
2013 439,3 100,3 307,5 58,1 55,5 18,2
2014 4584 108,9 325,8 58,6 55,9 18,2
2015 472,6 1154 340,9 57,1 55,8 18,8
2016 497,7 126,9 359,7 61,1 58,5 18,4
2017 523,8 138,8 379,9 63,6 62,8 17,4
2018 520,9 137,5 373,1 65,2 64,9 17,8
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Sera gazi emisyonlar1 (CO2 esdegeri), 1990-2018 (Milyon ton-Mt)

Yil Toplam CO; CH,4 N2O F-gazlari
1990 219,4 151,5 42,4 24,8 0,6
1991 226,8 158,0 43,3 24,6 0,9
1992 233,0 163,9 43,2 25,1 0,7
1993 240,3 171,0 43,0 25,9 0,4
1994 234,3 167,4 42,7 23,5 0,7
1995 247,8 180,9 42,5 23,7 0,6
1996 267,4 199,5 42,9 24,4 0,6
1997 278,6 212,0 42,1 23,9 0,6
1998 280,2 212,0 42,3 25,3 0,6
1999 277,7 207,8 43,7 25,6 0,6
2000 298,8 229,8 43,6 24,7 0,7
2001 280,3 213,5 42,8 23,2 0,8
2002 286,0 221,0 40,9 23,1 1,0
2003 305,3 236,5 42,9 24,7 1,2
2004 314,7 244.5 43,5 25,2 1,5
2005 337,1 264,2 45,2 26,1 1,7
2006 358,3 281,6 46,6 28,1 1,9
2007 391,4 312,7 49,0 27,4 2,3
2008 387,6 309,3 49,9 25,9 2,4
2009 395,6 315,4 49,6 28,3 2,4
2010 398,9 314,4 51,3 29,6 3,6
2011 4278 339,5 53,7 30,7 4,0
2012 447,3 353,7 57,1 31,8 4,7
2013 439,3 345,2 55,5 33,8 4,8
2014 458,4 361,7 57,3 34,3 5,1
2015 472,6 381,3 51,4 35,0 4,9
2016 497,7 401,2 53,9 37,4 5,2
2017 523,8 425,3 54,2 38,8 5,4
2018 520,9 419,2 57,6 38,9 5,2
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EK-2. Oksijen probunun kalibrasyonu

» %100 Hava Doygunlugu i¢in Kalibrasyon Y®éntemi

icinde su bulunan bir beherin icerisine YSI 5700 Series oksijen probu yerlestirilir
(5739 probu nemli siinger ile birlikte konulur veya sabit nemi saglamak i¢in nemli
bir beze sarilir). Sicaklik sabit kalana kadar beklenir (Sicakligin sabit kalmasi
kalibrasyon i¢in 6nemli bir husustur).

Cihazin tizerindeki diigme %CAL’a getirilir.

Bir kere CAL butonuna basildiktan sonra diigme %’ye getirilir. Bu sirada ekranda
100,0 (£0,2) yazmalidir. Dogrulugun saglanmasi i¢in en az bir dakika boyunca sabit

bir deger goriilmelidir.

= Olgiimler

» Sicaklik
Oksijen probu sivinin igerisine konulur.
Cihazin iizerinde bulunan diigme TEMP °C’ye ¢evrilir. Ekranda okunan deger sabit

kalana kadar beklenir.

» Oksijen
Kalibrasyonu yapilmis olan prob analiz edilecek olan sivinin igerisine konulur ve
karistirilir.
Cihazn iizerindeki diigme %’ye ¢evrilir. Ekranda bir dakika boyunca ayni deger
okunana kadar sabitligi saglamak icin probun dengeye gelmesi beklenir. Bu degerin

mg/L degerinde okunmasi i¢in de diigme mg/L’ye getirilir ve ayn1 sekilde beklenir.
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Cizelge 2.1. 760 mmHg basingta suya doygun havada su igerisindeki oksijenin
¢oziiniirliigii (Uysal, 2011)

Sicaklik (°C) Coziinirlik (mg/L) Sicaklik (°C) Coziinirlik (mg/L)
0 14,62 24 8,42
1 14,22 25 8,26
2 13,83 26 8,11
3 13,46 27 7,97
4 13,11 28 7,83
5 12,77 29 7,69
6 12,45 30 7,56
7 12,14 31 7,43
8 11,84 32 7,31
9 11,56 33 7,18
10 11,29 34 7,07
11 11,03 35 6,95
12 10,78 36 6,84
13 10,54 37 6,73
14 10,31 38 6,62
15 10,08 39 6,52
16 9,87 40 6,41
17 9,67 41 6,31
18 9,47 42 6,21
19 9,28 43 6,12
20 9,09 44 6,02
21 8,92 45 5,93
22 8,74 46 5,84
23 8,58 47 5,74
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Cizelge 2.2. Farkli basinglar i¢in kalibrasyon degerleri (Uysal, 2011)
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Basing Kalibrasyon Degeri Basing Kalibrasyon Degeri
(mmHg) (%) (mmHg) (%)
768 101 631 83
760 100 623 82
752 99 616 81
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 o547 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. Peristaltik pompa kalibrasyon egrisi

Raschig halkali dolgulu kolon ile yapilan deneylerde sivi beslemesi i¢in kullanilan peristaltik

pompanin L/dk ve RPM birimlerinde kalibrasyon egrisi Sekil 3.1°de verilmistir.

3,50
y =0,004x + 0,4149

R2=0,9989
3,00

2,50 /

2,00
1,50

1,00 /
0,50 /

0,00

L/dk

0 100 200 300 400 500 600
RPM

Sekil 3.1. Peristaltik pompa kalibrasyon egrisi
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EK-4. Gaz kromatografisi

Analizlerde SRI Instruments firmasina ait SRI 310 modeli termal iletkenlik detektorii olan
gaz kromatografi cihazi kullanilmistir. Gaz kromatografi i¢erisinde 3°*1/8” boy ve gapindaki
silika jel kolon kullanilmis olup tasiyict gaz olarak ise saf argon gazi kullanilmustir.
Deneylerden elde edilen gaz numuneler Hamilton marka 1uL’lik siringa ile kolona
beslenmis olup sonuclar Peaksimple adli programdan okunmustur. Sekil 4.1 ve Sekil 4.2°de

deneyler sirasinda elde edilen gaz kromatografi goriintiilerine ait 6rnekler verilmistir.

Sekil 4.1. Karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢dzeltisine absorpsiyonu deneyi gaz
kromatografi goriintiisii (Ug= 0,0175 m/s, U = 0,0084 m/s)

Cizelge 4.1. Karbon dioksitin sodyum hidroksit ¢ozeltisine absorpsiyonu deneyi gaz
kromatografi sonuglart (Ug= 0,0175 m/s, U = 0,0084 m/s)

Component | Retention Area Height External | Norm Area %
Ho> 0.000 0.0000 0.000 0.0000 0.0000
N2 2.733 | 2726.3050 129.185 0.8795 92.6752
CH4 0.000 0.0000 0.000 0.0000 0.0000
CO 0.000 0.0000 0.000 0.0000 0.0000
CO2 14.600 | 244.3960 8.430 0.0695 7.3248

2970.7010 0.9490 100.000
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Sekil 4.2. Karbon dioksitin karbitol asetat ¢ozeltisine absorpsiyonu deneyi gaz
kromatografi goriintiisii (Ug= 0,0070 m/s, U= 0,0060 m/s)

Cizelge 4.2. Karbon dioksitin karbitol asetat ¢ozeltisine absorpsiyonu deneyi gaz
kromatografi sonuglar1 (Ug= 0,0070 m/s, U= 0,0060 m/s)

Component | Retention Area Height External | Norm Area %
H2 0.000 0.0000 0.000 0.0000 0.0000
N2 1.550 | 1397.3320 136.121 0.4508 92.5058
CHs 0.000 0.0000 0.000 0.0000 0.0000
CO 0.000 0.0000 0.000 0.0000 0.0000
CO2 10.950 | 128.3935 3.990 0.0365 7.4942
1525.7255 0.4873 100.000
Gaz kromatografisine ait sicaklik programi Cizelge 4.3’de verilmistir.
Cizelge 4.3. Gaz kromatografi sicaklik programi
Baslangi¢ sicakligi Sabit kalma siiresi Isitma hizi Son sicaklik
(°C) (dk) (°Cldk) (°C)
50,00 3,200 60,00 80,00
80,00 8,000 60,00 120,00
120,00 4,500 60,00 200,00
200,00 8,000 0,00 0,00
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EK-5. Raschig halkali dolgulu kolon &zellikleri
Tiim deneyler boyunca ayni Raschig halkali dolgulu kolon deney diizenegi kullanilmistir.

Deneyler esnasinda kullanilan Raschig halkali dolgulu kolon Resim 5.1’°de gosterilmektedir.

Dolgulu kolona ait veriler Cizelge 5.1°de gosterilmektedir.

Resim 5.1. Raschig halkali dolgulu kolon deney diizenegi

Cizelge 5.1. Raschig halkali dolgulu kolonun 6zellikleri

Dolgu Yiiksekligi (H), m 0,34
Kolon i¢ ¢ap1 (D), m 0,055

Birim dolgulu kolon hacmindeki dolgu

984

maddesinin sagladig1 yiizey alan1 (a), m?/m?®
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