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KABARCIKLI KOLONDA KALSIYUM ASETAT COZELTISINE
KARBON DiOKSITIN ABSORPSIYONU

Duygu UYSAL®, Ozkan Murat DOGAN, Bekir Ziihtii UYSAL

Gazi Universitesi, Mithendislik Fakiiltesi, Kimya Miihendisligi Boliimii
Temiz Enerji Arastirma ve Uygulama Merkezi (TEMENAR), Maltepe 06570 ANKARA

OZET

Gliniimiiziin en giincel problemlerinden birisi olan kiiresel 1sinma, atmosferdeki karbon
dioksit, metan, su buhar1 gibi sera gazlari konsantrasyonunun artmasindan dolay1 olmaktadir.
En 6nemli sera gazi olarak kabul edilen karbon dioksitin (CO;) bertarafi konusu da her gegen
giin onem kazanmaktadir. Giinlimiizde emisyon kaynaklarindan yerinde CO,’in tutulmasi i¢in
amin ¢ozeltileri veya amonyak kullanimi konusunda calismalar ve uygulamalar oldukga
fazladir. Fakat bu sistemlerin ¢alisma sartlar1 yiliksek sicaklik ve basing gerektirdiginden ¢ok
fazla enerjiye ihtiya¢ duymaktadir. Dolayisiyla, absorpsiyon sistemlerinde kullanilmak iizere
alternatif ¢ozeltilerin bulunmasi konusunda ¢alismalar yapilmaktadir.

Bu calismada ¢evre dostu bir kimyasal olan kalsiyum asetat ¢ozeltisi ile kabarcikli kolonda
COy’in absorpsiyonu incelenmistir. Deneyler, 80 mm i¢ ¢apa sahip 750 mm uzunlugunda
pyrex camdan yapilan bir kabarcikli kolonda yiiriitilmistiir. Sistem siviya ve gaza gore
stirekli olarak calistirilmistir. S1vi ve gaz akis hizlar sirasiyla 0,5-1,8 L/dk ve 2,6-11,6 L/dk
olarak degistirilmistir. Deneylerde hacimce % 15’lik CO;-azot karisim gazi kullanilmistir ve
kimyasal kiitle transfer katsayis1 belirlenmistir. Incelenen deneysel sartlarda gaz hizinim kiitle
transfer katsayisi lizerinde daha etkin oldugu belirlenmis ve bu sistem i¢in bir korelasyon
gelistirilmistir.

ABSTRACT

Global warming, one of the current challenges of today’s world, is caused by the increasing
concentration of greenhouses gases like carbon dioxide, methane, water vapor in the
atmosphere. Capture and sequestration of carbon dioxide, which is considered as the most
important greenhouse gas, is getting an increasing attention. At the present time, capture of
carbon dioxide at the emission source with amine solutions or ammonia are widely
investigated and being applied. But these systems require high energy due to high temperature
and pressure for operating conditions. Thus, alternative solutions are being searched to be
used in absorption systems.

In this work, calcium acetate, an eco-friendly chemical, is used to capture carbon dioxide in a
bubble column. Experiments were carried out in a pyrex glass bubble column having an inner
diameter of 80 mm and height of 750 mm. System was run continuously with respect to both
liquid and gas. Flow rates of liquid and gas were varied between 0.5-1.8 L/min and 2.6-11.6
L/min, respectively. A mixture of 15% CO,-nitrogen gas was used and chemical mass transfer
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coefficients were calculated. At the stated experimental conditions, it was observed that gas
flow rate had a profound effect on mass transfer coefficient and also a correlation was
developed for this system.

ANAHTAR SOZCUKLER

Karbondioksit, Absorpsiyon, Kalsiyum Asetat, Kabarcikli Kolon, Kiitle Transferi
1. GIRIS

Diinyada endiistrilesmenin ortaya ¢ikardigi en biiyiik sorunlardan birisi de atmosferde karbon
dioksit emisyonun artmasidir. Karbon dioksit 6zellikle fosil yakitlarin yakilmasindan ve
araglardan atmosfer salinmaktadir. Herhangi bir 6nlem alinmadig: takdirde atmosferde biriken
karbon dioksit, yeryiiziinden yansiyan giines isinlarini hapsettiginden dolay1 sera etkisinin
olugmasi s6z konusu olmustur. Bunun sonucunda da, yeryiizii sicaklifinda 100 yillik siire
icinde Onemli derecede artislarin olmasina neden olmustur. Intergovernmental Panel on
Climate Change (IPCC) tarafindan yayinlanan raporlara gore, yeryliziindeki go6zlenen
isinmanin biiyilk oranda insan ihtiyaclarinin karsilanmasindan kaynaklandigi ve bunun

sonucunda 21. ylizy1l boyunca atmosferdeki karbon dioksit bilesiminin artacagi belirtilmistir
(Climate Change, 2013).

Sanayi devriminden Once havadaki CO, miktar1 yaklasik olarak 280 ppmv iken su anda bu
miktar 380 ppmv’a ¢cikmistir ve 2000 yilindan beri yilda 1,9 ppm artmaktadir (Internet, 2015).
21. yiizyilin sonunda CO; miktarinin 490 ile 1260 ppm arasinda olmasi beklenmektedir
(Intergovernmental Panel on Climate Change, 2000). Bu da sanayi devrimi Oncesi olan
miktarlarin = %75-350’sine  karsilik gelmektedir. Dolayisiyla glinimiiziin en 6nemli
sorunlarindan birisi atmosferdeki CO, emisyonunun azaltilmasi ve uygun tutma
teknolojilerinin gelistirilmesidir.

Karbon dioksiti tutmanin farkli teknikleri vardir ve bu gazi baca gazlarindan ayirmanin bir
yolu da bir ¢ozeltide absorplamaktir. Giinlimiizde bu islemlerde genelde monoetanol amin
(MEA), dimetil etanol amin (DMEA) gibi amin ¢ozeltileri, amonyak, piperazin, potasyum
tuzlari ¢ozeltileri kullanilmaktadir ve literatiirde bunlar hakkinda ¢ok fazla bilgiye erismek
miimkiindiir (Rubia vd., 2010; Shen vd., 2015; Bentes vd., 2015; Monteiro vd., 2015).

Bu calisma kapsaminda yapilan deneylerde farkli bir ¢ozelti kullanilmistir ve karbon dioksitin
cevre dostu bir madde olan kalsiyum asetat ¢ozeltisine absorpsiyonu incelenmistir. Karbon
dioksitin kalsiyum asetat ile absorpsiyonu kimyasal bir absorpsiyondur ve bu islem asagida
verilen reaksiyonlara gore olmaktadir.

2C0O, + Ca(CH5;C00), + 2H,0 — 2 CH3COOH + Ca(HCO3), (Reaksiyon 1)
CO, + Ca(CH3C0O0), + H,0 — 2 CH3COOH + CaCO5 (Reaksiyon 2)
Bu reaksiyonlara gore, kalsiyum bikarbonat olusumunda iki mol karbon dioksitin, kalsiyum

karbonat olusumunda ise bir mol karbon dioksitin tutuldugu goériilmektedir. Bu reaksiyonlar
ortamin pH degerine bagl olarak gergeklesmektedir (Uysal, 2011).
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2. MATERYAL VE METOD

2.1. Deney diizenegi ve yontemi

Karbon dioksitin % 5°lik kalsiyum asetat ¢ozeltine absorpsiyonu ile ilgili deneysel ¢aligmalar
kabarcikli bir kolonda ylriitiilmistiir. Kabarcikli kolonun ¢ap1 80 mm ve yiiksekligi 750
mm’dir. Sistem siviya ve gaza gore siirekli olarak ¢aligtirilmistir. Deney diizenegi Sekil 1°de
verilmistir. Sivi ve gaz akis hizlann sirasiyla 0,5-1,8 L/dk ve 2,6-11,6 L/dk olarak
degistirilmistir. Deneylerde hacimce % 15°lik COz-azot karisim gazi kullanilmistir. Coziinen
CO; miktari, kolona giren ve ¢ikan sivi akimlardan alinan 6rneklerin titrimetrik analizi ile
belirlenmistir (Pierce, 1958). Deneysel veriler kullanilarak toplu kiitle transfer katsayisi
hesaplanmustir.

1 Gaz akig dlger
J rd 2 gﬂzEIti tanki

3 Peristaltik pompa
4 Kabarcikh kolon
= 5 Sicakhik dlger
6 Piezometre
. —6
=
i
Hr-l — -
D ;o
1 <« "15C0;
=5 % 85 Azot

Sekil 1. Deney sistemi

2.2. Toplu kiitle transfer katsayisinin belirlenmesi

Kabarcikli kolonda kalsiyum asetat ¢ozeltisine karbon dioksitin absorplanmasi caligsmalari
sonucunda gaz fazi toplu kiitle transfer katsayisi belirlenmistir. Deneysel calisma sonunda
elde edilen veriler yardimiyla asagida ¢ikarilan denklemden yararlanilmistir.

Ters yonlii akish siirekli absorpsiyon islemi i¢in toplu kiitle transfer katsayisi

w
K.a = 1
y& HSc(y=y*)Lm 1)

denkleminden hesaplanabilir (Perry vd., 1997; Uysal, 2003). Burada, toplam absorplanma hizi
[kmol/s]
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seklinde ifade edilir. Kimyasal reaksiyonlu absorpsiyon isleminde, kiitle transferine ugrayan
bilesen sivida ¢ok hizli reaksiyona girerse sividaki konsantrasyonu sifir olacaktir; dolayisiyla,
y; = 0 ve y; = 0 olacaktir. Bu durumda,

O —=Y)m =Yim = ﬁ_y_yi 4)

V1

olur. Bu ifadeler, Denklem 1’de yerine konulursa asagida verilen ifade elde edilir ve toplu
kiitle transfer katsayisi her bir gaz ve siv1 akis hiz1 i¢in hesaplanabilir.

K,a=——InZ
y& HSC(yz_y1) lny1 ©

3. BULGULARIN DEGERLENDIRILMESI

Karbon dioksitin kabarcikli kolonda % 5’lik kalsiyum asetat ¢ozeltisinde absorpsiyonu farkli
stv1 ve gaz akis hizlarinda ¢alisilmistir. Reaksiyon 1 ve 2’de verilen reaksiyonlar ile kalsiyum
karbonat ve bikarbonat olusumu incelenmistir. Deneysel ¢alismalarda 1. reaksiyonun yani
kalsiyum bikarbonat olusum reaksiyonunun meydana geldigi anlasilmis ve kalsiyum karbonat
olusumu gézlenmemistir. incelenen parametrelere bagl olarak galisilan pH degerlerine gore
bu husus beklentilerle uyumludur (Duygu, 2011).

Calisilan sivi ve gaz hizlar araliginda elde edilen sonuglar Sekil 2’de verilmistir. Deneysel
calismadan elde edilen veriler incelendiginde, siv1 akis hizinin toplu kiitle transfer katsayisi
tizerine belirgin bir etkisinin olmadig1 goriilmiistiir. Bundan dolayi, Sekil 2°de verilen her bir
toplu kiitle transfer katsayisi verisi, sabit gaz akis hizinda bes farkli sivi akis hizinin
ortalamasi alinarak belirlenmistir. Elde edilen sonuglara gore, toplu kiitle transfer katsayisi
gaz hizinin artmasiyla artis gdstermektedir.
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Sekil 2. Toplu kiitle transfer katsayisinin gaz hizi ile degisimi

Incelenen deneysel sartlarda, gaz hizinm etkisini gdsterebilmek icin, tiim veriler kullanilarak
asagida verilen korelasyon gelistirilmistir. Bu korelasyona gore, toplu kiitle transfer
katsayisinin gaz akisi ile yaklasik dogru orantili olarak degistigi gézlenmistir.

0,9975

Kya = 0,046 (5—)

c

G
= 0,046 (—) r = 0,988
Se

Bu calismada kimyasal toplu kiitle transfer katsayisinin belirlendigi goz oniinde tutularak,
literatiirde bu amagla yapilan ¢alismalar incelendiginde, verilen korelasyonlar ile benzerlik
gostermektedir; sivi ve gaz fazlarinin etkileri literatiir ile uyumludur (Dhaouadi vd., 2008).
Fiziksel absorpsiyon sartlarinda elde edilen korelasyonlar (Deckwer vd., 1983; Dhaouadi vd.,
2008) dikkate alindiginda ve bu calismadan elde edilen korelasyon ile karsilastirildiginda,
kiitle transfer katsayisinda yaklasik iki kat artis oldugu goriilmiistiir. Dolayisiyla, bu
calismada kullanilan kalsiyum asetat ¢ozeltisi ile karbon dioksitin kimyasal absorpsiyonunun
fiziksel absorpsiyona gore sagladig artis oraninin (enhencement factor) yaklasik iki dolayinda
oldugu ifade edilebilir.

4. SONUCLAR

Kabarcikli kolonda % 5’lik kalsiyum asetat ¢ozeltisine karbon dioksitin absorpsiyonu
incelenmistir. Calisilan s1v1 ve gaz akis hizlarinda asagidaki sonuclar elde edilmistir:

e Kalsiyum asetat ¢ozeltisinde karbon dioksitin kimyasal absorpsiyonu incelenmis ve
toplu kiitle transfer katsayisinin sivi akis hizindan etkilenmedigi, sadece gaz akis
hizinin etkili oldugu goriilmustiir.

e Toplu kiitle transfer katsayisi i¢in bir korelasyon gelistirilmistir.

e Literatiirdeki fiziksel absorpsiyon ig¢in verilen korelasyonlar ile karsilastirildiginda,
%35’lik kalsiyum asetat ¢oOzeltisinin yaklasik iki degerinde bir artis orami sagladigi
gOrilmiistiir.
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