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OZET

-S0,-saf su absorpsiyon sistemleri igin SO, habbelerinin doymamis sudaki
¢ozUNGrugu incelenmistir. Bunun igin bir su kolonundan habbecikler halinde
SO, gazi gegirilmis ve suya gegen SO, miktari belli zamanlarda kimyasal
analizle tespit edilmistir. Farkh gaz hacmi ve absorbent miktarlar igin molar
aki ve kutle transfer katsayilari hesaplanmigtir. Sistemden gegen SO,
habbelerinin gaplari bir kamera yardimiyla élgllerek belirlenmistir. Absorbent
miktari arttikga absorblanan gaz miktarinin da arttigi gézlenmistir.



SUMMARY

It has been investigated the analysis of bubbles of SO, dissolution in
undersaturated liquid for SO, - distilled water system. Therefore, SO, bubbles
has been given in water column and measured by chemical analyses as
periodic. It been calculated molar fluxes and mass transfer coefficients at
varied gas and absorbent volume. When absorbent volume is increasing,

absorbed gas volume is increasing.
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1.GIRIS

Yagantinin her alaninda yogun bir sekilde kullanilan enerjinin biytk bir kisminin

fosil kékenli yakitlardan saglanmaya baglandigi ganden beri atmosfere SO,
gazi yaylimaktadir. Bu gaz canli ve cansiz butun varliklar Gzerinde tahrip edici

etkiye sahiptir (1).

20.yazyilin ilk yansinda lokal dizeyde hissedilmeye baglanan hava kirliliginin en
6énemli parametrelerinden birisi olan SO, gazi, ilerleyen yillarda kirlenmenin
global dlgege taginmaya baglanimasi ile birlikte pek gok aragtirmaya konu olinug

ve farkli yonleriyle irdelenmeye baslanmistir.,

Cevreye yayilan SO, miktarini azaltmak igin uygulanan; yakma oncesi, yakma
esnasinda ve yakma sonrasi desullUrizasyon tekniklerinden pratik ve ekonomik
olma avantajindan dolayt yakma sonrasi desulfurizasyon daha genis bir

uygulama alani bulmustur (2).

Yakma sonrasi desulfirizasyon (baca gazi desulfurizasyonu) islak, yari kuru ve

kuru olmak Gzere Ug grubu ayrilir (3).

Islak desllfurizasyon prosesleri gazin sulu c¢amur veya ¢ozeltilerine
absorpsiyonu esasina dayanir. Sulu bir gamura kimyasal absorpsiyonda
gereken temel prosesler: (i) gaz filmde g6ztunen gazin diftzyonu, (ii) likit filmde
difizyon, (iii) kimyasal reaksiyon, (iv) katilarin ¢6zinmesi. Esas proses (i) ile
(iiiyun birlestiriimesiyle kimyasal absorpsiyon veya kimyasal reaksiyonlu gaz

absorpsiyonu olarak adlandinhir (4).

Ozellikle; Ca(OH)2, Mg(OH);, CaSO;, CaCOs ve NapSO; gamurlarina SO

gazinin kimyasal absorpsiyonu Ulzerine, literatirde verilen bircok calisimada



kompleks absorpsiyon mekanizmasi ele alinmig, modeller gelistiriimis,
absorpsiyon oranlari ve arlis faktérleri hesaplanmigtir (5, 6, 7, 8, 9) .

Karmasgik kimyasini mimkin oldugu kadar basitlestirmek igin sulu sistemlerde
SO absorpsiyonu modellemesi de yaygin ve basarili bir uygulamadir (10).
Broeke et al., (1984) tarafindan yapilan bdyle bir galigmada SO, gazinin distile

suya ve deniz suyuna absorpsiyonu arastinlmis ve deneysel datalarla teorik

oéngdruler kiyaslanmistir,

Yine, atmosferik ve endustriyel proseslerdeki 6neminden dolay! su damlalarina
SO, ve diger gazlarin absorpsiyonu bu konuyla ilgili olarak birgok aragtirmaci

tarafindan ele alinan bashklar arasindadir (12, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20,
21).

Asit yagislanyla da ilgilendiriimek Gzere bu zeminde yapilan g¢alismalarda
pH'nin bir fonksiyonu olarak SO, absorpsiyonunun kinetigi (12, 13, 14, 15) veya
damlanm dogal boyutundaki degdismeler ve gaz absorpsiyonunun karsiikl
etkilesimleri (16, 17, 18, 19, 20, 21) incelenmistir.

Ote yandan gaz habbelerinin sivilarda ki hareketleri Newton zamanindan beri
bir gok calismaya konu olmus ve onceleri sabit bir cismin yanindan akan
akigkanin akig hizini belirlemeyi amaglayan genel bir hidrodinamik probleminin

6zel bir baglig olarak ele alinmigtir (22).

Gelisen uretim ve aritim teknolgjileri ile birlikte gazlarla sivilan bir araya getiren
SO, ve NOylerin 1slak aritim proseslerinin yaninda fermantasyon, ¢amur isleme,
képuk ayrnimi, havalandirma ve saf oksijen akimi gibi yeni bir gok temel iglem ve
prosesin uygulanmaya baglanmasi, habbeler ile onlari g¢evreleyen sivilar
arasindaki gegis fenomenleri Gizerine (23) ve sivi-gaz reaksiyonlari Gzerine (24)

arastirmacilann ilgisinin yogunluk kazanmasina sebep olmustur.



Bu-tar pek gok galisma ya gaz habbelerinin uzaklastirlma hizinda oldugu gibi
habbe davranigtyla dogrudan ilgilendigi igin (6rnegin cam yapiminda) (25) ya da
habbe g¢6zinmesinin &lgima sivilarda ¢éz(nen gazlann belirlenmesinde
kullanigh bir yontem olarak uygulanabilindigi igin (26, 27, 28) doymamis
sivilarda habbe ¢6zUnarlagana ele almigtir,

Sivilarda habbe ¢6zUnurlagu, sivi faz igerisinde gazlarin kitle transferini veren

iki teori ile agiklanr:

1.Iki Film Teorisi (29)
2.Penetrasyon (Nufuz) Teorisi (30)

Bu iki teori temelde birbirinden farkli olmakla beraber her ikisinde de asagidaki
basamakiar gegerlidir:

1.Degisik gaz cinsleri gaz fazin derinliklerinden gaz-sivi faz sinir ytzeyine

tasinirlar.

2.Sivi faz igine gaz fazin taginimi : Buradaki termodinamik dengede her iki faz

arasindaki dagilim tam olarak belirlenmisgtir.
3.Swvinin ig taraflarina dogru gaz molekilleri taginarak uzaklagiriar.

Bu (¢ adimdan olugan mekanizma ayn zamanda fiziksel absorpsiyondur. EGer
absorplanmis cinsin sivida ki bir reaksiyon partneri ile ilave bir reaksiyonu s6z
konusu ise o zaman kimyasal absorpsiyondan bahsedilir ki, bunun igin

asagidaki adimlar ilavesi gerekir.

4 Bir veya birgok reaktanla gaz cinsinin reaksiyonu



5.Reaksiyon ara ylzeyinden reaksiyon Grinunun uzaklagacak sekilde difizyonu
ve reaksiyon partnerlerinin yakinlasacak sekilde difuzyonu.

Saf fiziksel absorpsiyon durumunda yukarida bahsedilen iki film ve
penetrasyon teorileri kullanilir . Her durum igin her fazda ideal bir karisma
oldugu kabul edilmistir.

[Ik model olarak, 1920'den bu yana geligtirilen iki film teorisine gore faz sinir
ylUzeyinin (arayUzeyin) her iki tarafinda laminer sinir filmlerinin oldugu kabul
edilmigtir (Sekil 1.1.). Her iki tarafta da faz sinir ytzeyi ve ilgili faz derinligi
arasinda bir konsantrasyon dusisu olmalidir. Faz sinir ylzeyinde yalnizca

termodinamik denge etkindir.

Anayiizey
Gar.
C*
Po
Co
p*
4 > 4—>
b‘(I 61.

C,Pl
> X

Sekil 1.1. Iki Film Teorisi'ne Gore Konsantrasyon Profili

x yonunde filmin akig hizi sifir olursa, bu yondeki kutle transferi sadece

molekiler difiizyonla basarilir. Béylece birim zaman ve birim yazey alaninda



sivi igine taginan madde miktar Fick'in 1.Kanununa gére hesaplanir. Buna goére

1.Fick Kanunu;

dC
=-D (1.1)
dx =0

esitligi ile ifade edilir.
Bu ifadedeki,

N : Molar aki (mol/m?s)

D :Difazyon katsayisi (m?/s)
C : Konsantrasyon (mol/m?)
X

. Araylzeyden faz igine dogru mesafe (in)

Film icinde lineer bir konsantrasyon gradyenti kabult altinda bu ifade integre

edilerek;

C*Co

oL
esitligi elde edilir. Bu ifadedeki,
C* : Arayuzey konsantrasyonu (mol/m®)

Co : Ana sivi iginde ki gaz konsantrasyonu (mol/m?)

St : Swvtfilm kalinhgr (m)



seklinde ifade edilir. Buna gore (1.2.) esitligi konsantrasyon gradyenti ve kitle

transfer katsayisi dikkale alinarak yazilirsa,

N= k. (C*-Co) (1.3)

esitligi elde edilir. Bu ifadedeki ki, sivi tarafi kitle transfer katsaysi,

D
K = ———— (1. 4)
oL

esitligi ile yazilir,

Higbie'nin dne strdugt penelrasyon teorisine gére sivi fazin derinliklerinden
hareket eden turbllans toplar! (eddy) faz ylzeyine ulastiktan sonra orada belli

bir temas zamam iginde gaz ile yUklenirler ve sonra tekrar fazin igine geri



Bu modelde kitle bilangosu 2.Fick Kanunu'na goére hesaplanir. Buna gore
I.Fick Kanunu;

aC °C

ot x>

esitligi ile verilmigtir. Bu ifadedeki

t :Zaman (s) ifade etmektedir.

Bu denklemin uygun sinir sartlarinda ¢6zimu ile t anina ait sivi faz elemani

icine madde akisi,

esilligi ile verilmistir.

Bu denklemdeki toplam temas zamani slresince ortalama kuatlesel aki

yogunlugu iki takdime gére hesaplanir.

1.Higbie'ye gbre; Butun elemanlar esit temas zamanina sahip olmalilar. Buna

gore kutlesel aki;

4D (1.7.)

N= (C*-Co)

Tt

esitligi ile verilmigtir.Bu esitlikteki,

1 : Temas zamani (s) ‘ nt ifade eder.



2.Danckwerts’'e gore;Ortalama temas zamanh bir kalma zamani dagihimi kabul

edilir. Buna gore kitlesel aki;

Ni= (C*Co),/ D.S (1.8)

esitligi ile verilmigtir. Bu esitlikteki
S : Ortalama temas zamani (s) 'ni ifade eder.
(1.7) ve (1.8) esiklikleri, esitlik (1.4)'e benzer bir sekilde ifade edilirse ,
Ni= k. (C*Co) (1.9)

seklinde elde edilmis olur. Bu esitlikteki k't Higbie modeline gire;

4D

k.L= (110)

T

Danckwerts modeline gore;

k'L=\/D.Sl (1.11)

seklinde belirlenmistir.

Kimyasal reaksiyonlu gaz absorpsiyonu igin spesifik abrospsiyon hiz ifadesi
turetilirken, difizyon ve kimyasal reaksiyon hizlan birlikte ele alinir. Bu ikisinin
nisbi buytkluklerinin oldukga farkii olabilmesinden kaynaklanan ve herbirisinin
kendi 6zel analizini gerektiren birgok ihmal s6zkonusudur.

A gazi ile iginde g6zunebildigi B sivisi arasindaki baginti,

A() + Z B(s) — Grunler (1.12)



ile verilmistir. Bu ifadedeki Aqg) gaz tarind, Z stokiyometrik kat sayi, B (s) sivi
tarana ifade eder.

Bu reaksiyon igin bu ihtimaller s6yle siralanabilir:

1. A ile B arasindaki reaksiyon hizi, B fazina A'nin transfer hizindan gok daha
yavastir. Bu sebeple reaksiyonun meydana geldigi B fazi ¢ozinen A ile
doygundur (Sekil 1.3.).

Arayitzcy
Gaz 3} o Sivi

Pa

{30]
p*

[A*]

Sekil 1.3. Cok Yavas Reaksiyonlar igin A ve B'nin Konsantrasyon Profilleri

Diftizyonal faktérlerin énemsiz oldugu bu reaksiyonlar igin Granlerin olusum hizi
homojen kimyasal reaksiyon kinetikleri ile belirlenir, Buna gore spesifik
absorbsiyon hizi;

Nar @ = Lkenn [A*]™ [Bo]" (1.13)

esitligi ile verilmigtir. Bu esitlikieki

Na : A'nin spesifik absorbsiyon hizi (mol/cm? sn)

a : Birim temas hacmi bagina gaz-sivi arayuzey alan (cm?cm?®)
¢ B fazinin tuttugu fraksiyonel sivi hacmi

kmn : Mm.n mertebeden reaksiyon hiz sabiti
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[A*] : Araylizeydeki A konsantrasyonu (mol/cm?)

[Bo] : B fazindaki B konsantrasyonu (mol/cm?®), olarak dikkate alinmistir.

2. Yavas reaksiyon durumunda, reaksiyon sivi fazin derinliklerinde meydana
gelir. Ancak, A gazi bulkta sabit bir [A,] konsantrasyonuna sahiptir (Sekil 1.4).

Arayiizey

Gaz Sivt
IA%] '

Pa

[Bol

[Ao]

Sekil 1.4. Yavas Reaksiyonlar lgin A ve B'nin Konsanlrasyon Profili

Reaksiyon yavastir fakat filmde de katle transferine kargi ciddi bir direng vardir,
Diftizyon hizinin reaksiyon hizindan kiguk oldugu bazi 6zel durumlari igin A'nin
bulktaki konsantrasyonu, [Ao], O'a esit olabilir.

Arayluzeydeki kimyasal reaksiyon hizi ile, A'nin araylzeye diftizyon hizi birbirine

esitlenerek yavas reaksiyonlar igin bir hiz ifadesi turetilebilir. Buna gére,

[AY] 1 1
- + (1.14)
Naw a k,a (Kinn [BO]"

esitligi elde edilir. Burada, k(; kimyasal reaksiyonun olmadigi durumlarda sivi

tarafindaki kuatle transfer katsayisidir.
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3. Hizli reaksiyon halinde reaksiyon tamamen sivi film iginde gergeklesecek
kadar hizlidir. Swvi film iginde A ve B'nin birlikle bulundugu bir reaksiyon
bélgesinden bahsedilir (Sekil 1.5.).

Arayilzey

Gaz Sivs

P .
? [Bo]

Sekil 1.5. Hizh Reaksiyonlar i¢in A ve B' nin Konsantrasyon Profilleri

Bu reaksiyon igin spesifik kutle transfer hizi ifadesi; A'nin filmdeki es zamanl
difizyonu ve reaksiyonu igin olugturulacak olan diferansiyel denklemden yola
¢ikarak elde edilir. Ayrica [Bo] konsantrasyonunun gok buylk oldugu ve sivi film
icinde belirgin bir distse ugramadigi hallerde yalanct m. derece reaksiyon

mekanizmasi sézkonusudur.

Bu kogullarda hizli reaksiyonlar igin spesifik absorpsiyon hizi;

2
Npe = [A*]  [————  Da kmn [A*]™ [BJ]" (1.15)
m-+1

esitligi ile ifade edilir. Burada Da, A 'nin difizyon katsayisidir.

Ty -
AR I

Bagg;

s
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4. Ani Reaksiyonlar; SO, gazinin, doygunluk altinda, sudaki ¢ézunuriuguni de
iceren bu reaksiyonlar o kadar hizli olur ki A ile B bir arada bulunamaz
Araytzeyden belli bir mesafede bir reaksiyon dizlemi olusur (Sekil 1.6.). A ve

B'nin konsantrasyonlarindaki artislar bu dizlemin saga veya sola kaymasina

sebep olur.
Arayilzey
Gaz. Sivi
P Reaksiyon
A Dilzlemi
[A%]
{Bo)

[A] 1B]

<
A

< >

0

Sekil 1.6. Ana Reaksiyonlar igin A ve B’nin Konsantrasyon Profilleri

[Bo] konsantrasyonunun gok yiksek oldugu durumlar igin reaksiyon dizlemi ve
araylizey cakisiktir. Hizli reaksiyonlarda oldugu gibi yalanci m. derece

reaksiyondan bahsedilir.

Bu durumda kutle transfer hizi, A ve B'nin sirasiyla araytzeyden ve bulk fazdan

reaksiyon dlzlemine difizyon hizlari ile belirlenir.

Yukarida maddeler halinde (1,2,3,4) sunulan reaksiyonlar igin spesifik

absorpsiyon hiz ifadeleri iki film teorisi baz alinarak gelistiritnis olan esitliklerdir.
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Bu cgalismaya da esas alinan ani réaksiyonlu kutle transferi icin spesifik kitle

transfer hiz ifadesinin her iki teoriye gére ayri ayn gikanliglar geregi vardir;
Iki Film Teorisine Gore:

Bu reaksiyonun iki film Teorisi ¢6ztmu nispeten basittir. Kararli halde ¢éziinen
A'nin araylzey ve reaksiyon dizlemi arasindaki bolgeden (0 < x < ) difiizyon
hiz), B'nin bulk sivi faz siniri ile reaksiyon duzlemi arasindaki bélgeden (A < x <
d) olan difizyon hizina esittir (Sekil 1.6). Dg, B'nin difizyon katsayisi olmak

Uzere,

Da [AY] Di([Bo]
Npa= = : (1.16)
A Z(5-\)

esilligi elde edilir. Gerekli duzeltimeler yapilarak bu esitlik ;

5 ZDA[A*] + Dg [Bo]
= (1.17)
A Z DA[AY]

sekline dénustartlar, Bu esitlikte A reaksiyon duzlemi ile ara ylizey arasindaki

mesafedir. § ise sinir tabaka kalinh§ini ifade etmektedir.

(1.16) ve (1.17) denklemlerinden A elimine edilirek ani reaksiyonlar igin spesifik

kitle transfer hiz esitligi agagidaki sekilde elde edilir;

[Bo] De

Nu=ki[A]] 1 + (1.18)
Z1AY Da
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Bu galismaya da esas alinan ani re'aksiyonlu kitle transferi igin spesifik kutle

transfer hiz ifadesinin her iki teoriye gére ayri ayn gikarihiglari geregi vardir:
ki Film Teorisine Gére:

Bu reaksiyonun iki film Teorisi ¢6zimu nispeten basittir. Kararli halde ¢6éziinen
A'nin araytizey ve reaksiyon duzlemi arasindaki bolgeden (0 < x < A) diftzyon
hizi, B'nin bulk sivi faz siniri ile reaksiyon diuzlemi arasindaki bolgeden (A < x <

8) olan diftzyon hizina esiltir (Sekil 1.6). Dg, B'nin difizyon katsayisi olmak

uzere,

Da [A*] Dy[Bo]
Npw= = (1.16)
7y Z(5-1)

esitligi elde edilir. Gerekli duzeltmeler yapilarak bu esitlik ;

b ZDA[A*] + Dy [Bo)
= (1.17)
A Z DA[AY]

sekline dénastarilar. Bu esitlikte A reaksiyon duzlemi ile ara ylzey arasindaki

mesafedir. § ise sinir tabaka kalinhgini ifade etmektedir.

(1.16) ve (1.17) denklemlerinden A elimine edilirek ani reaksiyonlar igin spesifik

katle transfer hiz esitligi asagidaki sekilde elde edilir:

[Bo] De

Na=k [AY]] 1+ (1.18)
Z [A"] Da




Bu esitlikteki parantez igindeki ifade ‘y(]ksek [Bo] konsantrasyontari igin;

[Bo) Ds
>>1 (1.19)
Z [A*] Da
olduguna gore (1.18) ifadesi,
[BO] Dg :
NAR = ki = (1.20)
z Da

sekline donusturilerek yeniden ifade edilmigtir.
Penetrasyon Teorisine gore;
Bu teoriye gore difizyon prosesinin gegis dogasindan reaksiyon duzleminin

konumu zamanla degisir. Reaksiyon ile B tuketildikge devamli olarak reaksiyon
duzlemi arayuzeyin ilerisine dogru hareket eder (Sekil 1.7.).

X=0
Sekil 1.7. Ani Bir Reaksiyon Igin Penetrasyon Teorisinin Ongordiga Tipik
Konsantrasyon Profilleri.

Il.Fick Kanunu’'na dayanan bu mekanizma A igin;

A 7[A]
————— =Dy ——— ,0<x <A (1) (1.21)
ot Ox?
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matematiksel baginti verilmistir. Ayni baginti B igin,

d[B] &°(B] .
= Dg A (1) < x (1.22)
ot X2

bagintisi yaziimistir. Bu diferansiyel denklemler t ve x bagl olarak ;

=0, x=x, [B] =[Bo] [A]=0 (1.23)
t>0,  x=0, [Al= [A"] (1.24)
t>0,  x=A(t), [A=[B]=0 (1.25)

ifadeleri yazilirsa,

J[A] d[A)
ZDn = Dg , X = At) (1.26)
OX OX

esitligi yeniden verilmistir. Bu ifadenin baglangig ve sinir sartlari igin gézllerek

araylzeydeki kitle transfer hizi;

Al [A%]  Da

NAmn: - DA e (1 27)
OX o it
erf
N Da
esitligi ile verilmigtir. Burada a goyle verilir:
o [Bo) / Dg ' o o o
1-erf = erf exp - (1.28)

D ZIA* [ Da Da Dn  Ds
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Esitligi ile verilmigtir. Ayni sekilde bir tg, ortalama temas zamani Uzerinden
spesifik kitle transfer hizi;

1 te [A*] Da
NAR = ———— [ NARr (t) dt=2 (1.29)
te 0 o nte
erf
Da
seklinde ifade edilir. Bu denklem;
[Bol
>3 (1.30)
Z[AY]
degerleri igin soyle verilebilir:
Da Ds [Bol )
Nae = ki [A*] 1+ (1.31)
Ds Da ZIA%] J

Yuksek [Bo] konsantrasyonlari igin (1.19) ifadesiyle verilen kogula gére (1.31)
esitligi;

[Bo] Ds
Npa = ki (1.32)
y4 Da

seklinde kisaltilarak yeni bir esitlik halinde yazilmigtir.

Difuzyon ve kimyasal reaksiyonun kitle transferine katilimina ait iligki “Hatta”
sayisi ile belirlenir. alta sayisi kimyasal reaksiyonlu absorpsiyonda reaksiyon
mekanizmasinin ve dolayisiyla prosesi tanimlayici denklemlierin segiminde

kullaniian bir faktordar. Bu boyutsuz sayi; sinir tabakasinda A'nin maksimum
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dénlsUmindn difizyon ile arayUzeye tasinan A'min miktarina oranidir ve M
ile gdsterilir. Buna gore;

2 12
Da ki [A*]"" [Bo]"
m+1
N I M = (1.33)

kL

esitligi ile verilir.

M< 1 ise, ¢ok yavas reaksiyonlarda oldugu gibi reaksiyon sivi fazin

derinliklerinde olur.

M< 1 ise; yavas reaksiyonlarda oldugu gibi reaksiyon sivi faz sinirimin gerisinde
gerceklesir.

M > 3 ise; olusan reaksiyon ¢ok hizli veya ani reaksiyondur.

Bu tur proseslerde kimyasal reaksiyonun absorplanma potansiyeline olan
katkisini belirlemek igin ise bir “artig faktord” tammianir. Artis faktoéra kimyasal
reaksiyonlu absorpsiyon hizinin, saf difuzyonal hiza oranidir ve 6zellikle hem
diftzyon hem kimyasal reaksiyon hizinin yuksek oldugu hizli ve ani

reaksiyonlarda énemli bir parametredir. & ile gosterilen bu faktér;

NAn
= (1.34)
ke [A%]

esitligi ile verilmigtir.

Bu ifade ani ve irreversibl bir kutle transferi prosesi igin artis faktdrleri (1.18)

deki iki film teorisine goére yazilirsa,
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[Bo] De
F=1+ ‘ (1.35)
Z [A*] Da

esitligi ile ifade edilmigtir. Yuksek [Bo] konsantrasyonlari igin (1.19) denklemiyle

verilen kosula gore;

(Bo] Ds
@ = (1.36)
Z [A*] Da

esitlidi ile verilmistir.

Karlson ve Bjerle (1980 a) nin Penetrasyon Teorisi esas! Uzerine irreversibl ve

ani bir reaksiyon igin geligtirdikleri artis faktoru ifadesi ise;

O = \/? (1.36)

2 Sin (Sin (o) )

seklinde verilmisgtir. Burada o ;

g 4 T 2
c= -1+ | exp (1.37)
4 ars 2(1+q) 18

esitligi ile verilmigtir. Bu esitlikte

Ds [Bo]
rg= y Q=
" Da Z[A*]

seklinde ifade edilmigtir.
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(1.20) veya (1.32) denklemlerinden kdtle transfer hizinin A konsantrasyonundan
bagimsiz oldugu gorultr. Gaz absorpsiyonu igin A'nin konsantrasyonundan olan
bagimsizlik spesifik absorpsiyon hizinin A'nin  kismi basincindan olan
bagimsizhigina isaret eder.

(1.20) ve (1.32) denklemlerine gére iki film Teorisi'nde hiz, dogrudan difizivite
oranlarina bagh iken Penetrasyon Teorisi'nde bu oranlarin karakékiune baglidir.
Dolayisiyla herhangi bir sisteinde iki denklem arasindaki fark pratik amaglar igin
kuguktar (32).
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2.MATERYAL VE METOD
2.1.Deneysel GCaligmalar

S0O; gazinin doygunluk altindaki habbesel ¢ézanlrlagunin ele alindigi galigma
icin Sekil 3.1'de verilen deney dizayn edilerek kurulmustur. Ayrica habbe
caplarinin belirlenmesi amaciyla yapilan kayit iglemlerinde Sony marka bir

video kamera kullarimisgtir.
2.1.1.Deney Dilzenedgi

Selfaf plastik malzemeden yapilan gaz habbe kolonu 200 cm boyunda ve 8.5
cm gapinda dairesel kesitli olan bir borudan ibareltir. Bu boru distile edilmis
suyla her bir deney oOzelligine goére doldurulmustur. Hacim ve basing
degerlerinin belirlenmesi amaciyla sirasiyla dizenekte bir duz ve bir U civa
manometresi monte edilmigtir, ortam sicakligini  6lgmek iginde bir civa
termometresi kullanilmigtir. Habbesel akigi saglayabilmek igin tibbi amagla
kullarulan inflzyon setlerinden yapilan bir akis borusu ve bunun ug kismina 1,6

mm g¢apli gelik igne takilarak deney tupinden gelen SO, gazinin sivi kolonunun
alt ucundan sivi igerisine gonderilmesi igin dizenlenmigtir,

2.1.2.Kimyasal Reaktifler

SO, gazl ve absorbent olarak segilen distile suyun yarinda kimyasal analiz igin
Merck kalitesinde NaOH, fenolfitaleyn ve H,O, ¢ozeltileri kullanidmistir.

2.2.Absorpsiyon Igleminin Yiiritiilmesi

Ik adim da gaz gegis hortumu (zerindeki 1 ve 2 vanalari ile gaz tipinin vanasi

acilarak bir stre hortumlardan gaz gegisi yapilir ve gazla dolmalari saglanir. Bu
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islem sirasinda diuz manometreye bégh civa dolu huni yardimiyla manometre
icindeki hava da bosaltilir. SO, tiptnin vanasi kapatilir. lkinci adim da vanalar
kapatilarak diz manometre yine huni yardimiyla (0) dizeyine kalibre edilir.
Daha sonra gaz tapl vanasi agihr ve manometreye istenen hacimde yapilacak
deneyin o6zelligine gére gaz alinir. Son adimda ise diz manometre ile gaz
habbe kolonu arasinda gaz gegis hortumu olarak kullanilan infizyon setinin
ucundaki igne, belli bir diizeye kadar distile suyla doldurulmus olan gaz habbe
kolonunun taban merkezinden igeriye verilir. Bu esnada mevcut basing ve
sicaklik degerleri okunur. Ardindan 1 ve 2 vanalari kullanilarak belli frekansta
gaz habbeleri kolona gonderilir. Her deney sirasinda gonderilen gaz miktari,

habbecik sayisi, habbecik ¢api ayri ayri gbzlenmeye galisiimistir.

Bu iglemler yapilirken, kolona gaz vermeden hem Once ve gaz gegisi
durdurulduktan hemen sonra basing farklari ve sicaklik degerleri belirlenir. Gaz
habbelerinin kolondan gegisi yapilirken de su ile temas zamanlari ve frekanslari

Slgulir,

Bu galigmalar agagidaki sartlarda;

Su dazeyi Gaz hacimleri
25¢cm 10 cc
50 cm 20 cc
75 cm 40 cc
80 cc
160 cc
320 cc

Her bir deney yukarida verilen her bir sarta gore yapilmig ve ayri ayri élgiimier
yapilmisgtir.
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2.3.Kimyasal Analiz

Volumetrik titrasyon esasina dayanan kimyasal analiz igin gaz habbe kolonunun
altindaki bir musluk yardimiyla gaz gegisi durdurulduktan hemen sonra
kolondaki su kapali bir kaba alinip karigmast igin iyice ¢alkalanmistir. Buradan
tartilarak alinan belli hacimde bir numune 1 mi derigik H2O2 g¢6zeltisine ilave
edilerek yaklasik 5 dk kadar karistinlmis ve ardindan 10 dk kadar kaynatilmigtir.
Asirni H02'nin uzaklastirimasi amactyla yapilan bu islemden sonra numune,
fenolfitaleyn indikatériigande 0.1 N'lik NaOH ile titre edilmistir. Sarfedilen NaOH
miktari absorplanan SO, gazinin miktarinin belirlenmesinde kullanilmistir.

8

5 e

4 7
——— 6 9
o 3
s N,
o
t
1
2

Sekil 2.1.Deney Duzenegi

N

: Gaz gegis hortumu (infuzyon seti) Uzerindeki vanalar
. Gaz gegis hortumu

: Gaz habbe kolonu

: U manometresi

: DUz manometre 8 :Gaz tipinin vanasi

N OO A W=

: DUz manometreye bagli civa hunisi 9 :S0; deney tupl
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2.4.Hesaplama

Normalitenin tarumindan ve kimyasal kinetik yardimiyla titrasyon sarfiyatindan
yola ¢ikilarak absorplanan SO, gazinin miktart buna gore;

N.V.10°
SO, (mol) = Vr (2.1)
2 VN

N: NaOH'in normalitesi

V: NaOH sarfiyati (ml)

V. Gaz habbe kolonundaki toplam su hacmi (ml)
Vn: Numune hacmi (ml)

Yine aki tanimindan ve (2.1) ifadesinden yararlanarak;

Absorplanan SO, (mol) (2.2)
Na= S

esitligi elde edilir. Burada,

St: Habbelerin toplam ytizey alani (m?)
t: Temas siresi (s)

Diger taraftan aki;
Na= ke ([A"] ~[Ad] ) (2.3)
Ifadesine esittir. Ve gok kuigik t degerleri igin;
[A] = 0 (2.4)

alinarak k. degeri (2.2) ve (2.3) esitliginden faydalanilarak bulunmugtur. Burada
[A*], SO2'nin sudaki gozunarlugudur ve literatirden bulunmustur (33).



Basing
664 mmHg

646 mmHg
628 mmHg

olarak bulunmustur.

24

S02 gazinin sudaki ¢ézunirliigi

1,075 mol/m?®
1,046 mol/m®
1,016 mol/m?®
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3.SONUG

Kolondan gegen habbelerin frekanslari, 2 s olacak sekilde ayarlanmistir ve her
bir habbe igin 6lgulen ortalama temas sureleri séyledir:

Su duzeyi . Temas suresi
25¢cm 3,7s
50 cm 83s
75cm 11,7 s

Her bir gaz hacmi igin ortalama gegis streleri;

Gaz hacmi Gegis suresi
10 cc 1,6 dk
20 cc 2,7 dk
40 cc 7 dk

80 cc 15 dk
160 cc 30 dk
320 cc 60 dk

olarak ayri ayn olguimustar,
Buna gdére her bir gaz hacminde kolona verilen ortalama habbe sayisi, n ;
n=ty f.60 (3.1)

f: Kolondan gegen habbelerin frekanslari (s™)

tr: Gegig suresi (dk)

esitliginden yararlanilarak her bir deneydeki habbe sayisi gaz hacmine gére

asag@idaki sekilde hesaplanmstir.
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Gaz Hacmi ' n
10 cc 180 Adet
20 cc 324 Adet
40 cc 840 Adet
80 cc 1800 Adet
160 cc 3600 Adet
320 cc 7200 Adet

Ayrica SO, habbelerinin kolon igerisindeki hareketleri incelenmistir. SO
habbelerinin ¢api bir kamera yardimiyla kaydedilmigtir. Alinan kayitlardan
habbeler kiresel olarak gozlendi ve yari gaplari yaklagik 1 mm civarinda oldugu

belirlenmistir. Buradan bir habbenin ytizey alan;

S=4x r’= 12,57 10°% m? (3.2)

olarak hesaplanmisgtir.

Habbe adedi dikkate alinarak toplam yuzey alani Sr;

Habbe S1. 1072
180 Adet 023 m?
324 Adet 0,41 m?
840 Adet 1,06 m?

1800 Adet 2,26 m?
3600 Adet 4,53 m?
7200 Adet 9,05 m?

seklinde ayri ayr hesaplanmigtir.

Deneysel sonuglardan absorplanan gaz miktari (2.1) esitligi kullanmlarak
belirlenmistir ve buradan yola ¢ikilarak (2.2), (2.3) ve (2.4) ifadeleri yardimiyla

aki ve kutle transfer katsayilari hesaplanmistir.
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Deneysel galismalardan ve hesaplamalardan elde edilen sonuglar ayri ayri
olgllerek her bir deneye ait titrasyon sonuglar, tutulan gaz miktarlan, kitle
transfer akisi ve kitle transler katsayisi ile ilgili hesaplamalar tablo halinde

Tablo 1'de verilmigtir.

Ayrica hesaplamalar sonucu verilen gaz hacmi ve tutulan gaz miktar arasindaki

degisim grafiki olarak Sekil 3.1'de verilmistir.



Tablo 1.Deney Sonuglari
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Su Hacmi| Gaz AP, T (0C) AP, T2(0C) | Numune { NaOH Tutulan Na ky
(mil) Hacmi | (cmHg) | (Hava) | (cmHg) (Su) (i) )] gaz (mol) | (mol/m?s) (m/s)
(cc) 10° 10*
1400 10 50,8 225 | 46.1 225 60,03 |28 3,27 0,38 0.37
20 50,8 225 |39.8 22,5 62,12 |36 4,06 0,27 0.27
a0 50,8 | ras o5 6353 |51 T |562 0.14 0.14
80  |508  |225 |10 225 |6321 6,8 753 0,09 0.09
160 50,8 25 |101 22.5 66.8 115 12,05 0.07 0.07
13207 (508  [225 |108 225 6333 | 226 24,98 0,07 0.07
12800 10 51,8 e 5.1 o Gk 19 413 0,22 0.21
20 541 |21 42.4 121~ {6864 16 326 0,10 0.10
a0 (544 |21 322t T {6790 |34 7.01 0,08 0.08
80 [508 |22 |0 2 {6478 |56 12,10 0,06 0.06
160 50,8 22 10,1 22 6366 |70 15,39 0,04 0.04
320 50,8 22 101 22 65,61 12,6 26,89 0,04 0.04
4300 10 499 200|445 |20 65,10 3.1 10,24 0,38 0.35
20 49,9 20 30,3 20 7011 3.9 11,96 0,25 0.23
40 49,9 20 8.3 20 6374 |37 12,48 0,10 0.09
80 49,9 225 101 225 68,09 43 13,58 0,05 0.05
160 49,9 225 | 101 22.5 6514 |58 19,14 0,04 0.04
320 49,9 AT m5 69.19 10,8 3se (003 003
: 40
| -
§ 35 a l
= 30 & 1400 ml
¥ % 25
O =
<3 20 | m 2800 ml
§ E15 |
g— 10 4 4300 ml
3 5
<
0 ‘ ,
0 100 200 300 400

Verilen Gaz Hacmi (cc)

Sekil 4.1. Verilen Gaz Hacmine Karsi Tutulan Gaz Miktari



29

4. TARTISMA

Hava kirliliginin en énemli ve en yaygin kaynaklarindan biri siiphesiz SOZ'dir.
Cesitli yakma sistemlerindeki kakurt igeren yakitlarin kullammi yiizinden SO,
fazla miktarda atmosfere atilmaktadir. Bunun énune gegmek igin gesitli baca

gaz| desulifurizasyon usulleri galisiimis ve hala da gelistirme devam etmektedir.

Desdulfurizasyon usullerinden biri de sulu yikama metodudur. Bu metodda su
veya sulu ¢oézelti baca gazlari ile uygun bir sekilde temas ettirmekte ve suda
¢OzUnurlagu fazla olan kikurtdioksit ortamdaki diger gazlardan suda gozulerek
ayrilmaktadir. Ayrica bu usul sinai élgtide suyun SO; ile doyurulmasi, sulfit asidi
aretimi isleminde de kullaniimaktadir.

Bu galismada c¢ézUndirmenin ilk basamag: olarak tek tek habbelerin su ile
temasinda suya gegis hizlarinin élgilmesi amaglanmistir. Bunun igin ince bir
ugtan sulu ortama habbeler halinde beslenen saf SO, gazinin belli su
seviyelerindeki hizlar, su ile temas sireleri, frekanslari, ¢aplar) ve bunlara bagl

olarak suya transfer olan kikartdioksit miktarlari dlgtlmugtar.

S0, gazi igeren habbeciklerden suya bu gazin transferi tabii ki habbecigin su ile
temas ylzeyinden olmaktadir. Butan sartlarin - sabit oldugu durumda
habbeciklerin herbirinden birim ylUzey alanindan (su ile temas ylzeyindeki) birim

zamanda transfer olan miktar ayn kalacaktir.

Halbuki burada galiglan usulde en azindan zamanla sudaki ¢6zinen gaz
miktari arttigindan itici gtic de;( [Ao] arttigindan) azalmaktadir.

Ayrica Nagr birim zamanda birim transfer ylzeyinden gegen gazin miktandir. Bu
galismada 6lgulen miktarlar belli bir zaman araliginda toplam transfer alan

miktarlandir.



30

Habbecigin ¢apinin (toplam yuzey alaninin) degismesi durumunda toplam
transfer olan miktar da buna bagh olarak degismelidir. Habbecik hem transfer
olan gaz miktart yuziinden kigulmekte hem de yukari dogru giktikga tstundeki
hidrostatik basincin azalmasi sonucunda sismektedir. Ayrica habbecik igindeki
basincin azalmasi da yine beklenmelidir. Zira habbecigin dagilmadan su
ylzeyine kadar g¢ikabilmesi igin i¢ ve dis basinglarinin birbirine esit olmasi
geregi vardir. Kolonun en altindan ¢ikan habbecik Gzerindeki basing atmosfer
basinci ile hidrostatik basincin toplamina esit olacaktir. Habbecegin su yuzeyine
dogru olan hareketi Gzerindeki hidrostatik basincin giderek azalmasina neden

olacagindan igindeki toplam basing ta giderek azalacaktir.

Habbolerin  kolondaki hareketleri esnasinda alinan kayitlardan SO, gaz
habbeleri ijne ucunda yaklasik 5 mm ¢apa kadar buyadugu halde ugtan ayrilir
ayriimaz hizla kagulmekte ve yaklagik 2 mm'lik gapa inmektedir. Kayit igin
kullanilan kamera gerek bu hizhh dustisan daha yakindan ve delayh
gdzlenmesine gerekse su yluzeyine dogru hareketi esnasinda habbede olmasi
beklenen ¢ap degisikliklerinin gézlenmesine ve 6lgtilmesine teknik olarak imkan

vermemistir.

Cikan sonuglar tek tek habbaciklerin temas surelerinin uzamasi halinde suda
¢Ozinen kisminin yavaglayarak ta olsa arthgin géstermektedir. Su seviyesinin
artmasi halinde de suya gegen kisminin arttigy tespit edilmigtir. Cankt ayni
hacimler icin su seviyesinin artigi her bir habbecigin temas suresini

arttirmaktadir.

Bulunan rakamsal sonuglar; yukarida izah edilen olaylardan bekienenierle uyum
icinde oldugu soylenebilir. Habbecik ¢aplarinin daha hassas bir gekilde
dlgthmesi halinde ¢ozuntnlik ile habbe geometrisi arasindaki iligkinin net bir

sekilde belirlenebilecedi kanaatindeyim.
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