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CTpYHeH TPYA

CO3IABAIGE, KOHBEP3MJ A 1 OTCTPAHYBAIGE HA
A3O0THUTE OKCHIIN.
II. AEJI - OTCTPAHYBABE HA A30T MOHOKCU
CO HATPUYM OKCH I

dumamena [TOITOCKA ' u Kocragun HUKOJIOBCKU !

TexHONONIKO -MeTanypluky dakynTeT, m.¢. 580, Cxomnje, Makenonuja

U3BO[I

IMonocka, @®. & Huxkonosckn, K. (1998/99). CospaBame, KoHBep3uja #
oTcTpaHyBate Ha azoTHUTe oKcupy. II. en. OTcTpaHyBame Ha a30T MOHOKCHJ CO HATPHYM
okcnp. Exon. 3amrr. 2Kusot. Cpen. Tom 6, Bp. 1/2,45 -52, Ckomje.

Bo 1962 ropguna nena Amepuka Oemle IIOKHpaHa Of rojaBaTa Ha efHa Kdura. Bo
cBojor Gecrcenep "Silent Spring" (HemaTta nponer) 6uonoror Rachel Carson ro pazo6nuun
npoGneMOT Ha 3arafyBak€ Ha BO3AYXOT [0 TaKOB CTENEH Jla COBECTa Ha HEj3MHUTE
coHapopHuLH Gellle NOTHKHATA KaKO HUKOralll JOTOralll.

ToepuHe4YH! BHOOBH XWBOTHH C€ MOTHONMHO H3yMpeHH. 3a JAPYrH M3IJefuTe 3a
Npe>uByBake CTaHyBaaT Off IEH Ha ieH c¢ moMand. BpojoT Ha NTHUH, KOW KAaKO YHUIITY-
BauyM Ha WHCeKTHTe Oea HajioOpHOT 3alITHTHHK Ha NPHPORaTa, e omagHaT 3a ckopo 90 %.
[pyru BUOBK NTHIH BO OPENEHH IO padja ce MOTIONHO MCIE3HATH,

Ho, He camo nyfeTo W XWBOTHHUTE ce MOrofeHH co oBa. lllteTHre HaHeceHHn Ha
3eMjoJie/IeTO CTaHYBaaT ce NMO3Ha4dajHH, a BO MOOMNENHH MOfipadja HAa pa3BHEHUTE HHJYC-
TPUCKHN PeTMOHH HEKOM DACTUTEJIHH BHIOBM HE MOXAaT MOBeKe fa ce ofrnemysaat. Oxony
25 000 xynTypHM pacTeHHja NOCTOjaT AcHec Ha 3eMjaTa. AKO HOBeKOT He ce Oopu 3a
HUBHATa 3alITHTA TOj MOpa [la O4YeKyBa feka OpojoT Ha IMafHH fela HaMecTo fa ce Hama-
JyBa Off IH Ha JIeH Ke cTaHyBa ce MOTOJIEM H IOTOJIeM.

Hcro Taka U KYITYpHHTE CIOMEHULM ¥ 3[aHHja, KOM JOJILO BpEME OCTaHaa
HeHayHaTH Off 3a60T Ha BPEMETO BO IOCNEHWTE TONWHH CTAHYBAAT Ce MOBeKe KPTBAa HA
3arajjleHuoT BO 3yX.

A30THHTE OKCHIM CO CBOETO INTETHO BIWjaHHUE CE efIeH Off BaXKHUTE NMPHIMHHTEIH
Ha OBME NOjaBH. 3aTOa BO OBOj TEKCT Ke ce 3afp:KiMe Ha HEKOHW Off MOXHHTE HAYMHU 3a
HHBHOTO OTCTPaHyBakke Off OTNaJHATE HHAYCTPHCKH FaCOBH.

Knyunu 36opoBu: a30THH OKCH[IH, KHHETHKA, aficopiuuja, Langmuir, Hinshelwood

ABSTRACT

Poposka, F. & Nikolovski, K. (1998/99). Entstehung, umsetzung und wirkungvon Stickoxiden. II
Teil. Ekol. Zast. Zivot. Sred. Vol.6, No 1/2, 45-52, Skopje.

Zur Untersuchung der Kinetik der Reaktionen von NO an Na,O warden gravimetrische Versuche
durchgefuehrt. Dabei wurden ueber die Oxidproben (Tabletten oder Pulver) NO-Ar-Mischungen
geleitet. Zur Messung der dabei aufiretenden Massenzunahmen diente eine magnetische
Schwebewaage. Bei der Versuchen wurden variiert:NO-Partialdruck im stroemenden NO-Ar-
Gasgemisch von 1 atm Totaldruck und Versuchstemperatur.
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Die Reaktion von NO an Na,O laesst sich durch Aufteilung des Gesamtvorgangs in Adsorbtion und
chemische Reaktion quantitativ beschreiben. Die Auswertung der Versuchsergebnisse nach einem
kinetischen Ansatz fuehrt bei Anwendung geeigneter Linearisierungsverfahren zu der Feststellung,
dass NO bei Temperaturen unterhalb 100°C an Na,O hauptsaechlich adosrbiert wird. Mit
zunehmender Temperatur gewinnt die chemische Reaktion an Bedeutung, deren Geschwindigkeit

einer monomolekularen Adsorption an besonderen Aktivplaetzen proportional ist.

Key words: Stickoxiden, Kinetik, Adsorption, Langmuir, Hinshelwood

3.0. HAYMHU HA OTCTPAHYBAIBE HA A3OTHUTE OKCHUIU

IIpocTopoT He [{Oo3BONYBa fa ce IH-
THpaaT CUTE [JOCETaAlllHd HWCIHTyBama 3a
cMalyBarbe Ha KOHIEHTpalujaTa Ha a3oT-
HHTE OKCHOHX BO oTmagHmTe racosd. Coop-
RETHHUTE NMPOMEHU Ha ITPOH,ECHTE Ha coro-
pyBame 3a fia ce cManaT N- u O-noreHuyja-
JATEe U TEMIEPATYPHHUTE WIMMUUEBH, HO MaT
Ha NMpOMEeHa Ha KOHCTpyKl@ja Ha bpeHepn-
Te, BOBE[yBarhe Ha MOBEKeCTENEeHO COropy-
Bame, pelUpKyJialidja Ha racoBuTe M Gupa-
1€ Ha MOrofleH OJHOC TOPHBO/BO3MIYX Aafoa
nobpu pe3ynTaTH # cmanyBama Ha NO,
KOHILIEHTpauuuTe ¥ 3a noseke of 60 %.

Ho OCHOBHHTE TEXHONMOIIKH MEPKHU
3a OTCTpPaHyBame TJIaBHO CE€ COCTOjaT BO
IIpEMEHa Ha MPOLECHTE Ha afcopruwja, af-
cOpnipja B KaTaJUTHYKO pas3lIoXyBarbe Ha
a30THHUTE OKCHIH.

ArncopnuyjaTta, Koja Kako omnepai-
nja ce cpeKaBa U BO lobHBame Ha a30THATa
KHCeNVHa ce W3Be[yBa BO BOJEHA CpefuHa,
BO Koja ce pactBopa NO;, a NpHCYTHHOT
NO ce oTcTpaHyBa 6UJIO 1O naT Ha HaKHAf-
Ha OKCHHalHWja M pelupKylaluja HIH IO
maT Ha peakldja BO BOJeHa cpefuHa (Ha
npumep FeSO,).

AJICOpPNIMOHUATE OCOOMHM Ha HH3a
COoeqUHEHHja BO OJHOC Ha a30THUTE OKCH-
M, KaKO MOXHOCT 3a pelllaBame Ha Ipob-
JIEMOT Ha OTCTPAaHyBam€ Ha HCTHTE Ce Joc-
Ta ucnuTyBaHu. OJf TEOPETCKHU aciekT OBUeE
UCTpaXKyBara C€ YCIEeILIHW, HO Of MpaKTH-
YeH [oCcTojaT Hu3a mpobiieMu, off KOH OCHO-
BEH e [ecopliujaTa Ha afcopOHpaHHTe
KOMIIOHEHTH, BO KOH ClIY4aHl HOpPMAallHO Ke
Ce jaBaT TOBTOPHO TAcOBH CO 3HAYHTEIHH
MOBHCOKY KOHIIEHTpAIMd Ha a30THU OKCH-
nu o nmouyeTHnTe. OBHE HCIUATYBarba Mery-
TOAa C€ Off MHOTY IOroJieMO 3Haderme [0-
KOJIKY TIOEJHHEeYHUTE afcopOeHTH MOKaXYy-
Baart HCTOBPGME‘,HO U KaTaIUTHYKO ,u;ejcr BO
nmoceOHO BO OJHOC Ha HEKOM peaklHd Ha
pa3n0)KyBa e Ha a30THHTE OKCHJIH, LITO €
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mocTa 4ect cnyyaj. HajHamexxHu aficopbeH-
TH Ou Tpebeno fma ce 6apaaT BO pa3HHTE
MeTanHad okcumu, Kako CrO,, cummkaren,
F8203, Ale;, N]O, Tio;, MgO, CaO, Mn203,
HO ¥ HEKOH JIpYTH KAaKO 3€0JIMTHTE, MOIe-
KyJapHHATE CHTa, MajajuyMoT, IUIaTHHATa,
rpaduTOT U aKTUBHUOT jaryieH.
3a KaTaluTHYKOTO Pas3iioXKyBame
Ha a30THHTE OKCHIH MCTO Taka IJIaBHO ce
KOpHCTAT rope CIIOMEHATHTE METAHH OK-
cupu. Ilokpaj TEOpeTCKHMTE MCTPaXKyBara
3a oOjacHyBalk€ Ha MEXaHW3MOT Ha
PEaKIHHUTE Ha paanoxyBal-be H CTENEHOT Ha
KOHBEp3®ja, MocTojaT M OpOjHH NOfaTOLM
3a KHHETHKaTa Ha OBHC pEakKIMH, HO H
JOCTa HEMO3HAHWIM, 0cOOeHO 3apajy moc-
TOJaHHOT CTpeMeXX 3a HaMallyBame Ha [[03-
BOJICHUTE KOHLEHTpALWH Ha a30THHTE OK-
CHIH, HPDMBHJIHBaTa AKTHBHOCT Ha KaTa-
JI3aTOPHTE BO Pa3AYHU TeMIepPaTypHH
nogpadvja, Manara Op3WHa Ha pasJoxy-
Baibe, OCOOEHO MPH HUCKM KOHIEHTpal{H
Ha a30THHUTE OKCH[¥W, HEEJHaKBaTa ENHO-
BpeMeHa aKTHBHOCT BO OJIHOC Ha rpyna of
LITETHUTE CYICTAHIM WMTH. 3aToa KaTaju-
THYKOTO Pa3NOXKyBake W NOHaTamy Ke 6u-
e mpeoMeT Ha HcTpaxyBame. Ilpu Toa
HAjroJieMoO BHUMaHHWE Jlocera € IOCBETEHO
Ha CIEJHATE MOXXHOCTH 3a OTCTpaHyBame
Ha @30THUTE OKCHJIH.
1. HNexomnosuumja Ha NO riaBHO Ha
METaJTHUTE OKCH[M MO CIIEIHUTE peaK IHH:
2NO — N, + 0,
2NO — N20+0
4NO — N, + 2NO,
2. KaranuTnuka penykuuja Ha NO BO
npucyctBo Ha CO 1o peakugjarta:
2NO +2CO — N+ 2CO,
3. Karanutuuka pepykiuja Ha NO, co
CO no peakumjara:
NO,+CO — NO+CO,
4. Karamutuuka okcupanuja Ha NO co
O, no peaknujaTa:



CosnaBame, KOHBEP3Hja # OTCTpaHyBambe Ha a3oTHATE OKcrmn. 1L Tlen.

2NO + 0, = 2 NO,

5. Karamurruka pepykunja Ha NO co Hp

10 peakiuuTe:
2NO + 2H, — 2H,0 + N,

2NO + 5H2 =¥ 2H;O + 2N]"I3

6. Karamuruuka pepnykumja Ha NO co
NH3 no peakuuure:
4NH3+6NO — 5N2+6H20 2NHa+8NO —
5N20+3H20

7. KatamutHuka pefykudja Ha NO co
METaH 1O peaKLuuTe:
CHy + 4NO — 2N,+H,0+CO,

5CH, + 8NO + 2N,0 — 5CO; + 8NH;

3a pejerBoro Ha NO Bp3 Na MoxkaT
fla ce HajgaT BO JIMTEpaTypaTa ymTe TO-
manky Haomm. Taka crnopesi Holt & Sims
(1894) NO pearupa co Na npu 200 °C u npu
Toa Jpoafa [0 CO3[laBalke Ha cMmeca Off
HaTpHyM HATpAT # HATPHT. Nachbaur (1962)
1 Gehlen (1939) ru ucnmrane MPORYKTHUTE
Ha peakn@jaTa # [OILUIE [0 3aKJy4OK JieKa
peakuujata Ha NO co Na ce ofBiBa Ha HCT
HauMH Kako u peakuujaTa Ha NO co Na,O
4Na+2NO — 2Na,O+N,
€O TOa IITO BO BTOPHOT 4eKop Na,O noHa-
TaMy peardpa co HOBH KONH4YHMHKM Ha NO.
Peakupjata Ha NO co KOH e
ucnutyBaHa of Emich ymre paneynara
1892 rogwna Ha Temmepatyph fo 175 °C, a
ACTpaXkKyBarbaTa IpH TNOBHCOKH TeMIepa-
TYpH CO [OpPYrM alKalHA XHAPOKCHOH TI'H
npoumpun Barnes (1931) u co HEB r noT-
BpAMN 3akinyyouuTe Ha Emich fieka peakuu-
jaTa ce OBHBa COTJIaCHO PABEHKHTE:
4NO + 2KOH — N,O + 2KNO; + H,O
3NO + 2KOH — 0.5N; + 2KNO, + H20

U 3a peakumjata Ha NO co Na,O,
KOja € MpeaMEeT Ha Halll HHTepeC MOCTOjaT
MHOTY MaJIKy JUTepaTypHH Haopgu. Ilosu-
KyBajKu ce Ha ucTpaKyBamaTa Ha Nachbaur
(1962), Zintl & Baumbach (1931), Barnes

(1931) m Casanova (1959) mMoxe ma 3aKiy-

yume feka mop 100 °C peakumjaTta e MHOTY

Cropa | ce OfjBHBa COTNIaCHO PaBEHKATa:
4NO + Na,0 — 2NaNO,+ N,0, t<100°C

IIpr 100 °C noynysa fa ce ofBHBa
JloCcTa €r3oTepMHa peakl#ja Koja BOOH A0
co3paBawe Ha NapNO, (XHIPOHHUTPHT) COT-
JIaCHO paBeHKaTa:

Na,O + NO — Na;NO,, t~100°C
HecTaOHIIHO COEJMHEHHEe KOe TOYHYBajKH
op 130 °C ce pa3noXyBa Ha HHTPHT H
XUTOHHTPHT:

4Na;NO; — 2Na,O + 2NaNQO, + Na,N,0,,
t>130°C T.e.

2Na;0 + 4NO — 2NaNO, + Na;N,O,,

t>130°C

Casanova (1959) rm mcrmryBan pe-
akpute Ha NO, NO; 1 N,O; co Na,O nu
NaNO; npu TemnepaTypd nmoBHCOKH off 250
°C W pomon A0 3aKNY4YOK MIEeKa THE Ce
OJIBHBAAT COTJIaCHO CJIEJHUTE PaBEHKH:

3NO + Na,O — 2NaNO, + 0.5N,,
t=300-500°C
4NO + Na,O — 2NaNO, + N,0, t~700° C

[TpernenoT Ha ycnoBuTe Ha ctabum-
HOCT Ha COefIUHEeHHMjaTa BO pasrjiely BAHHOT
cucteM Na-O-N Bp3 OCHOBa Ha TepMOJH-
HAMAYKATE [HjarpaMM Ha cocrojbaTa,
criopefi TEPMOJHMHAMHYKHTE TMOJATOLH 3a
OBHE COe[JMHEHHja [ajeH# of Barin &
Knacke (1978), rm paBa mnoppavjata Ha
CTabHITHOCT Ha LBPCTHUTE COEJUHEHH]ja BO
cucremot Na-O-N, nagenu Ha Cn. 4.

Op cuTe OBHE CO MPaABO HAjroIeMo
BHHUMaHHE CE€ MOCBETYBA Ha KaTallATHYKaTa
penykumja Ha NO co CO, Gupejku oBue
CKOpO cekorani jfoafaaT 3aefHO BO OTHaf-
HHTE acOBH, TOHATaMy KaTaJlUTHYKATa OK-
cupanuja Ha NO o NO,  KaTanmaTHYKaTa
penykumja Ha NO co CHy n H,.

4.0. OTCTPAHYBAIBE HA A30T MOHOKCHJIOT CO HATPUYM OKCHU[

IIpu mocroeme Ha TONKaB ToleM
Opoj Ha MOXHOCTH 3a HaMmaJlyBame Ha
KOHIIEHTpanyjaTa Ha a30T MOHOKCHJOT BO
OTMAJHATE WHAYCTPUCKH TacOBH, HAIIKOT
u300p cenmak majHa Ha NpHMEHa Ha peak-
tponnoT cucrteM NOy, co NaO), ycnosen
npej ce off NMPakKTHYHOTO CO3HAHHE HOeKa

€MHUCHjaTa Ha a30THHTE OKCHJIH Off IEYKHUTE
BO HHAYCTpHjaTa 3a MPOM3BONCTBO Ha
LIEMEHT € HEBEepPOjaTHO HHCKAa ¥ IOKpaj
BHCOKOTEMIIEPATYPHHTE MPOLECH, KOH CE
OJIBHBaaT BO HHB, a WITO 6 MOXKeNO fia ce
[OJKM Ha TIPECYCTBOTO Ha rojema CORp-
>KMHa Ha aJIKaJIAH BO [Iap>KUTeE.
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4.1. loceramHu MCTpaxKyBama

Peakuuure nomefy a3oTHHUTE OCKH-
¥ H aJIKaJIHATE METAJIA ¥ HABHUTE OKCH/IHU,
OJJHOCHO XH/IPOOKCH[M, JlOCEra Ce MaJKy
ucrpaxysauu. Hajronem pmen op osue mc-
TpaX<yBarba CE€ M3BEJlyBaHM YIITE Ipef
noseke off S0 roguHu, ma Hajronem gen of
HHB HE COApXAaT HUKAKBH KHHETHUYKH COr-
nefyBama.

o p=600 mm
gmzm
p=1%0
F157 @ p=180
. Ap= 50

10 15
A/t - min
Cn.1 3asucHocT Ha Ap o BpemeTo - napa6o-
JIUYHO Nofpatje

Fig. 1 Die Abhacengigkeit zwischen dem Ap mit
der Zeit - parabelisches Gebiet

o p- 200mm
o p= 190
F15f 4 p= 180
E ®p= %0
' A p= 50
a
<10t
5r
0 1 2

log ¢ - min

Cn.2 3aBucHOCT Ha Ar Off BpEMETO - JIOTapH-
TaMCKO Nofipadje

Fig. 2 Die Abhaengigkeit zwischen dem Ar mit
der Zeit - logaritmisches Gebiet
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Addison & Lewis (1953) mnymrrane
racHa cMema of NO; - N,O4 npu onuT npu-
THACOK Ofi 1 atm mpeKky MeTaneH HaTpUyM M
NpH TOa YTBPAHIE JeKa BO TEMIEpaTypHO
noppayje nomery 60 u 80 °C, Beke nocne 15
MHHYTH ce popmupa UBpcCT cnoj of NaNO,,
KOj ja cpeuyBa NoHaTaMoONIlIaTa peakiuja.
Besson & Azzopardi (1962) ja ucrpaxkysane
KMHeTHKaTa Ha peakuujata Ha NO, co Na
BOJIYMETPHCKM NpH npuTHCOuH Ha NO, op
50 mo 600 torra u Temnepatypu op 22 mo 105
°C. Cnopen oBHe HCTpaxyBama MpH Toa
noara fio rpagba Ha NaNO, cornacHo peak-
mujata: Na + NO, — NaNOZ. AofeKa BpeM-
€HCKHTE KpHBH MOKaXyBaaT NPH HHCKH
npaTHcoun Ha NO, ekcnoHeHUHjanHa, a
NMpA BHCOKH MPHTHCOUH mnapabomuyHa
3aBHCHOCT, mTo € BugiauBoon Cn. 1,2 u 3.

%0}

p-mmHg

2204

Cn.3 IlpomeHa Ha MpeofHHOT Ar Ofi Temnepa-
TypaTa

Fig. 3 Die Aenderung des Uebergangsdruckes Ar
bei versciedenen Temperaturen

o
100 20 © 400 600
T ml@""'_ﬂ-__-— v

 —

S
wn

’ 1000/ T °K

Cn.4 TepmopMHaMMYKN [jMjarpaM Ha COCTOj-
6aTa Ha Na-O-N cucreMoT

Fig. 4 Termodynamisches Zustandsdiagramm des
Systems Na-O-N



Co3spaBabe, KOHBEP3Hja H OTCTpaHyBamkhe Ha asoTHATe okeuun. 11 Tlen.

Ha 6asa na pgujarpamor Ha Ci. 4
MOXKe [ja ce 3aK/Iyud fleka Noclie MOBIeKY-
BamE Ha KOEersucTeHTHaTa nuHuja Ha NO 3a
NPHTHCOK O 1 atm HeroBaTa peakuuja Cco
Na,O najHanpen Bofu fo rpagda Ha NaNO,,
yhe Mofpadje Ha CTaOWIHOCT NpH JAafieH
nputucok Ha O, e OrpaHd4YeHO Ha HHUCKH
TeMrnepaTypH. Taka, ako 3eMEME NMPUTHCOK
na O, Bo racHaTta dasa og 107 atm, Toram
rpagbata Ha NaNO, npu npuTHcoK Ha NO
norosiem opf 10° atm e moxHa caMo npm
temneparypu mop 450 °C. Hatpuym HuT-
paToT, uHja rpajbda NpHu peakumjara Ha NO
co Na,O Moxe ma crnefyBa npeky rpagbarta
Ha NaNO,, ciopef] faficHHOT rpaduK MOXKe
fa 6upme crabmieH Ha IPUMED IPH NPHTH-
cok Ha NO op 1 atm u nputacouu Ha O, no-
rosiemu o 107 atm camo Tpu TeMIEepaTypu
Hapn 700 °C.

4.2. EkciepMMeHnTaIHa NOCTABeHoCT

3a Mepewe Ha B3aEMOJIEJCTBOTO Ha
NO co Na;O Bo oBHE HCTpasKyBaha YIoT pe-
6eH e rpaBUMETPUCKH METO[f, Kaj KOj Mace-
HHMOT MPHPACT Ha HATPHYM OKCHJHATa MpO-
6a KOHTHHYHpPAHO € PErucTpHpaH cO Mo-
MOLLI Ha MarHeTcKa Bara Ha ¢upmara Sar-
torius. [[unuugpuunara Ttabmera Ha Na,O
(2,5 x 13 mm) npecyBana npu 150 atm unu
npainkacTuoT Na,O ce mocraBaaT Ha efieH
KBapleH [p»Kay, OJHOCHO BO Ag-TIOHYE.
Hpn3 anapatypata BO KOja € CMeCTeH
LBPCTHOT NPHMEPOK CTPYH peaklHOHaTa
racHa cMellla aproH-a30T MOHOKCHJ INpH
ONIUT TPUTHCOK Of 1 atm W HapuujamHu
nputuconu Ha NO ox 107 go 2 x 107 atm.
UcnuryBamara ce BpIIEHH BO TeEMIlEpa-
TypHO noppayje of 21 go 700 °C. Yuctute
peakmuonn racoBu Ag m NO, kako u
uBpcraoT Na,O ce HaGaBeHH off pupmaTa
Merck. M3rnegor Ha amapaTypaTa € IpeT-
craBeH Ha Co. 5.

4.3. O6paGoTKa Ha eKCNePUMEHTAIHUTE
pesyararu

Op HEKONKyTe METOAM 3a aHanmu3a
Ha eKCIIEPEMEHTANI HATE Mepera Ha IIpoMe-
HaTa Ha MaceHHOT NpHpacT Ha LBpCTa
npoba co Bpemero (Cn. 6) Gewre u3bpana
METOfIaTa Ha MPETXOJIHA JIMHeapHu3alyuja Ha
BpPEMEHCKa KpMBa M H3HAOfame Ha EMIIH-

pHCKa paBeHKa Koja Ke TH 3afgoBONyBa
eKCIIepUMEHTANHO [OoOMeHWTe pe3ynTaTh
(Huxonosckn 1978). Taka, npubuimkHa
THeapH3alldja e MOCTHrHaTa co ymoTpeba
Ha log-log cucrem.

Pro®
a+ bxpNO

Am=

3a BpeMuma [0 40 MuHYTH, Tnocie Koe
BpEME IIPHPACTOT € MOCHOop WITO ce objac-
HyBa co gudysuonu edexru. Co nudepeH-
UUpalke Ha 0BO] M3pa3 foOMeHa e mpoMme-
HaTa Ha Op3uMHaTa Ha KOHBEp3HUja CO BPEM e-
TO ¥4 OBHE KPHBH CE Ha HCT HauWH obpabo-
TEHH.

4.4 TucKycHja HO eKciepuMEeHTATHNUTE
pe3yiTaTh

Bp3 6a3a Ha 00paboTKa Ha BpeMEH-
CKMTE KDHMBH JafleHo € ofjacHyBame 3a
KHMHeTHKaTa Ha peakumnTe Ha NO co Na,O,
KOja BO MOTIONHOCT Ce COrylacyBa cO eKcC-
NIEpUMEHTANHO lobrenuTe nogatonu. Mme-
HO, CIIE[JHATE TIPETIOCTaBKH NPEeKy COOf-
BETHH aHaAIMTHYKH H3p33H | HOTBP;{[YBB&T
OBHE COTJIElyBama:

1. Aocopuiyuga

A30T MOHOKCHIOT HajHampesn ce
ajicopbupa Ha HaTpUyM OKCHOOT. 3a fa ce
ONHIIe BpeMeHCKaTa NpOMeHa Ha Gp3rHaTa
Ha afcopmuuja, ynorpebeHa e MopuduLy-
paHata d¢opMa Ha [0O6pPO MO3HATHOT
aJicopniMoHed u3pas Ha Roginskij & Zeid-
ovich (1934, 1937), norBpgen opn Elovich
(1937). OBaa 3aBHCHOCT 3a NpB MAT NpUMe-
HeTa ofi Bangham & Burt (1924) rnacu:

i,d =k; exp [- ki' 6; (1)] )

i mpd Toa ki ¥ K' ce KOHCTaHTH, OOfeKa
U3pas3oT 6; (T) ro nNpeTcTaByBa CTENEHOT Ha
MOKPHEHOCT Ha aficopNLHOHaTa MOBPLIXHA
Ha Na,0 co NO 1 Toj € BpeMEeHCKH 3aBHCEH,

0; (t) =B " t, pno = const. (3)

2. Xemucka peaxyuja

Epgen pen op apcopbupaHuTe
NPUMEPOLIA BO PE3yNTaT Ha Mobp3a XeMHc-
Ka peaklgja BO criopefba co afgcoprnujaTa
pearupa. Ce mnpeTnocraByBa Jeka OBHE
NpUMeEpoLH ce aficopOupaHd Ha aKTHBHHTE
LEHTPH 3a YHe IOKpHBame O MOXeT fa
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BaXkW Langmuir-oBHOT U3pa3 3a afcopIiyja,
Taka jJa KMHETMKaTa Ha XeMHCKaTa peak-
nuja MoxKe fa Ouae onmimana co Langmuir-
Hinshelwood-oBHOT m3pa3 3a Gp3mHaTa Ha
KATaJTUTHYKUTE pEaKUAH

i, =k8, =k, 2 (4)
l+p/m
TNpH IITO T MPETCTaBYBa MONYIPATHACOK KOj
ce MOCTUTHYBa nipu 6, = 1/2.

Opn oBsa npomsnerysa pgeka NO
MHOTYy Opry rH 3anocegHyBa AaKTHBHHUTE

T

M—t o

o+ e——
NO+ -o—
NOf o—

MecTa Ha noBpmmHata Ha Na,O, taka ma
CTENEHOT Ha MOKPUBalbe Ha NOBpIIMHATaA 0,
BO NCIHTYBaHOTO TIOfpayje cexorau ja
NIOCTATHYBa CBOjaTa MaKCHMalHa Bpef-
HOCT, a TOa Iak Off CBOja CTpaHa 3Ha4M fie-
Ka Op3uHaTa Ha XeMHCKaTa peakumja IpH
KOHCTaHTeH HapujajieH IPUTHCOK Ha NO
Ke Oupje BpeMEeHCKH KOHCTaHTHa, T.€.

i = k; C, Py = const. 5)

L}
]
1
N

Cn . 5. Vi3rneq Ha eKCriepuMEHTATHATA aapaT ypa
Fig. 5. Aussicht von Versuchsappartur
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Cn. 6 [Ipomena Ha MaceHHOT npupacT Ha Na,O-Tabnerta npu Hej3uHa peakuja co NO, npu pyo -~ 0,02
atm ¥ pasjM4YHU TeMIepaTypH
Fig. 6 Zeitlicher Verlauf der Gewichtszunahme bei der Reaction von NO an einer NazO-Tablette, bei pyo =
0.02 atm und verschiedenen Temperaturen

3. I'padba Ha caoj 00 lipodykiti
OcobeHo npH NOBHCOKH TeMIepa-
TypH Opry co3jajieHuTe LUBPCTH peakLHOHH

50

OPOAYKTH IO chpedyyBaaT NpHOgoT Ha NO
KOH MomnaboKuTe CIOEBH Ha LBPCTHOT
npuMepok Ha Na,O (ceegHo BO 0obnuKk Ha



CosnaBakse, KOHBEP3Hja M OTCTpaHyBame Ha asoTHATE okcuu. IL Jen.

npailok HaH Tabnera), Taka fa KOHBEP-
3njaTa Ha NO MO TaKOB HAYWH € KOHTPOJIH-
paHa nmpeky Herosa jgudy3uja HH3 co3fafie-
HHOT CJIO] Ha MPOAYKT, Na BO KpajHa HHC-
TaHlla BpeMeHcKaTa KpHBa Ha KOHBep3Hja
OJIroBapa Ha 3aKOHOT Ha T~
Lomurro=1r~ T (N0 rpagba Ha cI1oj Off NPOAYKTH) (6)
Ce popexa peakunmjata Ha NO co
Na,O He ce opBuBa NOJ BIIHjaHAE HA CO3/1a-
[AEHHOT CJIOj Ha MPOAYKT, 3a OmuITarta 6p 3u-
Ha Ha peakLpjaTa Ke BaK¥ IIPOCTOTO CYMH-
pare Ha NpUpacTUTE Ha MacaTa Ha LBPCTH-
OT NpUMepoK edunupanu nop 1) u 2), T.e.
oo =1ad +ir=A exp(-B 1) +C -k, (7)
npu o A, B u C ce koHCTaHTH Kou Tpeba

Ja ce omnpefenaT Bp3 OCHOBa Ha
EKCIIEPUMEHTATHUTE MEPEHA.
A NO(ma Na 2 0 Gabnediu
10 100°C
b mg=ig
=
& =
el_ b By7ele
dlw m'z \
ﬂ. r tr#
,| o 2950,
€ S,
. 2 '!L:i
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63}
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Cn.7 Hymepnuka 06paboTKa Ha eKclepHMeH-
TAJHATE TNOJATOUM HAa BpPEMEHCKaTa
npoMeHa Ha Op3MHaTa Ha afcopIHja
npu 100 ° C u pa3nuyay napuyjaiHy opy -
THcouu Ha NO

Fig. 7 Ergebnisse der numerischen Auswertung
zur Bestiinniung des zeitlichen Verlaufs der
desorptionsgeschwindigkeit bei 100° C und
verschiedenen NO-Partialdruecken

Bp3 ocHOBa Ha BaKa NpeTIocTaBe-
HHOT MeXaHW3aM M3BpIIEeHa € HyMepuykKa
obpaboTka Ha eKCIepUMEHTAIHHTE Mofa-
ToM (3a WAycTpalHja efieH Ael € Ipert-
craBeH Ha Cii. 7) ¥ 1O TaKOB Ha4YHH € J0o6H-
€Ha BpeMeHCKaTa KpHBa Ha KOHBEpP3Hja Ha
NO Bp3 Na,O

.1_ d(fﬁm) e o;Pno 107" + CHPno (8)
m, drt 14B,Pno 1+B,Pno

Koncranrare o, Bi 4 y ce onpepne-
JIeHH Bp3 OCHOBa Ha EKCIepHMEHTATHATE

Herpaxysamwa nomerfy 21 u 200 °C u meture
ce npeTrcTaBeHn Bo Tab. 1.

Ta6.1 BpejHocTH Ha KoebHUMEHTHTE BO pa-
BeHKaTa (8)
Tab. 1 Die Werte der Koeffizienten in Gleichung

(8)

I%] Q; Bi Y a2 B2
21  153.8 189.5 0.0197 45.05 261.7
50 658 168.0 0.0234 51.02 124.1
100 183 1323 0.0271 80.0 1368
150 0.0 0.0 0.0 1582 9.5
200 0.0 0.0 0.0 2294 10.3

3a remnepatypu Hag 100 °C npsuor
u3pa3 Off ropHaTa paBeHKa € e€HaKOB Ha
Hyna, T.e. YAENOT Ha ajcopnuujata BO
OMuITaTa KOHBEP3Hja € 3aHeMapiiMBO Mall.
Bropuor u3pas, Koj ja omunysa Gp3nHaTa
Ha XeMHCKaTa peakudja i, npH rpaduako-
TO TNpPeTCTaByBalk€ Ha PELHUNPOYHHATE
BpegHocT# /i, cmporm 1/p,, cormacHo
Langmuir-Hinshelwood-oBroT konuent, ga-
Ba JMHEapHa 3aBHCHOCT, Kako IITO ce
riefia off rpacgukor Ha Ci. 8.

15
NO #a Naz0 Giadnetia
100°C
mg =19
0F

&

&

N
-l /
(22 ]

e 5

0 S 10

190 10" 2/atm-!

Cn.8 Ilposepka wa Langmuir-Hinshelwood-
OBHOT KOHLENT 3a fenor Ha NO Koj
XeMHCKH pearupa co Na,O npu 100° C

Fig. 8 Ueberpruefung des Langmuir-Hinshelwood-
Ansatzes fuer den durch die chemische
Reaction bewirkten Anteil der Umsetzung
von NO an Na,O bei 100° C.
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ENTSTEHUNG, UMSETZUNG UND WIRKUNGVON STICKOXIDEN. I TEIL.
Filimena POPOSKA & Kostadin NIKOLOVSKI

Faculty for Technollogy and Metallurgy, Skopje
SUMMARY

Zur Untersuchung der Kinetik der Reaktionen von NO an Na,O warden gravimetrische
Versuche durchgefuehrt. Dabei wurden ueber die Oxidproben (Tabletten oder Pulver) NO-
Ar-Mischungen geleitet. Zur Messung der dabei auftretenden Massenzunahmen diente eine
magnetische Schwebewaage. Bei der Versuchen wurden variiert:NO-Partialdruck im
stroemenden NO-Ar-Gasgemisch von | atm Totaldruck und Versuchstemperatur.

Die Reaktion von NO an Na,O laesst sich durch Aufieilung des Gesamtvorgangs in
Adsorbtion und chemische Reaktion quantitativ beschreiben. Die Auswertung der
Versuchsergebnisse nach einem kinetischen Ansatz fuehrt bei Anwendung geeigneter
Linearisierungsverfahren zu der Feststellung, dass NO bei Temperaturen unterhalb 100°C an
Na,O hauptsaechlich adosrbiert wird. Mit zunehmender Temperatur gewinnt die chemische
Reaktion an Bedeutung, deren Geschwindigkeit einer monomolekularen Adsorption an
besonderen Aktivplaetzen proportional ist.





