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IstraZzivan je utjecaj ¢ade u prisutnosti amonijaka na pona-
$anje sumpor-dioksida u plinskim smjesama sumpor-dioksida i
amonijaka u omjerima 8:1 i 4:1. Upotrijebljena je cada tipa
N-220, koja vrlo djelotvorno uklanja sumpor-dioksid iz zraka pri
76%0 vlaZnosti zraka, pri brzini prosisavanja plinske smjese od
0,1 dm? min—1.

Utvrdeno je da prisutnost amonijaka pridonosi povedanju dje-
lotvornosti ¢ade za uklanjanje sumpor-dioksida iz struje zraka.
Najvjerojatnije mastaju spojevi: NHsHSOs i/ili (NHi)2SO0s, koji
su épri temperaturi od 250 °C nestabilni, pa dolazi do potpune ter-
micke desorpcije sumpordioksida.

U na$emu prijasnjem radu (1) utvrdeno je da ¢ada uklanja sumpor-
-dioksid iz struje zraka zZbog adsorpcije sumpor-dioksida na Cesticama
¢ade. Djelotvornost ¢ade za uklanjanje sumpor-dioksida iz struje zraka
povedava se s porastom aktivne povrsine ¢ade, duljinom kontakta i re-
lativnom vlaZnosti.

U literaturi postoje podvojena mi$ljenja o djelovanju amonijaka na
oksidaciju sumpor-dioksida u zraku. Junge (2) i McKay (3) posebnu
vaznost pridaju prisutnosti amonijaka pri mekataliziranoj oksidaciji
sumpor-dioksida s kisikom. Za razliku od njih Beilke (4) smatra da glav-
na funkcija amonijaka nije oksidacija sumpor-dioksida u sulfate vec
konverzija kiselih aerosola u amonij-sulfat (NHs)2SOa.

Ispitivanja u vanjskoj atmosferi u gradskim podruéjima utvrdila su
dobru korelaciju izmedu sulfatnih i amonijevih iona (5) pa se u ovom
radu Zelio ispitati utjecaj ¢ade u prisutnosti plinovitog amonijaka na
uklanjanje sumpor-dioksida iz struje zraka na modelnim sustavima.

UZORAK I METODA

Smjese sumpor-dioksida i zraka te amonijaka i zraka bile su pripre-
mljene u statickom sistemu za pripravu plinskih smjesa (6). Upotrijeb-
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ljena je po jedna boca za svaku smjesu, jer se Zelio dobiti §to brzi pad
masene koncentracije sumpor-dioksida i amonijaka.

Obje plinske smjese mijesale su se tek neposredno prije ulaska zraka
u reaktor s ¢adom. Zrak kojim se je razrjedivala plinska smjesa pro-
lazio je prethodno kroz plinsku uru, a zatim kroz kolonu sa zasi¢enom
otopinom NaCl da se postigne odredena vlaznost zraka. Koncentracija
NH3, odnosno SO: provjeravala se prikupljanjem uzoraka iz svake boce
posebno u ispiralicu s odgovarajuéom apsorpcijskom otopinom.

Smjesa sumpor-dioksida i amonijaka prosisavala se odredenom brzi-
nom (uz kontrolu protoka) u reaktor s ¢adom, zatim je prolazila kroz
ispiralicu s apsorpcijskom otopinom u kojoj se zadrzavao onaj dio
sumpor-dioksida koji nije reagirao s ¢adom i amonijakom. Gubitak,
odnosno smanjenje masene koncentracije sumpor-dioksida (w = p/pp,;.)
uslijed kontakta s ¢adom i amonijakom bio je izradunan iz razlike te-
orijske koli¢ine sumpor-dioksida (izradunane koli¢ine sumpor-dioksida
iz krivulje razrjedenja) i one koja se nakon prolaza kroz reaktor s ca-
dom i amonijakom apsorbirala u apsorpcijskoj otopini.

Na isti nacin, ali s praznim reaktorom, uzimali su se kontrolni uzorci
sumpor-dioksida na pocCetku eksperimenta te nakon odredenog broja
uzoraka. Volumen svakoga pojedinog uzorka iznosio je 6 dm3.

Uzorci sumpor-dioksida sakupljali su se u 50 cm3 otopine matrij-te-
traklor-merkurata (TCM-a) i analizirali West-Gaeke-ovom spektrofoto-
metrijskom metodom (7).

Uzorci amonijaka sakupljali su se u razrijedenoj otopini sumporne
kiseline (0,1 cm? konc. sumporne kiseline u 1000 cm3 redestilirane vode).
Masena koncentracija amonijaka bila je odredivana spektrofotometrij-
skom metodom s pomodu Nesslerova reagensa (8) na spektrofotometru
Unicam SP-600 pri valnoj duljini od 440 nm.

Desorpcija sumpor-dioksida iz uzoraka ¢ade provodila se u improvi-
ziranoj aparaturi (slika 1). Reaktor s ¢adom smjesten je u grijace tijelo,
a desorbirani sumpor-dioksid uzorkovao se pri temperaturi od 250 °C
u struji dusika u plinsku ispiralicu s 50 ¢cm?® TCM.

REZULTATI

Tablica 1 prikazuje karakteristi¢ne vrijednosti svojstava c¢ade tipa
N-220 nabavljene iz ¢adare u Kutini.

Na tablici 2 prikazana su smanjenja masene koncentracije sumpor-
-dioksida u modelnim sustavima nakon prolaska kroz ¢adu u prisut-
nosti amonijaka.

Slika 2 prikazuje utjecaj amonijaka na smanjenje masene koncentra-
cije sumpor-dioksida nakon prolaska kroz 02 g ¢ade tipa N-220.

Slika 3 prikazuje desorpciju sumpor-dioksida iz ¢ade, nakon adsorp-
cije u prisutnosti amonijaka.
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Tablica 1
Karakteristicne vrijednosti svojstava za tip cade N-220

. Karakteristi¢ne vrijednosti
Svojstvo za. tip Cadte N-220
veli¢ina Cestica/nm 23
specificna povrsina/(m?/g) 145
pH . 8,0
maseni udjel Pb, 0,030
maseni udjel Fe, %o 0,014
maseni udjel Mn, %% 0,0004
maseni udjel Cu, % 0,0001
maseni udjel vlage % 0,5
Tablica 2

Smanjenje masene koncentracije SO: iz struje zraka relativne vlaZnosti 76/
nakon prolaska kroz 0,2 g éade brzinom 0,1 dm? min—! u prisutnosti amoni-
jaka

R Smanjenje

aspon masenc masene

Tip cade koncentracije SO: N koncentracije SO:

(ug dm—3) (W) :

N-220 42,8—6,6 20 58,5

N-220

SO:-NH3 73,8—1,7 74 84,8
(8:1)

N-220

SO:-NH3 86,1—2,0 {174 94,8
4:1)

w — aritmetika sredina
N — broj eksperimentalnih podataka

DISKUSIJA

Da bi se prou¢io na modelnim sustavima utjecaj amonijaka na ufi-
nak uklanjanja sumpor-dioksida u zraku, odabran je tip ¢ade N-220
koji se u prethodnim eksperimentima pokazao najdjelotvornijim. 1z
tablice 1 je vidljivo da je to &ada s velikom specificnom povrinom
(145 m?/g), a pH &ade iznosi 8,0, dakle slabo je luZnata; atomskom ap-
sorpcijskom spektrofotometrijom utvrdeno je da sadrzi samo tragove
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1. BOCA S N,

2. REAKTOR S CADOM

3. TERMOMETAR

4. GRIJALICA

5. PLINSKA ISPIRALICA ZA UZORKOVANJE DESORBIRANOG SO,

Sl. 1. Aparatura za termi¢ku desorpciju SO:
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Pb, Fe, Mn i Cu- Takoder su odrzavani optimalni eksperimentalni uvjeti:
relativna vlaznost zraka 76%, 0,2 g cade N-220, te brzina prosisavanja
plinske smjese od 0,1 dm3 min—!.

Eksperimentima u laboratoriju Zeljelo se $to je moguce bolje imiti-
rati omjere sumpor-dioksida i amonijaka u prirodnoj atmosferi, pa je
zato u prvom eksperimentu i odabran omjer 8:1, a u drugomu 4:1.

Iz tablice 2 vidljivo je da se pod utjecajem amonijaka uklanja mno-
go viSe sumpor-dioksida iz struje zraka negoli u slucaju kad je prisutna
samo Cada. Prosjetno smanjenje koncentracije sumpor-dioksida kad
je prisutna samo ¢ada iznosi 58,5, pri omjeru SO::NHs =8:1 iznosi 84,8,
a pri omjeru 4:1 u¢inak wuklanjanja jo§ se viSe povecava i iznosi 94,8.

Na slici 2 (desno) kod omjera SO: i NHs 8:1 lako se uocava da dolazi
do smanjenja masenih koncentracija sumpor-dioksida u kontaktu s
¢adom i amonijakom, tj. da su one mnogo miZe od teorijskog pravca,
pa primjerice umjesto o¢ekivanih 15 wg SO: dm—3 masena koncentra-
cija sumpor-dioksida iznosi 2 ug dm—3. To je ujedno i posljednja do-
bivena eksperimentalna tofka, jer je pri mizim koncentracijama sav
sumpor-dioksid bio uklonjen. Spomenuti uc¢inak jo$ je ocitiji pri omje-
ru plinske smjese SO2:NHs = 4:1 (slika lijevo), gdje je pri eksperimentu
s rasponom masene koncentracije sumpor-dioksida od 86,1 do 2,0 xg dm—3
za posljednju eksperimentalnu to¢ku dobiveno 8 ug dm—3 umjesto oce-
kivanih 42 wg dm—3; pri mniZim koncentracijama sumpor-dioksida, sav
sumpor-dioksid bio je potpuno uklonjen.

Uzorci ¢ade sa sumpor-dioksidom adsorbiranim na ¢adi u prisutnosti
amonijaka u omjeru S0::NO: = 8:1 podvrgnuti su zatim termickoj de-
sorpciji (slika 1). Iz slike 3 vidljivo je da pri temperaturi od 250 °C do-
lazi do potpune termic¢ke desorpcije sumpor-dioksida. To se slaze s
rezultatima Couburna i suradnika (9) koji su termit¢kom analizom utvr-
dili da su sulfati u prirodnim aerosolima najc¢e$ée vezani u obliku amo-
nijeve soli i da su svi ti spojevi hlapljivi i pri temperaturama ispod
3000C.

ZAKLJUCAK

Na osnovi dobivenih rezultata utvrdeno je da se u prisutnosti amoni-
jaka povedava djelotvornost adsorpcije ¢ade na uklanjanje sumpor-di-
oksida iz zraka. Najvjerojatnije mastaju sulfiti NHsHSOs, (NH4):SOs
itd. koji su pri temperaturi od 250 °C nestabilni pa se raspadaju.

Poznato je da u prirodnim uvjetima dolazi do izvjesne stagnacije
konverzije sumpor-dioksida u sulfate zbog pada pH vrijednosti na po-
visini Cestica.

Prisutnost amonijaka najvjerojatnije pogoduje oksidaciji sumpor-di-
oksida u sulfate, jer ne dolazi do sniZenja pH. Vjerojatno se to isto
moZe primijeniti i na adsorpciju sumpor-dioksida na Cesticama ¢ade
u prisutnosti amonijaka. Prema tome, iako amonijak u zraku samo
posredno utje¢e na oksidaciju sumpor-dioksida u sulfate, vaznost uloge
amonijaka na ponaganje sumpor-dioksida u zraku ne bi se smjela za-
nemariti.
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Summary

THE EFFECT OF SOOT IN THE PRESENCE OF AMMONIA ON THE
BEHAVIOUR OF SULPHUR DIOXIDE IN THE AIR INVESTIGATED
ON MODEL SYSTEMS

The effect of soot in the presence of ammonia on the behaviour of
sulphur dioxide in the air was examined with gaseous mixtures of sulphur
dioxide and ammonia in the ratios of 8:1 and 4:1. In experiments 0.2 g soct
type N-220 was used which is very effective for removal of sulphur dioxide
from the air at air humidity of 76% and at a flow rate of the gaseous mix-
ture of 0.1 dm3 min—!.

The presence of ammonia increased the efficacy of soot in removing
sulphur dioxide from the air stream. This is explained by assuming the
formation of NH«HSOs or (NH4)2:SO: which are unstable at 250 °C and thus
facilitate complete thermic desorption of sulphur dioxide.
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