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U radu je istra`en utjecaj procesnih varijabla na ukupnu brzinu razgradnje du{ikovog monoksi-
da na razli~ito pripremljenim monolitnim katalizatorima (razli~iti omjer kordijerita i Cu/ZSM-5
zeolita; razli~ita koli~ina veziva). Reakcija je izu~avana u eksperimentalnom monolitnom reak-
toru.

Modeliranje monolitnog reaktora provedeno je primjenom dvodimenzijskog (2D) heterogenog
modela. Pri izvo|enju modela uzete su u obzir sljede}e pretpostavke: stacionarnost rada, izo-
termni uvjeti, laminarno strujanje reakcijske smjese te neznatan pad tlaka kroz kanal. Reaktorski
model je izveden uz predod`bu konvekcijskog prijenosa i radijalne difuzije u fluidu te uz pre-
dod`bu unutarfazne difuzije u aksijalnom i radijalnom smjeru i kemijske reakcije u kataliti~kom
sloju. Reakcija kataliti~ke razgradnje du{ikovog monoksida opisana je mehanisti~kim Langmu-
ir-Hinshelwoodovim kineti~kim modelom. Obrada kineti~kih podataka provedena je izmijenje-
nom diferencijalnom metodom, a procjena parametara modela primjenom Nelder-Meadove
metode nelinearne regresije.

Dobiveno je dobro slaganje izme|u eksperimentalnih i teorijski dobivenih vrijednosti. Na|eno
je da u promatranom eksperimentalnom reaktoru najve}i otpor predstavlja prijenos tvari me|u-
faznom difuzijom.

Klju~ne rije~i: Kataliti~ka razgradnja NO, Cu/ZSM-5, prijenos tvari, modeliranje, monolitni reaktor

Uvod

Monolitne strukture imaju zna~ajnu ulogu pri rje{avanju
problema u za{titi okoli{a, posebice onih vezanih uz emisi-
ju one~i{}uju}ih tvari u atmosferu.1–3 Monolitni katalizato-
ri i/ili reaktori po~eli su se primjenjivati 70-ih godina pro-
{log stolje}a i od tada je njihova upotreba u stalnom po-
rastu. Najvi{e se upotrebljava za pro~i{}avanje ispu{nih
plinova iz automobila.4–7 Pritom monolitni katalizatori ili
tzv. katalizatori s trostrukim djelovanjem omogu}avaju
istovremeno uklanjanje ugljikovog monoksida, du{ikovih
oksida i nesagorjelih ugljikovodika, {to je opisano izrazi-
ma:

2 CO + 2 NO � 2 CO2 + N2 (1)

CHi + NO � CO2 + H2O + N2, (2)

gdje je CHi oznaka za razli~ite ugljikovodike. Katalizatori
koji se rabe u kataliti~kim pretvornicima za obradu
ispu{nih plinova sastoje se od smjese plemenitih metala
(Pt-Pd-Rh), naj~e{}e na Al2O3 kao nosiocu te razli~itih adi-
tiva (CeO2, Ni i dr.) koji se uglavnom nanose na kerami~ke
(kordijerit), a rje|e na metalne podloge monolitne struktu-
re. Sljede}e je veliko podru~je primjene monolitnih katali-
zatora selektivna kataliti~ka redukcija (SCR) du{ikovih oksi-
da (NOx; x = 1,2) s amonijakom kao reducensom u uvjeti-
ma suvi{ka kisika. To je istodobno jedna od najprihvatlji-
vijih metoda (eng. Best Available Technology, BAT) za
pro~i{}avanje ispu{nih ili dimnih plinova iz velikih stacio-

narnih izvora, kao {to su energetska postrojenja, postrojen-
ja za proizvodnju HNO3 i dr.4,8 Navedena reakcija mo`e
se opisati sljede}im izrazima:

2 NO2 + 4 NH3 + O2 � 3 N2 + 6 H2O (3)

4 NO + 4 NH3 + O2 � 4 N2 + 6 H2O. (4)

Na brzinu navedenog kataliti~kog procesa u znatnoj mjeri
utje~u varijable kao {to su temperatura, sastav i izvedba
katalizatora te omjer NH3/NOx.4,8 Kao katalizatori obi~no
se rabe V2O5-WO3-TiO2 na odgovaraju}im nosiocima,
naj~e{}e kerami~kim ili metalnim monolitnim struktura-
ma.8,9 Navedeni katalizatori pokazuju veliku aktivnost pri
temperaturama od 573 do 673 K. Pri ni`im temperatura-
ma znatnu aktivnost pokazuju plemeniti metali (Pt, Pd i
dr.), a pri vi{im temperaturama razli~iti zeoliti.10,11

Osim u spomenutim procesima koji se zasnivaju na tzv.
“end of pipe” pristupu monolitni katalizatori su pokazali
veliku u~inkovitost i u preventivnim procesima u kojima se
izbjegava ili smanjuje nastajanje one~i{}uju}ih tvari na sa-
mom izvoru. Primjerice, to se odnosi na proces kataliti~kog
izgaranja metana u plinskim turbinama. Osnovna je zna-
~ajka kataliti~kog izgaranja goriva neznatno nastajanje tzv.
“termi~kih” NOx, jer prisutnost katalizatora omogu}ava
provo|enje procesa sagorijevanja pri znatno ni`im tempe-
raturama.12

Op}enito, monolitne strukture imaju brojne prednosti u
odnosu na tradicionalne izvedbe katalizatora i reaktora,
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kao {to su velika specifi~na povr{ina u odnosu na ukupni
obujam, neznatan pad tlaka, dobar prijenos tvari izme|u
razli~itih faza, u ve}ini slu~ajeva neznatan otpor prijenosu
tvari unutarfaznom difuzijom kroz kataliti~ki sloj, dobre to-
plinske i mehani~ke zna~ajke i dr.13 Iz tog razloga se pro-
vode brojna istra`ivanja u kojima se razmatra mogu}nost
uporabe monolitnih reaktora kao zamjene za konvencio-
nalne vi{efazne reaktore, kao {to su suspenzijski reaktori,
prokapni kolonski reaktori te reaktori s nepokretnim slo-
jem katalizatora. To se posebice odnosi na procese hidri-
ranja u teku}oj fazi, procese oksidacije organskih spojeva
u vodenim otopinama te razli~ite biokemijske i ostale pro-
cese.2,14 Trenuta~no u svijetu postoji samo jedan primjer
komercijalne industrijske uporabe monolitnog reaktora u
vi{efaznom procesu, a to je hidriranje alkil-antrakinona pri
proizvodnji H2O2.

Sve ve}a primjena monolitnih reaktora u razli~itim katali-
ti~kim procesima, dovela je do potrebe za razvojem odgo-
varaju}ih matemati~kih modela pomo}u kojih se mo`e
predvidjeti njihovo pona{anje u razli~itim radnim uvjeti-
ma. Matemati~ki modeli monolitnih reaktora mogu biti
razli~itog stupnja slo`enosti. Op}enito, slo`enost matema-
ti~kog modela ovisi o na~inu prijenosa tvari do kataliti~kog
sloja i kroz njega, toplinskom u~inku reakcije, geometriji
kanala monolita, slo`enosti kineti~kog modela reakcije,
poznavanju potrebnih parametara i drugim ~imbenicima.
U literaturi se navode razli~iti modeli koji se s obzirom na
broj prostornih varijabli dijele na jednodimenzijske
(1D),15,16 dvodimenzijske (2D),17,18 pa ~ak i trodimenzij-
ske (3D).19,20 Op}enito, model koji }e se rabiti za stvarnu
izvedbu reaktora mora zadovoljiti fizi~ku sliku procesa,
mora sadr`avati parametre koji su poznati ili izra~unati s
dovoljnom to~no{}u, a tako|er mora biti jednostavan i
prihvatljiv, zavisno o njegovoj namjeni.

U ovom radu prikazani su rezultati teorijskog i eksperi-
mentalnog izu~avanja razgradnje du{ikovog monoksida u
kataliti~kom monolitnom reaktoru. Eksperimentalni rezul-
tati dobiveni su uporabom monolitnog katalizatora koji se
sastojao od smjese kordijeritne keramike i zeolita
Cu/ZSM-5 kao kataliti~ki aktivne komponente. Da bi se
opisao proces neposredne kataliti~ke razgradnje NO u ek-
sperimentalnom monolitnom reaktoru, predlo`en je dvo-
dimenzijski (2D) heterogeni model. Pritom je posebna po-
zornost posve}ena izu~avanju utjecaja me|ufazne i unu-
tarfazne difuzije na ukupnu brzinu reakcije u reaktoru.

Eksperimentalni dio

Priprema monolitnog katalizatora

Polazne komponente za pripravu monolitnog katalizatora
bile su komercijalna kordijeritna keramika (“Corning”) i ze-
olit ZSM-5 (“Leuna-Katalysatoren”; SiO2/Al2O3 = 27) koji
je izvorno bio u protonskom obliku.

Primjenom postupka opisanog u literaturi21 dobiven je
Na-oblik, a zatim je provedena ionska izmjena u vodenoj
otopini Cu(C2H3O2)2 koncentracije 0,01 mol dm–3.

Nakon filtracije uzorak zeolita su{io se tijekom no}i na
sobnoj temperaturi. Tako dobiveni Cu/ZSM-5 zeolit imao
je wCu = 1,99 %-tni udjel bakra.

Monolitni katalizatori pripremljeni su mije{anjem kordije-
rita i Cu/ZSM-5 zeolita u omjerima 1:1 (uzorak KM1) i 1:2
(KM2 i KM3) te uz dodatak razli~itih volumena Na-silikata,
koji se rabio kao vezivo: 0,2 ml Na-silikata/3 g smje-
se (KM1 i KM2), te 0,1 ml Na-silikata/3 g smjese (KM3).
Tako pripremljena smjesa unesena je u kalup i pre-
{ana. Pripremljeni su monolitni katalizatori oblika {upljeg
valjka. Geometrijske zna~ajke monolitnog katalizatora:
duljina – 36 mm; debljina kataliti~kog sloja – 1,65 mm;
promjer kanala – 2,5 mm. Monolitni katalizatori su{eni su
tijekom no}i na sobnoj temperaturi, a zatim dva sata pri
375 K.

Odre|ivanje fizi~ko – kemijskih zna~ajki
katalizatora

Fizi~ke zna~ajke katalizatora, kao {to su: specifi~na
povr{ina, ukupni obujam pora i srednji promjer pora,
odre|ene su na instrumentu ASAP 2000 (“Microme-
ritics”) na osnovi du{ikovih adsorpcijsko-desorpcijskih izo-
termi.

Opis rada i aparature

Reakcija neposredne kataliti~ke razgradnje du{ikovog mo-
noksida izu~avana je u kataliti~kom monolitnom reaktoru
pri razli~itim temperaturama (573–773 K), razli~itim vre-
menima zadr`avanja reakcijske smjese u reaktoru te kod
atmosferskog tlaka. Kao po~etni reaktant rabio se 4 %
NO/He (“Messer Griesheim”). Vrijeme zadr`avanja reak-
cijske smjese u reaktoru mijenjano je promjenom ukupnog
protoka reakcijske smjese uz konstantan obujam (ili dulji-
nu) monolitnog katalizatora. Neposredno prije reakcije
provodila se “in situ” toplinska obrada katalizatora pri tem-
peraturi od 773 K u struji helija (50 cm3 min–1) tijekom dva
sata.

Analiza reakcijske smjese na ulazu i izlazu iz reaktora
provedena je plinskom kromatografijom (“Varian 3300”).
Reakcija je pra}ena do uspostavljanja stacionarnog sta-
nja (30 minuta nakon po~etka reakcije). Detaljniji opis
aparature i izvedba mjerenja dani su u ranijim rado-
vima.22–24

Rezultati i rasprava

Svrha ovog rada bila je priprava monolitnog katalizatora s
poroznim stijenkama, izu~avanje aktivnosti tako priprem-
ljenog katalizatora u reakciji neposredne kataliti~ke raz-
gradnje NO te modeliranje eksperimentalnog monolitnog
reaktora kao i provjera modela usporedbom s ekperimen-
talnim rezultatima.

Na temelju ranijih istra`ivanja na|eno je da Cu/ZSM-5 ze-
olit u pra{kastom obliku pokazuje veliku aktivnost u reak-
ciji neposredne kataliti~ke razgradnje NO. Da bi se omo-
gu}ila njegova uporaba u realnim uvjetima, potrebno ga je
prevesti u oblik pogodan za prakti~nu primjenu. U ovom
radu izu~avana je aktivnost monolitnog katalizatora koji se
sastojao od smjese Cu/ZSM-5 zeolita (1,99 % Cu) i kordije-
ritne keramike, uz dodatak neznatne koli~ine veziva. Do-
datak kordijerita bio je nu`an da bi se postigla potrebna
mehani~ka ~vrsto}a monolitnog katalizatora, {to je jedan
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od bitnih zahtjeva koji moraju biti ispunjeni da bi se katali-
zator mogao rabiti u realnim uvjetima. Dodatak Na-silikata
bio je potreban da bi se olak{alo oblikovanje katalizatora i
prevo|enje u monolitni oblik u kasnijim fazama priprave.
Primjenom metoda opisanih u eksperimentalnom dijelu
odre|ene su fizi~ke zna~ajke dobivenog monolitnog kata-
lizatora. Na|eno je da ukupni specifi~ni obujam pora iz-
nosi 7,13 · 10–7 m3 g–1, prosje~ni promjer pora 16,66 nm,
dok je poroznost iznosila 38,4 %.

Modeliranje monolitnog reaktora

Za modeliranje monolitnog reaktora primijenjen je 2D he-
terogeni model koji uzima u obzir prisutnost dviju faza u
reaktoru, tj. ~vrste faze – katalizatora i plinske faze – reak-
tanta. Pri izvo|enju modela uzete su u obzir sljede}e pret-
postavke: laminarno strujanje u kanalu (Re < 1); stacionar-
no stanje; izotermni uvjeti; neznatan pad tlaka kroz kanal;
radijalna difuzija u fluidu te istovremeni prijenos tvari i re-
akcija u kataliti~kom sloju.

Pretpostavka o izotermnim uvjetima potvr|ena je izra~u-
navanjem toplinske osjetljivosti reakcije koja je iznosila
2,75 · 10–2 K–1 pri temperaturi od 733 K. Pad tlaka kroz
kanal izra~unat je pomo}u izraza.25
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Izra~unate vrijednosti za pad tlaka iznosile su 0,39 – 5
Pa m–1. Aksijalna difuzija u fluidu obi~no je neznatna u

usporedbi s prijenosom tvari konvekcijom,26 stoga je bila
zanemarena u ovom radu.

Prema navedenim pretpostavkama 2D heterogeni model
monolitnog reaktora dan je sljede}im bilan~nim jed-
nad`bama:

a) bilanca mno`ine tvari u fluidu (0 < r < rch)
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b) bilanca mno`ine tvari u kataliti~kom sloju(rch < r < R)
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Rubni uvjeti dani su sljede}im izrazima:
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Brzina reakcije opisana je Langmuir-Hinshewoodovim ki-
neti~kim modelom, za koji je ranije utvr|eno da dobro
opisuje stvarnu kinetiku neposredne kataliti~ke razgradnje
NO na Cu/ZSM-5 katalizatoru.22
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Mehanisti~ki kineti~ki model dan izrazom (15) izveden je
uz pretpostavku bimolekularne povr{inske reakcije izme|u
adsorbiranih molekula NO kao najsporijeg stupnja (rds).

Procjena parametara u modelu

Procjena ugodivih parametara modela (k i K) provedena je
ID algoritmom (izmijenjena diferencijalna metoda).27 U
tom postupku primijenila se Nelder-Mead metoda neline-
arne regresije. Kao po~etne vrijednosti za procjenu para-
metara uzeti su kineti~ki parametri za pra{kasti katalizator,
objavljene ranije.22 Kriterij slaganja bio je srednje kvadrat-
no odstupanje izme|u eksperimentalno dobivenih i teorij-
ski izra~unatih vrijednosti molarnih udjela NO i O2. Za rje-
{avanje paraboli~nih parcijalnih diferencijalnih jednad`bi
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S l i k a 1 – Usporedba eksperimentalnih rezultata (to~ke) s vri-
jednostima dobivenim prema pretpostavljenom 2D modelu (linije)
za razli~ite monolite pri temperaturi od 723 K. Procijenjeni para-
metri reaktorskog modela (k, K) i srednja kvadratna odstupanja
dani su u tablici 1.
F i g . 1 – Comparison between experimental data (points) and
the values predicted by 2D model (lines) for different monoliths at
723 K. Estimated parameters of the reactor model (k, K) and mean
square deviations (SD) are given in Table 1.



2D modela (jedn. 7–14) primijenjena je numeri~ka meto-
da linija. Zbog postojanja radijalnih koncentracijskih gradi-
jenata u fluidu izra~unavan je srednji molarni udjel NO i
O2 u fluidu da bi se mogle usporediti eksperimentalne i
teorijske vrijednosti. Vrijednosti koeficijenta molekularne
difuzije u fluidu izra~unate su pomo}u izraza Chapman-
-Enskog:
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Vrijednosti koeficijenata prosje~ne difuzije dobivene su
pomo}u izmijenjenog modela paralelnih pora, tj. uz pret-
postavku da je difuzija u pore katalizatora uglavnom od-
re|ena Knudsenovom difuzijom (prosje~ni radijus pora
<< 100 nm).28 Vrijednosti koeficijenata molekularne difu-
zije pri temperaturama od 573 do 773 K iznosile su od
2,15 · 10–4 do 3,56 · 10–4 m2 s–1, a vrijednosti prosje~nih
koeficijenata difuzije od 2,82 · 10–7 do 4,12 · 10–7 m2 s–1.
Takve vrijednosti su u skladu s rezultatima objavljenim u li-
teraturi.29

Na slici 1 prikazana je usporedba eksperimentalnih vrijed-
nosti s vrijednostima dobivenim prema 2D-heterogenom
modelu reaktora za razli~ite uzorke monolita pri tempera-
turi od 723 K. Kao {to se mo`e vidjeti molarni udjel neizre-
agiranog NO opada po duljini reaktora, {to se mo`e obja-
sniti pove}anjem vremena zadr`avanja u reaktoru. Ta-
ko|er je na|eno da se molarni udjel neizreagiranog NO
smanjuje porastom udjela Cu/ZSM-5 zeolita u monolit-
nom katalizatoru (zbog ve}eg broja kataliti~ki aktivnih cen-
tara) te smanjenjem udjela Na-silikata kao veziva. U litera-
turi se navodi da dodatak Na-silikata kao veziva Cu/ZSM-5
katalizatoru dovodi do promjene njegovih fizi~kih zna~aj-
ki, vjerojatno zbog za~epljenja pora i blokiranja kataliti~ki

aktivnih centara.30 Treba naglasiti da su kordierit i Na-sili-
kat dodani kataliti~ki aktivnom materijalu da bi se postigle
zadovoljavaju}e mehani~ke zna~ajke katalizatora. Utjecaj
temperature na promjenu molarnog udjela NO na mono-
litnom katalizatoru KM3 prikazan je na slici 2, dok su pro-
cijenjeni parametri modela i normalizirana srednja kva-
dratna odstupanja dane u tablici 1. Mo`e se vidjeti da koe-
ficijent brzine reakcije k raste s porastom temperature, {to
je u skladu s o~ekivanjima, tj. ukazuje na uobi~ajenu ovis-
nost brzine reakcije o temperaturi. Op}enito, dobiveno je
dobro slaganje eksperimentalnih vrijednosti s vrijednosti-
ma dobivenim prema pretpostavljenom modelu monolit-
nog reaktora.

Na slikama 3 i 4 prikazani su teorijski profili molarnih ud-
jela NO u radijalnom smjeru, kako u plinskoj tako i u
~vrstoj fazi, odnosno u kataliti~kom sloju. Pritom slika 3
prikazuje utjecaj temperature na radijalne profile dobive-
ne na 50 % od ukupne duljine monolitnog reaktora, a na
slici 4 dani su profili za monolit KM3 pri temperaturi od
723 K te na razli~itim odsje~cima po duljini reaktora. Usta-
novljeno je da se najve}i otpor prijenosu tvari (tj. najve}i
koncentracijski gradijent) pojavljuje u plinskoj fazi, dok je
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S l i k a 2 – Usporedba eksperimentalnih rezultata (to~ke) s vri-
jednostima dobivenim prema pretpostavljenom 2D modelu (linije)
za monolit KM3 pri razli~itim temperaturama. Procijenjeni para-
metri reaktorskog modela (k, K) i srednja kvadratna odstupanja dani
su u tablici 1.
F i g . 2 – Comparison between experimental data (points) and
the values predicted by 2D model (lines) for the monolith KM3 at
different temperatures. Estimated parameters of the reactor model
(k, K) and mean square deviations (SD) are given in Table 1.

Ta b l i c a 1 – Procijenjeni parametri modela (k, K) i normalizira-
na srednja kvadratna odstupanja (SD)

Ta b l e 1 – Estimated parameters (k, K) and normalized mean
square deviations (SD)

Monolit

Monolith
T/K k/m3 mol–1 s–1 K/m3 mol–1 SD · 102

KM1

KM2

KM3

KM3

KM3

723

723

573

723

773

0,048

0,083

0,043

0,491

1,006

0,057

0,058

0,063

0,315

0,238

1,627

1,795

2,693

1,940

2,206

S l i k a 3 – Radijalni profil molarnih udjela NO za monolit KM3
na 50 % od ukupne duljine reaktora te pri razli~itim
temperaturama

F i g . 3 – Radial profile of the molar fractions of NO for the
monolith KM3 at 50 % of the overall reactor length
and at different temperatures



koncentracijski gradijent unutar kataliti~kog sloja znatno
manji. Takvi rezultati ukazuju na to da je ukupna brzina re-
akcije razgradnje du{ikovog monoksida u monolitnom re-
aktoru pri uvjetima primijenjenim u ovom radu uglavnom
odre|ena prijenosom tvari me|ufaznom difuzijom. S po-
vi{enjem temperature gradijenti unutar kataliti~kog sloja
postaju izra`eniji, jer s povi{enjem temperature raste utje-
caj otpora prijenosu tvari unutarfaznom difuzijom. Na slici
4 mo`e se vidjeti da se molarni udjel du{ikovog monoksi-
da na 2,5 % od ukupne duljine monolitnog reaktora naj-
vi{e mijenja na granici faza plin-krutina te da s porastom
vremena zadr`avanja u reaktoru (odnosno s porastom du-
ljine reaktora) dolazi do manje promjene molarnog udje-
la reaktanta po popre~nom presjeku kanala. Takvi rezultati
su u skladu s rezultatima objavljenim u literaturi i dobi-
venim u sli~nim eksperimentalnim sustavima.18,31 Tako|er
je uo~eno da u centralnom dijelu kanala monolita, tj. na
r/R = 0 dolazi do neznatne promjene molarnog udjela re-
aktanta, {to ukazuje na to da jedan dio reaktanta prolazi
kroz kanal monolitnog reaktora, a da pritom ne izreagira.

Zaklju~ci

U radu su prikazani rezultati izu~avanja utjecaja pripreme
monolitnog katalizatora (razli~iti omjer kordijerita i katali-
ti~ke komponente (Cu/ZSM-5); razli~ita koli~ina veziva) te
utjecaj procesnih veli~ina (temperatura, vrijeme zadr`a-
vanja) na ukupnu brzinu reakcije razgradnje du{ikovog
monoksida u eksperimentalnom monolitnom reaktoru. Po-
sebna pozornost je usmjerena na modeliranje monolitnog
reaktora te sagledavanje utjecaja i me|udjelovanja raz-
li~itih kemijskih i fizi~kih procesa koji se slijedno ili isto-
dobno provode u monolitnom reaktoru.

Na|eno je da je ukupna brzina reakcije kataliti~ke raz-
gradnje NO u monolitnom reaktoru uglavnom odre|ena
brzinom me|ufazne difuzije. Potvr|eno je da s porastom
temperature raste otpor prijenosu tvari unutarfaznom difu-

zijom u kataliti~kom sloju. Op}enito, dobiveno je dobro
slaganje eksperimentalnih rezultata s vrijednostima dobi-
venim prema pretpostavljenom 2D heterogenom modelu.
Stoga se mo`e zaklju~iti da se predlo`enim modelom, koji
uklju~uje gotovo sve ~imbenike navedene u literaturi kao
potencijalno va`ne pri modeliranju monolitnih reaktora,
mo`e dobro opisati eksperimentalni reaktor za uklanjanje
du{ikovog monoksida iz ispu{nih ili dimnih plinova.

Popis simbola
List of simbols

cA0
– po~etna koncentracija NO, mol m–3

– initial concentration of NO, mol m–3

c
A f,

– koncentracija u fluidu, mol m–3

– concentration in the fluid phase, mol m–3

cA s, – koncentracija u ~vrstoj fazi, mol m–3

– concentration in the solid phase, mol m–3

dch – promjer kanala monolita, m
– diameter of the monolith channel, m

De – koeficijent prosje~ne difuzije, m2 s–1

– effective diffusion coefficient, m2 s–1

Df – koeficijent molekularne difuzije, m2 s–1

– molecular diffusion coefficient, m2 s–1

f – (Fanning) faktor otpora (4f/4), bezdimenzijski
– (Fanning) friction factor (4f/4), dimensionless

k – koeficijent brzine reakcije, m3 mol–1 s–1

– reaction rate coefficient, m3 mol–1 s–1

K – ravnote`na konstanta adsorpcije, m3 mol–1

– adsorption equilibrium constant, m3 mol–1

L – duljina monolita, m
– length of the monolith, m

r – radijalna koordinata, m
– radial coordinate, m

rA,s – brzina reakcije, mol m3 s–1

– reaction rate, mol m3 s–1

rch – polumjer kanala monolita, m
– radius of the monolith channel, m

R – ukupni polumjer (rch + ), m
– overall radius (rch + ), m

SD – normalizirano srednje kvadratno odstupanje, bezdimen-
zijski

– normalized mean square deviation, dimensionless

T – temperatura, K
– temperature, K

u – linearna brzina u plinskoj fazi, m s–1

– linear velocity of gas phase, m s–1

v – srednja brzina strujanja u plinskoj fazi, m s–1

– average linear velocity of gas phase, m s–1

�i – molarni udjel komponente i, bezdimenzijski
– molar fraction of component i, dimensionless

�NO – molarni udjel NO, bezdimenzijski
– molar fraction of NO, dimensionless

z – aksijalna koordinata, m
– axial coordinate, m

w – maseni udjel, %
– mass fraction, %
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S l i k a 4 – Radijalni profil molarnih udjela NO za monolit KM3
pri temperaturi od 723 K. 1- na 2,5 % od ukupne duljine reaktora;
2- na 50 % od ukupne duljine reaktora; 3- na izlazu iz reaktora.
F i g . 4 – Radial profile of the molar fractions of NO for the mo-
nolith KM3 at 723 K. 1- at 2.5 % of the overall reactor length; 2- at
50 % of the overall reactor length; 3- at the exit from the reactor.



Gr~ka slova
Greek letters

� – debljina kataliti~kog sloja, m
– thickness of the washcoat, m

�P – pad tlaka kroz kanal, Pa
– pressure drop across the channel, Pa

� – gusto}a fluida, kg m–3

– fluid density, kg m–3
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SUMMARY

Decomposition of Nitrogen Monoxide in a Catalytic Monolith Reactor
L. Zrn~evi}, T. Brajdi}, and V. Toma{i}

The influence of the process parameters on the overall decomposition rate of nitrogen monoxide was in-
vestigated by using monolithic catalysts of different composition (various ratio of cordierite and
Cu/ZSM-5 zeolite; various amounts of binder). The reaction was examined in the experimental mono-
lithic reactor.

Modelling of the monolithic reactor was performed applying a two-dimensional (2D) heterogeneous
model. In developing the model the following assumptions were taken into account: steady-state and
isothermal conditions, laminar flow and negligible pressure drop along the monolithic channel. The
model included convective transfer and radial diffusion in the fluid phase, intraphase diffusion in the ax-
ial and radial direction, and chemical reaction within the catalytic layer.

Catalytic decomposition of the nitrogen monoxide was described by Langmuir-Hinshelwood type of the
rate equation. The quantities of the reactor model were estimated from the experimental data using the
modified differential method and Nelder-Mead method of non-linear optimization. Generally, there was
a good agreement between experimental data and model predictions. It was found out that the behav-
iour of the experimental monolithic reactor was mainly limited by interphase mass transfer.
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