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Вступ 

Неухильне збільшення витрати палива як 
у самій енергетиці, так і в різних галузях про-
мисловості і на транспорті приводить до зрос-
тання об’єму шкідливих речовин, що надходять 
в атмосферу. Рівень забрудненості міст значно 
перевищує допустимі норми за рахунок вих-
лопних газів автомобільного транспорту. На 
сьогодні промислові установки з очищення ди-
мових газів діють в Японії, Німеччині, США 
[1]. В Україні ж не на одній з ТЕС не прово-
диться глибоке очищення газових викидів і, 
тим більше, не здійснюється на практиці очи-
щення вихлопних газів автотранспорту. Такий 
процес очищення може ґрунтуватися на адсорб-
ційному, абсорбційному і каталітичному мето-
дах [2, 3]. Найбільш ефективним і економіч-
ним інструментом знешкодження забрудню-
вальних речовин до рівня гранично допустимих 
концентрацій є адсорбційні методи [4, 5]. 

Постановка задачі 

Адсорбційні процеси піддаються найбільш 
складному математичному опису внаслідок ве-
ликого різноманіття кінетичних факторів, що 
супроводжують дифузію сорбату в макро-, ме-
зо- і мікропорах сорбенту і необхідністю враху-
вання специфічних характеристик як самого 
сорбенту (наприклад, склад і властивості актив-
них центрів, умови регенерації), так і особли-
востей взаємодії в конкретній системі адсор-
бент—адсорбат і на стадії адсорбції, і на стадії 
регенерації. У зв’язку з цим становить інтерес 
розробка математичної моделі динаміки ад-
сорбції/десорбції оксидів азоту на цеолітах. 

Експериментальне дослідження 

Адсорбційний матеріал. Цеоліти, що міс-
тять значну кількість катіонів, здатні ефектив-
но і селективно вилучати різні іони з газів, за-
безпечувати їх концентрацію. Цеоліти адсор-
бують лише ті молекули, критичний діаметр 
яких відповідає розмірам каналів структур кар-
каса. Дрібні розміри каналів зумовлюють здат-
ність цеолітів до різковираженої вибіркової ад-
сорбції. Для оцінки можливості адсорбції мо-
лекул цеолітами використовують газокінетич-
ний діаметр, зумовлений молекулярними влас-
тивостями речовин. Вибіркова адсорбція на 
цеолітах можлива і тоді, коли молекули всіх 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Рис. 1. Схематичне зображення експериментального устаткування: D1—D3 — витратоміри; S1, S2 — вимірювачі витрати 

потоку мильних пузирів; H1, H2 — крани; TI — термопара; M1, M2 — манометри; N — голчастий вентиль 
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компонентів суміші досить малі і вільно про-
никають в адсорбційний простір. За інших 
умов обмінні катіони є адсорбційними центра-
ми і визначають специфіку взаємодії при ад-
сорбції на цеолітах молекул різної будови та 
електронної структури. Змінюючи природу та 
розмір обмінного катіона, можна підсилити чи 
послабити енергію адсорбції. Крім взаємодії з 
позитивним зарядом катіонів, молекула адсор-
бату отримує сильний дисперсійний вплив з 
боку інших атомів, що утворюють стінки кана-
лів цеоліту. Одне з важливих питань адсорб-
ційної взаємодії на цеолітах — з’ясування при-
роди активних центрів. Так, для видалення ок-
сидів азоту доцільно використовувати синтетич-
ні цеоліти Х-типу: 13X та LiLSX (виробництва 
Süd-Chemie Zeolites GmbH) [6, 7].  

Експериментальне устаткування. Гази NO, 
N2 в процесах адсорбції/десорбції подавали на 
вхід адсорбера (скляний реактор довжиною 360 
мм та внутрішнім діаметром 12 мм), заванта-
женого цеолітом масою 35 г. Протягом одного 
експерименту температуру в адсорбері підтри-
мували постійною. Поворотом крана Н1 здійс-
нювали перехід між адсорбцією/десорбцією. 
Значення витрати газу встановлювали на ви-
тратомірах D1, D2 відповідно для процесу ад-
сорбції/десорбції, за допомогою вимірювачів 
S1, S2 здійснювали її калібрування. Значення 
концентрації оксидів азоту в адсорбері протя-
гом експерименту визначали за допомогою 
мас-спектрометра, підключеного до установки 
(рис. 1). 

Результати експериментального дослідження 

Експериментальне дослідження проводили 
при постійній температурі та витраті газу про-
тягом одного експерименту. Відповідно для кож-
ного наступного експерименту встановлювали 
нове значення температури (298, 303, ..., 323 °С) 
та витрати газу (5⋅10 — 3 м3/год, 10⋅10 — 3 м3/год, 
15⋅10 — 3 м3/год). Відносну концентрацію оксидів 
азоту отримували за показаннями мас-спектро-
метра кожні дві секунди.  

На рис. 2—5 спостерігаємо зменшення ча-
су насичення адсорбенту та зменшення кута на-
хилу характеристичних кривих при збільшенні 
температури та витраті газу, тобто процес ад-
сорбції/десорбції прискорюється при збіль-
шенні температури та витраті газу. При зрос-
танні температури більше за 308 °С процес при-
скорюється незначно, тому оптимальною тем-
пературою проведення даного процесу можна 

вважати 303—308 °С. Характеристичні криві ма-
ють прямокутну форму за рахунок того, що ад-
сорбційне поле в цеолітах поширюється на 
весь внутрішній об’єм. Розміри мікропор ста-
новлять всього кілька молекулярних діаметрів, 
в результаті чого потенціальні поля проти-
лежних стінок перекриваються. Кут нахилу ад-
сорбційної та десорбційної гілки майже одна-
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Рис. 2. Залежність концентрації NO в адсорбері з часом на 

цеоліті 13X при зміні температури, К:  — 
298;  — 308;  — 318 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Рис. 3. Залежність концентрації NO в адсорбері з часом на 

цеоліті LiLSX при зміні температури, К:  — 
298;  — 308;  — 318  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Рис. 4. Залежність концентрації NO в адсорбері з часом на 

цеоліті 13X при зміні витрати газу, м3/год:  — 
5⋅10—3;  — 10⋅10—3;  — 15⋅10—3 
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ковий, що підтверджує зворотність процесу ад-
сорбції/десорбції на цеолітах. Також із наве-
дених рисунків видно, що поглинання окси- 
дів азоту адсорбентом майже 100 % (значення  
y = 5 % відповідає 100 %-му поглинанню адсор-
бату).  

Рис. 5. Залежність концентрації NO в адсорбері з часом на 
цеоліті LiLSX при зміні витрати газу, м3/год:  — 
5⋅10—3;  — 10⋅10—3;  — 15⋅10—3  

Моделювання 

Математичне моделювання досліджуваних 
процесів — важливий інструмент у розробці та 
впровадженні нового технологічного обладнан-
ня за рахунок зменшення економічних та енер-
гетичних витрат при проведенні процесу за оп-
тимальних умов.  

Для побудови ефективної математичної 
моделі необхідно: ретельно проаналізувати реа-
льний об’єкт, процес чи систему; виділити 
найбільш істотні характеристики та властивос-
ті; визначити змінні (параметри, значення яких 
впливають на характер протікання процесу); 
описати залежність основних властивостей 
об’єкта, процесу від значень змінних за допо-
могою математичних співвідношень [8, 9].  

Для математичного опису процесу адсорб-
ції оксидів азоту на цеолітах запропоновано 
математичну модель, побудовану на основі рів-
нянь матеріального балансу і-го шару по твер-
дій і газовій фазах (1, 2) [4] з використанням 
рівняння для розрахунку поглинальної здатнос-
ті адсорбенту [10] в припущенні, що процес 
адсорбції/десорбції — ізотермічний, залежність 
ступеня адсорбції від молярної частки компо-
нента є лінійна, дифузія речовин незначна, га-
зовий потік через усі канали однаковий, дезак-
тивація адсорбенту під час експерименту від-
сутня. 

Ступінь адсорбції визначали за рівнянням, 
виведеним для диференціального реактора [11]: 

 вх вих( ) t
i
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−
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де ir  — ступінь адсорбції, кмоль/(с⋅кг); F — 

об’ємна витрата газу, м3/год; R — газова стала, 
Па⋅м3/(кмоль⋅кг); MNO — молярна маса NO, 
кг/моль; T — температура, К; вх вх / tу P P= , 

вих вих / tу P P=  — вхідна і вихідна молярні част-

ки адсорбату; 
вх вих,P P  — парціальний тиск ад-

сорбату на вході і виході, Па; 
tP  — загальний 

тиск, Па; w  — маса адсорбенту, кг. 
Насадку було поділено на N шарів і прий-

нято, що розподіл мольної частки (концентра-
ції) NO по довжині шару лінійний, звідси ма-
теріальний баланс на i-му шарі має вигляд: 

по газовій фазі 
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де вх вих( )/2i i iy у у= −  — середня молярна част-

ка газу на і-му шарі; k — константа адсорбції, 
с—1; 0 0( )/v q q qθ = −  — адсорбційна здатність;            

q — кількість адсорбованого NO на одиницю 
маси адсорбенту, кмоль/кг; 0q  — поглинена  

кількість адсорбованого NO на одиницю маси 
адсорбенту, кмоль/кг; нt  — час насичення ад-

сорбенту, год; V — об’єм насадки, м3; w — маса 
насадки, кг; N — кількість шарів; /iV V N=  — 

об’єм шару, м3; /iw w N=  — маса шару, кг. 

При початкових умовах 

 вих ,0, (0) 0, (0) 1i V it y= = θ =  (4) 

і при врахуванні прийнятих вище припущень 
математична модель набуде вигляду 
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Порівняння експериментальних даних з да-
ними, отриманими за моделлю 

Адекватність моделі даним, отриманим у 
результаті проведення експериментів (рис. 6, 7), 
здійснювали за критерієм Кохрена, розрахо-

ване значення якого виявилося значно менше 
теоретичного (для цеоліту 13 Х 0,07665PG = <  

(0,05, 1, 60) 0,1737,TG< =  для цеоліту LiLSX PG =  

0,07616 (0,05,1, 60) 0,1737TG= < = ). Таким чи-

ном, запропонована модель адекватно описує 
динаміку процесу адсорбції/десорбції моноок-
сиду азоту на цеоліті і її можна використову-
вати при удосконаленні та розробці нового об-
ладнання очищення газів від шкідливих речо-
вин. 

 Висновки 

В останні роки ми особливо гостро відчу-
ли, що немає нічого важливішого для суспільст-
ва, ніж здорове навколишнє середовище. Нау-
кове дослідження очищення повітряного шару 
від шкідливих речовин — складна й цікава діяль-
ність. Математичні методи в ній дають можли-
вість одержати практично важливі результати, 
уникнути значних труднощів і витрат при про-
веденні експериментів у реальному житті. Так, 
в результаті дослідження було визначено, що 
процес адсорбції/десорбції оксидів азоту ефек-
тивно протікає на синтетичних цеолітах Х-типу 
(досягається майже 100 %-го поглинання окси-
дів азоту адсорбентом), та отримано опти-
мальні умови проведення процесу: температура 
298 К, витрата газу — максимальна. Модель 
адекватно описує досліджуваний процес і її 
можна використати на практиці при розробці й 
удосконаленні устаткування для очищення від-
кидних газів. Даний метод і модель є перспек-
тивними методами очистки відкидних газів від 
оксидів азоту за рахунок 100 %-ного видалення 
шкідливих речовин при мінімальних енергетич-
них та економічних витратах. 

 

С.А. Примиская, Ю.А. Безносик, Г.А. Статюха, 
В.П. Решетиловский 

ИССЛЕДОВАНИЕ И МОДЕЛИРОВАНИЕ ПРО-
ЦЕССОВ АДСОРБЦИИ/ДЕСОРБЦИИ ОКСИДОВ 
АЗОТА НА ЦЕОЛИТАХ 

Представлены результаты экспериментальных ис-
следований процесса адсорбции/десорбции окис-
лов азота из газового потока на синтетическом 
цеолите Х-типа. Получено, что поглощающая 
способность исследуемого цеолита составляет 
100 %, что  свидетельствует  о  полном  удалении 

S.О. Prymyska, Yu.О. Beznosyk, G.О. Statyukha,            
V.Р. Reshetilowski  

RESEARCHING AND DESIGNING OF PROCES-
SES ADSORPTION/DESORPTION OF NITRO-
GEN  OXIDES  ON  THE  ZEOLITES 

The paper under study reports on the research re-
sults of the adsorption/desorption process of nitro-
gen oxides from a gas stream on the synthetic zeo-
lites of X-type. We demonstrate the adsorption abil-
ity of the probed zeolites is 100 %, which testifies 
the complete removal of nitrogen oxides from a  gas  

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Рис. 6. Залежність концентрації NO в адсорбері з часом 

при температурі 298 К і витраті газового потоку 
10⋅10—3 м3/год на цеоліті 13X:  — експери-
мент;  — модель 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Рис. 7. Залежність концентрації NO в адсорбері з часом 

при температурі 298 К і витраті газового потоку 
10⋅10—3 м3/год на цеоліті LiLSX:  — експе-
римент;  — модель 
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окислов азота из газового потока. Приведена ма-
тематическая модель исследуемого процесса, 
определены оптимальные условия и параметры 
процесса и доказана ее адекватность. Получен-
ные результаты показывают целесообразность 
применения метода и его математического опи-
сания на практике. 
 

stream. We present the mathematical model of the 
probed process, determine the process’ optimum 
terms and parameters and illustrate the model’s 
adequacy. The research results demonstrate the 
mathematical description and appropriateness of 
practical application of the proposed method. 
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