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Resumen

Se presenta un estudio experimental y cinético sobre
la oxidacion de mezclas NHs/N2O en un reactor de
flujo homogéneo. Se analizan los efectos
ocasionados por diferentes parametros (temperatura,
ratio de exceso de O y ratio de la mezcla NH3/N,O).
Con ello, se pretende estudiar el comportamiento del
amoniaco en presencia de uno de los contaminantes
que se forman durante su oxidacion.

Introduccion

El amoniaco (NH3) ha despertado un creciente interés
como vector energético libre de emisiones directas de
CO2, debido a su alta densidad energética, facilidad
de almacenamiento y sintesis, asi como su
compatibilidad con infraestructuras existentes.
Adicionalmente, este combustible se puede producir
a partir de energias renovables como la solar y la
eodlica [1]. Sin embargo, su combustion afronta una
serie de desafios, ya que conlleva la formacion de
oxidos de nitrogeno (NOx), compuestos con elevado
impacto ambiental. En particular, el N2O posee un
potencial de calentamiento global aproximada de 300
veces superior al del CO-, lo que convierte su control
en una prioridad [2]. Este estudio aborda Ia
interaccion entre NHs y N2O en un reactor de flujo
homogéneo tanto de forma experimental como por la
realizacion de simulaciones, con el objetivo de
identificar condiciones que minimicen la formacion
de contaminantes [3], asi como las interacciones que
tienen lugar en la experimentacion llevada a cabo.

Metodologia experimental

Los experimentos se realizaro en un reactor de flujo
homogéneo de cuarzo, a presion atmosférica. El
argon se empled como gas mayoritario para asegurar
una atmoésfera inerte, facilitindose los balances de
nitrogeno en el sistema. Con el fin de que todos los
experimentos se realizaran a condiciones isotérmas
(£10 K), se utilizd un horno eléctrico con tres
resistencias distribuidas uniformemente en la zona de
trabajo. Todos los experimentos se llevaron a cabo en
un rango de temperaturas entre 875-1425 K. Se

introdujeron NHs, N2O, O: y Ar en diferentes
proporciones ([NHs]/[N.O] = 1), estudiandose la
ratio de exceso de O> (A =0, 0.5, 1, 3). Para el calculo
de A, se tuvo en cuenta la reaccion 1, y se utilizo la
ecuacion 1. Las concentraciones de NHs, N2O, O,
NO, N: y H. fueron medidas a la salida del reactor
mediante un analizador en continuo y un micro
cromatdgrafo de gases.

NH; +0.750, - 05N, + 1.5 H,0

Reaccion 1. Oxidacion en condiciones ideales del NHs.

[Oz]real [Oz]real

A — —
[Oz]estequiométrico 0.75 [NH3]

Ecuacion 1. Calculo de A.

Las condiciones iniciales de los experimentos se
muestran en la Tabla 1. Adicionalmente, se utilizé el
software Chemkin-Pro para la realizacion de las
simulaciones de los diferentes experimentos. Para la
realizacion de estas simulaciones, se selecciond el
modelo cinético presentado por Glarborg et al. [4]
como base, con pequefias modificaciones
posteriores.

Tabla 1. Condiciones iniciales de los experimentos realizados,
siendo el tiempo de residencia tr(s)=191,11/T(K).

EXP | [NH;3] (ppm) | [N2O] (ppm) | [NH3)/[N2O] | &
1 1000 1000 1 0
2 1000 1000 1 0.5
3 1000 1000 1 1
4 1000 1000 1 3

Resultados y discusion

La conversion de NH3; aumenta de forma notable con
la temperatura tanto en los resultados experimentales
como en las simulaciones, Figura 1A. No obstante,
las simulaciones predicen una conversion mas rapida,
con una caida significativa de NHs entre 1073 y
1273 K, mientras que en los datos experimentales se
observa una conversion mas gradual. Aunque, a dia
de hoy, no sabemos cual es la razon de Ia
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discrepancia observada, la buena repetitividad de los
experimentos parece sugerir que puede atribuirse a la
necesidad de mejora del modelo cinético. A bajas
temperaturas  (875-1075K), especialmente en
defecto de O, (A < 1), la conversion de NHs es
limitada, lo que refleja una combustiéon incompleta.
En cambio, a medida que se incrementa Ia
temperatura y se introduce un exceso de oxigeno (A
= 3), la oxidacién se vuelve mucho mas eficiente,
alcanzando una conversion practicamente total.

En cuanto al 6xido nitroso (N20), Figura 1B, se
observan altas concentraciones a bajas temperaturas,
debido a la falta de energia térmica suficiente para
activar su conversion. En los  ensayos
experimentales, su concentracion comienza a
disminuir de forma notable a partir de los 1273 K,
mientras que en las simulaciones la reduccion es mas
progresiva. Este comportamiento sugiere que,
ademas de la temperatura, una atmoésfera oxidante
puede favorecer tanto la descomposicion térmica
como otras rutas de reaccion en las que participan
especies intermedias que dan lugar a la formacion de
radicales [1].

Conclusiones

Los resultados obtenidos permiten comprender el
comportamiento en funcién de la temperatura de las
mezclas NHs/N2O, en condiciones experimentales
bien controladas. Se ha demostrado que la conversion
de NH; y la descomposicion de N,O dependen
fuertemente de la temperatura y de la disponibilidad
de O,. Las simulaciones anticipan una reactividad
algo mayor que la observada experimentalmente,
sugeriendo asi la necesidad de ajustar el modelo
cinético a emplear. En general, la eficiencia de
conversion mejora claramente en atmosferas
oxidantes y a temperaturas superiores a 1000 °C, lo
que refuerza la utilidad de este estudio para el
desarrollo de tecnologias de combustion de NH3 mas
eficientes. Estos hallazgos constituyen una base
solida para futuras investigaciones dirigidas a
optimizar la conversion de NHs y perfeccionar las
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estrategias de control de emisiones, asi como aportar
un mayor conocimiento sobre las interacciones del
NH;3 y NO.
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Figura 1. Perfil de especies para A) NHz y B) N2O en diferentes condiciones de A.
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