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Izvod

U radu su prezentovani matematicki modeli koji opisuju zavisnost kapaciteta sorpcije vode
od stepena kristalizacije, sadrzaja Na,0 i Al,O5 u NaY zeolitu. Pri razli¢itim uslovima kristali-
zacije, sintetisan je NaY zeolit iz natrijum-aluminatnog rastvora, vodenog stakla i sumporne
kiseline. Dobijeni zeolitski prahovi okarakterisani su na sledec¢e parametre: Na,O, Al,O3,
kapacitet sorpcije vode (WSC) i stepen kristali¢nosti (SK). Regresionom analizom uzoraka
zeolitskih prahova, u kojima su se vrednosti kretale za: sadrzaj Na,O u intervalu 13,81 do
16,14%, Al,0; od 21,58 do 27,17%, SK od 58,70 do 114,00% i WSC od 21,32 do 36,59%,
doslo se do zakljucka da postoji znacajna korelacija izmedu kapaciteta sorpcije vode i ste-
pena kristalicnosti, za razliku od sadrzaja Na,O i sadrzaja Al,03 u zeolitskom prahu, Cija se
korelacija sa kapacitetom sorpcije vode, moZe zanemariti. Matematicki model dobijen
linearnom regresionom analizom imao je visok R® = 0,796, dok je bolji matematicki model
dobijen nelinearnom regresionom analizom R’ = 0,912, kojom je kapacitet sorpcije vode
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Zeoliti su materijali koji su izgradeni od sistema
pora, Cije veli¢ine i oblik zavise od samog tipa zeolita tj.
od izgleda njegove osnovne izgradivacke celije. Jedan
od najznacajnijih sintetickih zeolita , koji ima strukturu
prirodnog foZezita, je NaY zeolit [1-3]. Ima kubnu jedi-
ni¢nu celiju, veoma velikih dimenzija, koja se kre¢e od
24,61-24,85 A u zavisnosti od sadrZaja aluminijuma u
jedini¢noj ¢éeliji, katjona i stepena hidratacije. Celija je
izgradena od ukupno 192 tetraedra SiO, i AlO, [4]. Kod
fozezitnog tipa zeolita jedinicna celija predstavlja 9
kubooktaerdara (sodalitnih jedinica), medusobno pove-
zanih preko heksagonalnih prizmi. Ovakva struktura
ima veoma razvijen sistem pora. Centar elementarne
celije ima oblik 26-edra sa Cetiri prozora u obliku dva-
naestoclanog prstena slobodnog dijametra od 0,74 nm
(Cesto nazivan superkavez). Sodalitna jedinica (f-kavez)
ima unutradnji pre¢nik od 6,6 A i ulaz maksimalnog
otvora preko 3estoélanih prstenova pre¢nika 2,6 A.
Dakle, strukturu Y zeolita ¢ine sodalitna jedinica, super-
kavez i heksagonalna prizma, sa maksimalnim ,prozo-
rima“ 2,6; 7,4 i 2,6 A, i pre¢nicima 6,6; 11,8 i 2,6 A.
Gustina skeleta fozezitnih zeolita je 12,7 T atoma/A i
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ima najvecu centralnu Supljinu. Smatra se da ovaj tip
zeolita moZe da primi 235 molekula vode[5-8].

Voda u zeolitu moZe biti hemisorbovana i fizisor-
bovana [8]. Fizisorbovana voda je posledica slobodnog
kretanja molekula vode kroz postojece pore u zeolitu,
dok se hemisorbovana voda javlja kao posledica inter-
akcije dipol molekula vode sa katjonima u strukturi zeo-
lita, pre svega sa jonima natrijuma i aluminijuma. Tako
na primer prve adsorbovane molekule vode na najpris-
tupacnijim katjonima NaY zeolita, ¢ine sodalitnu jedi-
nicu dostupnu za vodu. Kompletno punjenje superka-
veza i sodalithog kaveza je dostupno za migraciju
nestrukturnih katjona i vode, preko dvostrukog Sesto-
Clanog prstena prizme [8-10]. U strukturi zeolita
manjka pozitivnog naboja, jer su atomi silicijuma zame-
njeni atomima aluminijuma, usled cega se visak nega-
tivnog naboja nastoji uravnoteZiti sa jednovalentnim
katjonima, kao §to je Na'. Samo to nastojanje da se
uravnotezi naelektrisanje sa veé¢im brojm atoma alumi-
nijuma u strukturi, dovodi do vece hidrofilnosi zeolita.
Kako jedini¢na celija kod Y zeolita moZe da ima 48 do
76 atoma Al, to ¢e i njegovo prisustvo znatno uticati i
na adsorpciju vode kod ovog tipa zeolita [2,8].

Difrakcijom X-zraka na prahu se dobija informacija o
strukturi zeolita. PoloZaj svih refleksija u difraktogramu
odreduju tip zeolita, a poznavajudi strukturu moguce je
na osnovu refleksija odrediti veli¢inu jedinicne celije
[11,12]. Fozezitni tip zeolita ima kubnu jedini¢nu celiju,
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pa se veli¢ina jedinicne celije (a) jednostavno moze
izraCunati na osnovu Milerovih indeksa (h,k,/), rasto-
janje izmedu reflektovanih paralenih ravni koje imaju
Milerov indeks h,k,/ (dpxy) i talasne duZine upadnih
X-zraka (), koja je 1,54178 A za CuKa. Jednatina po
kojoj se racuna veli¢ina jedinicne celije je:

a=dg . (W +k*+1? (1)
gde je:
A
ad, = 2
kD sing (2)

a ¥ ugao refleksije X-zraka.

Poznavajuci veli¢inu celije moguce je pomocu rela-
cije naucnika Breck-Flanigeni saradnici odrediti molarni
odnos Si/Al [7]. Intenzitet pika je direktno vezan za ste-
pen kristalizacije. Cesto se stepen kristali¢nosti rauna -
SK [12]:

SK(%) =

= 1OOZIntegraIni intenzitet pikova uzorka zeolita/ (3)
ZIntegraIni intenzitet pikova

referentnog uzorka zeolita

Sirina pika je u vezi sa veli¢inom kristalita, tj. ona
moze indicirati na kvalitet kristalita, dok ravnija osnov-
na linija ukazuje na vecu kristalizaciju.

Jedna od vaznijh osobina zeolita jeste i reverzibilna
dehidratacija, tj. sposobnost zeolita da dehidratise, a da
pri tom ne dode do naruSavanja njegove structure, i
nakon toga da ponovo adsorbuje vodu. Veli¢ina kojom
se iskazuje ova osobina je kapacitet sorpcije vode.

Ispitivanjem adsorpcionih izotermi vode na zeolite
razli¢itih molskih odnosa Si/Al, pri visokim stepenima
kristalicnosti, utvrdeno je da sa rastom molskog odnosa
raste kapacitet sorpcije vode, $to se objasnjava jakom
vezom sa veli¢inom i arhitekturom pora [13—-18]. Meha-
nizam adsorpcije razli¢itih jona koris¢enjem Monte
Karlo simulacije bio je predmet brojnih istraZzivanja [19—
—21], ali avaj pristup ne daje kvantifikaciju jacine uticaja
pojedinih parametara na ishod procesa adsorpcije.
Strukturnu interpretaciju adsorpcionih izotermi vode na

Tabela 1. Hemijski sastav sirovina koristenih u sintezama NaY zeolita

3A zeolitu u cilju statisticke generalizacije termodina-
mike adsorpcionog modela definisali su Restzrepo i
Mosquera [21].

Novija istrazivanja sve su vise usmerena ka definisa-
nju matematickih modela primenom linearne i neli-
nearne regresione analize, kojim se nastoji putem
odgovarju¢ih matematickih modela iskazati veza izme-
du pojedinih varijabli, koje su znacajne za posmatrane
procese [22,23]. Cilj ovog rada je da utvrdi vezu izmedu
kapaciteta sorpcije vode (kao zavisne varijable) i ste-
pena kristali¢nosti, sadrZaja Al,0; i Na,0O (kao nezavis-
nih varijabli) i izrazi preko odgovaraju¢eg matematickog
modela. lzabrani modeli statisaticke obrade dobijenih
rezultata : linearna i nelinerana regresiona analiza daju
mogucénosti realne procene jacine uticaja pojedinih
parametara na ishode proucavanog procesa sorpcije
vode u NaY zeolitu, kao i vrednosti koeficijenata deter-
minacije, kao pouzdanih ocena validnosti definisanih
matematickih modela [23].

EKSPERIMENTALNI DEO

Za eksperimentalna istraZivanja, €iji su rezultati pre-
zentovani u ovom radu, koriSteni su aluminijum-hid-
roksid, natrijum-hidroksid, vodeno staklo, natrijum-alu-
minatni rastvor (sinteticki i iz procesa proizvodnje gli-
nice po Bayer tehnologiji) i H,SO, kiselina (Tabela 1).

Aluminijum-hidroksid i natrijum-hidroksid su koris-
teni kao sirovine za dobijanje sintetickog aluminata.
Sinteticki aluminat dobijen je rastvaranjem aluminijum-
-hidroksida sa natrijum-hidroksidom na temperaturi
klju€anja rastvora i imao je koncentraciju Na,O = 395,6
g/dm®i Al,0; = 81,9 g/dm’.

Za poredenje dobijenih rezultata tokom sinteze u
ovom radu koriséen je komercijalni zeolit CBV 100.

Eksperimentalni dio ovog rada izveden je u labora-
toriji Fabrike glinice "Alumina“ u Zvorniku i laboratori-
jama Tehnoloskog fakulteta Zvornik. Za izvodenje sin-
teza zeolita NaY koriséena je:

— aparatura za dobijanje hidrogela, koja se sastojala
od: termostatiranih bireta za doziranje sirovina, reak-
cione posude i stubne mesalice,

— reaktor od polipropilena zapremine 500 cm?, koji
je sluzio za kristalizaciju,

Table 1. The chemical compositon of raw materials used in sythesis of NaY zeolite

Red. br. Sirovina

Karakteristike

1. Aluminijum-hidroksid

Sadrzaj: Al,05 = 64,83%; SiO, = 0,009%; Fe,05 = 0,012%;

Na,0. = 0,22%; Ca0 = 0,017%,; gubitak Zarenjem na 1000 °C: 34,89%

Natrijum-hidroksid
Vodeno staklo

4, Aluminatni rastvor iz procesa proizvodnje
glinice po Bayer tehnologiji
5. H2504

48,78%, p = 1,514 g/em®

Sadrzaj: Na,0=159,3 g/dm?; Si0,=380,4 g/ dm>; p=1,430 g/ cm®
Sadrzaj: Na,Oy = 155 g/dm>; Al,05 = 161,2 g/dm?; p = 1,310 g/cm’

96%, p = 1,840 g/ cm®
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— vazdusdni termostat, za obezbedivanje tempera-
ture kristalizacije.

Sve sinteze su izvedene hidrotermalnim putem, uz
dodatak ,klica“ (seed gel) u cilju skra¢enja vremena
kristalizacije. Klice su meSane sa vodom, odgovaraju-
¢om koli¢inom vodenog stakla, aluminatnog rastvora i
sumpornom kiselinom, do odgovaraju¢éih molskih
odnosa. Molski odnosi sinteza su bili:

2NaZO:A|203:6 S|0296H20

2Na,0:Al,03:6 Si0,:120H,0

2Na,0:Al,05:6,5Si0,:120H,0

2,5Na,0:Al,05:6Si0,:120H,0
3Na,0:Al,03:6Si0,:120H,0

U cilju dobijanja zeolitskih prahova razli¢itog ste-
pena kristalicnosti, sve sinteze su izvodene na tempe-
raturi od 105 °C, ali su imale razli¢ita vremena krista-
lizacije (12, 20 i 24 h). Kao rezultat sinteza, dobijani su
prahovi zeolita NaY razli¢itog hemijskog sastava i ste-
pena kristalizacije. Dobijenom zeolitskom prahu, rade-
na je hemijska anliza, rendgenska difrakciona analiza i
apsorpcija vode. Hemijskom analizom, u dobijenom
prahu, odredivan je:

e Sadriaj Na,O (%), metodom atomsko-apsorp-
cionom spektroskopijom na aparatu Perkin-Elmer 4000.

e Sadrzaj Al,0; (%), potenciometrijskom titracijom
na aparatu tipa "Titripol".

Mineraloska analiza dobijenog praha je radena

difrakcionom analizom X-zraka na difraktometaru
Philips, PW1710, uz upotrebu Cu antikatoda (40 V, 50
mA, Ka = 0,15405 um). Na osnovu dobijenih difrakto-
grama dalje je odredivan stepen kristali¢nosti. Priprema
uzoraka i odabir pikova za racunanje stepena kris-
talicnosti raden je prema standardu ASTM D 3906-03.

Kapacitet sorpcije vode (water sorption capacity)
zeolita odredivan je na uzorku, koji je predhodno
dehidratisan Zarenjem na 500 °C. Pritisak u aparaturi je
bio 24+1 mbar, dok je temperatura na kojoj se odre-
divao kapacitet sorpcije bila 20+1 °C . Na tim uslovima
uzorak je sorbovao vodu tokom 5 sati.

Kapacitet sorpcije vode se racunao po izrazu:

My

wsc = 100" Mo
mq

(4)

WSC — kapacitet sorpcije vode (%), my, — masa suvog (g),
m, —masa uzorka nakon sorpcije vode (g).

REZULTATI | DISKUSIJA

U ovom radu predstavljeni su matematicki modeli,
koji opisuju zavisnost kapaciteta sorpcije vode od
stepena kristalizacije i sadrzaja Na,O i Al,0; u NaY
zeolitu. Sinteze su radene sa natrijum-aluminatnim
rastvorom iz Bayer procesa proizvodnje glinice, vode-

Tabela 2. Stepen kristalicnosti (X;), hemijski sastav (Na,O- X,, Al,03-X3) i sorpcija vode (Y) prahova NaY zeolita dobijenih na
temperaturi kristalizacije 100°C, pri razlicitim molskim odnosima i vremenima kristalizacije

Table 2. The degree of crystallinity(X,), chemical composition (Na,O- X,, Al,03-X3) and water sorption capacity (Y) of the powders
NaY zeolite, obtained at temperature of crystallization 100°C, different molar ratios and time of crystallization

Red. br. Molski odnos Vreme kristalizacije, h X1 X, X3 Y

1. 2Na,0-Al,05-6Si0,-96H,0 20 104,00 14,29 22,60 33,56
2. 12 98,00 14,43 23,22 35,11
3. 24 113,00 14,23 22,04 36,59
4. 12 58,70 15,35 22,36 22,24
5. 24 98,00 14,99 23,98 34,33
6. 24 88,00 14,85 22,84 33,79
7. 24 97,00 15,36 23,78 34,16
8. 12 68,00 14,74 22,62 21,32
9. 24 91,00 14,69 23,00 29,22
10. 2Na,0-Al,03-6 Si0,-120H,0 24 86,00 14,70 23,53 29,40
11. 12 61,00 14,80 22,02 21,60
12. 24 107,00 15,24 23,51 34,11
13. 24 114,00 15,59 23,38 33,47
14. 24 110,00 15,56 23,67 33,18
15. 24 114,00 14,71 23,15 34,27
16. 24 111,00 14,44 23,66 32,06
17. 3Na,0-Al,03-65i0,-120H,0 24 95,00 16,14 27,17 35,14
18. 2,5Na,0-Al,05-65i0,-120H,0 24 102,00 15,43 25,47 34,52
19. 24 93,00 15,55 25,48 34,25
20. 2Na,0-Al,05-6,5S5i0,-120H,0 24 114,00 13,97 21,97 31,62
21. 24 113,00 13,81 21,58 32,81
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nog stakla i H,SO, kiseline, pri razli¢itim molskim odno-
sima i vremenima kristalizacije (tabela 2). U cilju dobi-
janja zavisnosti izmedu kapaciteta sorpcije vode i vari-
jabli koje utiCu na njega, u daljem tekstu uvedene su
oznake:

Y — kapacitet sorpcije vode, WSC (%),

X1 — stepen kristali¢nosti (%),

X, —sadrzaj Na,0 (%) i

X; — sadrzaj Al,O; (%).

Stepen kristali¢nosti je odredivan rendgenskom dif-
rakcijonom analizom, poredenjem intenziteta osam
karakteristicnih refleksija (, integralni intenzitet”) sinte-
tisanih zeolita (slika 1b—g) sa osam karakteristi¢nih
reflefsija (prema ASTM D 3906-03 standardu) komer-
cijalnog uzorka CBV 100 (slika 1a) i racunato po izrazu
(3). Prema standardu ASTM D 3906-03 karakteristicni
difrakcioni uglovi 26 na kojima su uzimani integralni
intenziteti pikova su: 15,7+0,2; 18,7+0,2; 20,4%0,3;
23,7+0,4; 27,140,5; 30,8+10,5; 31,5+0,5 i 34,2+0,6.

Dobijeni rezultati su prikazani u tabeli 2.

Stepen kristalicnosti za posmatrane uzorke zeolita
kretao se u intervalu od 58,70 do 114,00% (slika 1. b-
58,70%, c-88,00%, d-97,00%, e-68,00%, f-107,00%, g-
114,00% ), jer je za racunanje kao referentni uzorak
uzet komercijalni zeolit Na¥Y CBV 100, Ciji je stepen
kristalicnosti prema deklaraciji proizvoda bio veci od
90%.

Statisticka obrada dobijenih rezultata

U cilju utvrdivanja analiticke zavisnosti WSC-Y od
varijabli stepena kristali¢nosti (X;), sadrzaja Na,O (X,) i

Counts

sadrzaja Al,O3 (X3), izvrSena je statisticka obrada dobi-
jenih rezultata koriStenjem linearne regresione analize
(LRA) i kvadratne nelinearne regresione analize (KNRA).
Rezultati deskriptivne statistike dobijenih eksperi-
mentalnih rezultata iz tabele 2 prikazani su u tabeli 3, a
medusobni korelacioni odnos zavisne varijable (Y) i
nezavisnih varijabli (X;—X3) prikazani su u tabeli 4.

Tabela 3. Deskriptivna statistika za ulazne (X;—X;) i izlazne (Y)
vrednosti prahova NaY zeolita dobijenih pri razli¢itim molskim
odnosima i vremenima kristalizacije, broj sinteza zeolite: 21;
minimum — minimalna vrednost varijabli X;, X,, X5, Y u posma-
tranom broju sinteza N, maksimum — maksimalna vrednost
varijabli X;, X5, X3, Y u posmatranom broju sinteza N

Table 3. Descriptive statistics for the input (X;—X;) and the
output (Y) values of the powders NaY zeolite obtained under
different molar ratios and time of crystallization

Srednja Standardna

Promenljiva Minimum Maksimum .
vrednost devijacija

X1 58,7 114,0 96,938 17,0027
X3 13,81 16,14 14,8986  0,59813
X3 21,58 27,17 23,3824  1,33188
Y 21,32 36,59 31,7500  4,54072

Rezultati korelacione analize, prikazani u tabeli 4,
ukazuju na zanacajan nivo korelacije izmedu Y — WSC i
X; — SK (Pearson korelacija, PC = 0,830 i statisticka
znacajnost, p = 0,000) i X, (Na,0) i X3 (Al,O3) (PC=0,763
i p = 0,000). Ostale korelacije, Y-X, (PC=0,061 i p =
=0,794), Y-X3(PC=0,392ip =0,079) i X;—X, (PC=0,079
i p = 0,733) imaju vrlo niske vrednosti za PC bez sta-

—{Na *
400

Q
1600 - S-15 *
400

S-18

1608:8- 1

Position [°2Theta]

Slika 1. Difraktogrami uzoraka zeolita (a — CBV100; b — SK = 58,7%; c — SK = 88%, d — SK = 97%, e — SK = 68%; f — SK = 107%;

g—SK=114%).

Figure 1. Diffractogram of the samples of NaY zeolite(a — CBV100; b — SK = 58.7%; ¢ — SK = 88%; d — SK = 97%; e — SK = 68%,;

f—SK=107%; g — SK = 114%).
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tisticke znacajnosti. Dobijeni rezultati ukazuju da SK u
znacajnoj meri utice na WSC, kao i sadrzaj Na,O i Al,O3
u NaY zeolitu. Obradom dobijenih rezultata metodom
LRA, definisane su analiticke zavisnosti Y = f(X,); Y =
= fiXa); Y =f(X3); Y = fiXp,Xa); V= fiXe,X3); Y =fXy,X5) i Y =
= f(X1,X5,X3), koje imaju sledece oblike:

Y =10,268 +0,222X,, R* = 0,689 (5)
Y = 24,825 + 0,460X,, R* = 0,004 (6)
Y = 0,506 + 1,336X;, R = 0,154 (7)
Y =—18,487 + 0,235X, + 1,843X,, R* = 0,745 (8)
Y =-15.226 +0.215X; + 1.119X;, R* = 0,746 (9)
Y =-30,351 - 4,335X, + 2,822X3, R* = 0,290 (10)
Y =-11,309 + 0,210X; — 0,517X, + 1,301X;,

R’ =0,797 (11)

Tabela 4. Korelaciona analiza za ulazne (X;—X3) i izlazne (Y)
vrednosti prahova NaY zeolita dobijenih pri razli¢itim molskim
odnosima i vrcemenima kristalizacije

Table 4. Correlation analysis for the input (X;—X3) and the
output (Y) values of the powders NaY zeolite obtained under
different molar ratios and time of crystallization

Parametri Y X X, X3
0,830 0,061 0,392
0,000 0,794 0,079

Y Pearson korelacija (PC) 1

Statisticka znacajnost

X,  Pearson korelacija (PC) - 1 -0,207 0,079
Statisticka znacajnost - - 0,368 0,733
X,  Pearson korelacija (PC) - - 1 0,763**
Statisticka znacdajnost - - - 0,000
X;  Pearson korelacija (PC) - - - 1

Statisticka znacajnost - - - -

Dobijeni rezultati metodom LRA ukazuju na to da
zavisnosti date jednacdinama (5)—(10) sa niskim vred-
nostima R’ predvidaju zanemarljiv uticaj X, i X5 pojedi-
nacno ili zajedno nemaju direktnu korelaciju sa Y — WSC.

Imajuci u vidu vrednosti PCi p iz tabele 4, ocigledno
je da na SK dominantan uticaj ima odnos X,/X3
(Na,0/Al,0;) koji direktno uti¢e na X;(SK), a od SK zavisi
Y- WSC.

U cilju definisanja zavisnosti sa veé¢im vrednostima
R*i pouzdanijim predikcijama WSC od navedenih vari-
jabli, izvrsena je kvadratna nelinearna regresiona ana-
liza (KNRA) dobijenih eksperimentalnih podataka, a do-
bijeni eksperimentalni podaci pokazani su u tabeli 5.

Analiticki oblici, dobijeni metodom KNRA, zavisnosti
Y= fiX1); Y =fiXa); Y =fXs); Y = fAXu,Xa); ¥V = fIXp,XG); ¥ =
= fiXy,X3) 1 Y = fIX,X5,X5), T Xi=f(X,,X5) imaju sledece
oblike:

Y = -35,643 + 1,309X; — 0,006X,>, R* = 0,845 (12)
Y = 806,385 — 104,438X, + 3,515X,%, R’= 0,102 (13)

Y =-123,626 + 11,641X; — 0,213X5>, R* = 0,166 (14)

Y =—527,064 + 3,579X; + 48,909X, — 0,149X,X, —
0,006X,> — 1,084X,”, R* = 0,896 (15)

Y = 66,571 + 0,932X; — 7,501X; + 0,012X; X5 — 0,005X,> —
-0,141X5>, R = 0,864 (16)

Y = 1265,849 — 239,603X, + 44,492X; + 7,579X,X; +
2,056X,”> — 3.294X5°, R’= 0,621 (17)

Y =-1056,378 + 2,712X; + 177,048X, — 37,782X; —
0,004X,X,X; — 0,006X,> — 5,527X, + 0,897X5°,
R*>=0,912 (18)

X, = 7168,633 — 1416,256X, + 290,363X; — 37,782X; —
21,512X,X; + 30,411X,” — 12,814X,%, R* = 0,719 (19)

Dobijene vrednosti R* korid¢enjem KNRA (jednatine
(10)—(16)) u odnosu LRA pokazuje bolje fitovanje u slu-
Caju koristenja KNRA.

Zavisnosti dobijene pomocu KNRA pokazuju zadovo-
ljavajuci nivo pouzdanosti za predikciju Y — WSC od
karakteristika Y zeolita, X; — SK, (X, — SK i X, — %Na,0),
(X1 = SK i X3 — %Al,03) i (X1, X5, X3). Graficki prikaz ovih
zavisnosti dat je na slikama 2-7.

Takode, koeficijent determinacije za zavisnost X; —
SK od sadrzaja X, — %Na,0 i X3 — %Al,03, ima zadovo-
ljavaju¢u vrednost R* = 0,719.

Dobijeni koeficijenti determinacije imaju opadajuci
niz:

R?15(0,912) > R*15(0,896) > R%16(0,864) > R*1,(0,845) >
> R%,;(0,621) > R?14(0,166) > R*15(0,102), §to ukazuje na
opadajudi niz nivoa fitovanja zavisnoasti (18) — (15) —
(16) — (12) — (17) — (14) — (13). Ocigledno je da X; —
SK i odnos Na,O/Al,0;3 (X5/X3) ima najbolju predikciju
WSC.

Dobijena zavisnost Y = (X1,X;,X3) sa R® = 0,912 poka-
zuje veliki stepen fitovanja primenom analitickog oblika
zavisnosti, koji je prikazan jednacinom (18), koja pred-
stavlja pogodan oblik za predikciju WSC od sastava NaY
zeolita (%Na,0 i %Al,03) i njegove kristali¢nosti. Najveci
koeficijent determinacije (R* = 0,912, slika 6) je dobijen
u modelu kvadratne zavisnosti kapaciteta sorpcije od
stepena kristalicnosti, sadrzaja Na,O i sadrzaja Al,Os.
Dobijeni model se moZe posmatrati kao dopunjeni line-
arni model gde se vidi da pozitivan uticaj na kapacitet
sorpcije vode imaju X; i X,, prvog eksponenta, i X; na
drugi eksponent, dok negativan uticaj ima X3, prvog
eksponenta, X; i X, na drugi eksponent.

Dobijeni rezultati ukazuju da sa porastom SK raste
WSC, slika 2. Stepen kristalicnosti zavisi od sadrzaja
Al,O5 i Na,O, Sto na indirektan nacin utice na WSC.
Optimalan sastav NaY zeolita, kada se postizu maksi-
malne vrednosti SK od (100-114%), je pri sadriaju
Na,0: 13-14% i sadrzaju Al,03: 21-23%, koji obez-
beduju WSC u granicama 34-36%.
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Tabela 5. Kvadratni modeli sorpcije vode (Y) u zavisnosti od stepena kristalicnosti (X1), sadrZaja Na,O (X,) i Al,O3 (X3)
Table 5. The square models of water sorption capacity (Y) depending on the degree of crystallinity (X;) and contents of Na,O (X,) and
Al,05 (X5)

Model Varijable Parametri Stand?rdna - Inter\./al poverenja, 9.5% -
greska Donja granica Gornja granica
1. X1 A —35,643 11,025 -58,805 -12,480
B 1,309 0,256 0,772 1,847
C -0,006 0,001 -0,009 -0,003
2 X5 A 806,385 557,165 -364,175 1976,945
B -104,438 74,729 -261,439 52,563
C 3,515 2,503 -1,744 8,774
3 X3 A -123,626 237,600 -622,806 375,553
B 11,641 19,687 -29,720 53,003
C -0,213 0,407 -1,067 0,641
4 X1 A -527,064 354,996 -1283,720 229,592
X5 B 3,579 1,160 1,107 6,051
C 48,909 41,861 -40,315 138,134
D -0,149 0,072 -0,301 0,004
E -0,006 0,001 -0,009 -0,003
F -1,084 1,243 -3,734 1,565
5 X1 A 66,571 272,354 -513,938 647,081
X3 B 0,932 1,203 -1,631 3,495
C -7,501 18,614 -47,175 32,174
D 0,012 0,067 -0,131 0,154
E -0,005 0,003 -0,011 0,000
F 0,141 0,272 -0,439 0,720
6 X5 A 1265,849 505,227 188,985 2342,714
X3 B —239,603 97,508 —447,438 -31,769
C 44,492 30,264 -20,013 108,998
D 7,579 4,203 -1,381 16,538
E 2,056 5,135 —-8,888 13,001
F -3,294 1,097 -5,631 -0,956
7 X1 A -1056,378 482,925 —2099,675 -13,082
X, B 2,712 0,756 1,078 4,346
X3 C 177,048 83,076 -2,427 356,523
D -37,782 20,288 -81,611 6,048
E -0,004 0,002 -0,008 0,001
F -0,006 0,002 -0,010 -0,002
G -5,527 2,711 -11,383 0,329
H 0,897 0,422 -0,015 1,810
8. X1 —zavisna A 7168,633 1628,194 3698,220 10639,047
varijabla B -1416,256 314,239 —2086,041 -746,471
X3 C 290,363 97,530 82,482 498,244
X3 D 21,512 13,547 -7,362 50,386
E 30,411 16,548 -4,861 65,682
F -12,814 3,534 -20,348 5,281
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Slika 2. Zavisnost izmedu eksperimentalno odredenih i izracu-
natih vrednosti kapaciteta sorpcije vode prahova NaY zeolita
datih jednacinom (12).

Figure 2. The relationship between the experimentally deter-
mined and calculated values of water sorption capacity of the
powders NaY zeolite given by the equation (12).

Slika 3. Zavisnost izmedu eksperimentalno odredenih i izracu-
natih vrednosti kapaciteta sorpcije vode prahova NaY zeolita
datih jednacinom (15).

Figure 3. The relationship between the experimentally deter-
mined and calculated values of water sorption capacity of the
powders NaY zeolite given by the equation (15).

X,

Slika 4. Zavisnost izmedu eksperimentalno odredenih i izracu-
natih vrednosti kapaciteta sorpcije vode prahova NaY zeolita
datih jednacinom (16).

Figure 4. The relationship between the experimentally deter-
mined and calculated values of water sorption capacity of the
powders NaY zeolite given by the equation (16).
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Slika 5. Zavisnost izmedu eksperimentalno odredenih i izracu-
natih vrednosti kapaciteta sorpcije vode prahova NaY zeolita
datih jednacinom (17).

Figure 5. The relationship between the experimentally deter-
mined and calculated values of water sorption capacity of the
powders NaY zeolite given by the equation (17).
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Slika 6. Zavisnost izmedu eksperimentalno odredenih i izracu-
natih vrednosti kapaciteta sorpcije vode prahova NaY zeolita
datih jednacinom (18).

Figure 6. The relationship between the experimentally deter-
mined and calculated values of water sorption capacity of the
powders NaY zeolite given by the equation (18).

Slika 7. Zavisnost izmedu eksperimentalno odredenih i izracu-
natih vrednosti kapaciteta sorpcije vode prahova NaY zeolita
datih jednacinom (19).

Figure 7. The relationship between the experimentally deter-
mined and calculated values of water sorption capacity of the
powders NaY zeolite given by the equation (19).

ZAKUUCAK

Izvedena ispitivanaja uticaja sastava NaY zeolita
(%Na,0 i %Al,03) kao i SK na WSC, ukazuju da domi-
nantan uticaj na WSC ima SK (PC = 0,830 i p = 0,000) i
sadrazaj Al,O; (PC = 0,763 i p = 0,000). Optimalani sas-
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tav NaY zeolita sa Na,O : 13-14% i sadrzaju Al,O5: 21—
—23%, uz stepen kristalicnosti 100-114%, obezbeduje
maksimalne vrednosti WSC u granicama od 34-36%.
Dobijena zavisnost Y = f(X1,X5,X3), u obliku kvadratne
funkcije (KNRA), obezbeduje pouzdanu predikciju WSC
od SK i sadrzaja Na,O i Al,03 sa vrednoscu R = 0,912,
iako je broj uzoraka bio ogranicen.
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EFFECT OF DEGREE OF CRYSTALLINITY AND THE CONTENTS OF ALUMINIUM OXIDE AND SODIUM OXIDE ON WATER
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(Scientific paper)

The paper presents mathematical models which describe the dependence

Keywords: Regression analysis e Water

between water sorption capacity, on one hand, and the degree of crystallinity
and the content of Na,0 and Al,O; in NaY zeolite, on the other. NaY was syn-
thesized from sodium aluminate solution, water glass and sulfuric acid under
different conditions of crystallization. The obtained zeolite powders underwent
chemical analysis (Na,O and Al,03), water sorption capacity (WSC), as well as
diffraction analysis which served to determine the degree of crystallinity (CD).
Zeolite powder samples had the following values: for the content of Na,O from
13.81 to 16.14%, for Al,03 from 21.58 to 27.17%, degree of crystallinity from
58.70 to 114.00 and WSC from 21.32 to 36.59%, and regression analysis lead to
the conclusion that there is a significant correlation between water sorption cap-
acity and the degree of crystallinity, unlike the contents of Na,O and Al,0; in the
zeolite powder, whose correlation with water sorption capacity was neglibile. The
mathematical model obtained by linear regression analysis had a high R* = 0.796,
where as non-linear regressional analysis produced a better mathematical model
R® = 0.912, where water sorption capacity was expressed through a quadratic
model.

sorption capacity e Degree of crystal-
linity

407




<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /None
  /Binding /Left
  /CalGrayProfile (Dot Gain 20%)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Error
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /DetectCurves 0.0000
  /ColorConversionStrategy /CMYK
  /DoThumbnails false
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedOpenType false
  /ParseICCProfilesInComments true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveDICMYKValues true
  /PreserveEPSInfo true
  /PreserveFlatness true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments true
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Preserve
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /CropColorImages true
  /ColorImageMinResolution 300
  /ColorImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 300
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageMinDownsampleDepth 1
  /ColorImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /CropGrayImages true
  /GrayImageMinResolution 300
  /GrayImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 300
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageMinDownsampleDepth 2
  /GrayImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /CropMonoImages true
  /MonoImageMinResolution 1200
  /MonoImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 1200
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects false
  /CheckCompliance [
    /None
  ]
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile ()
  /PDFXOutputConditionIdentifier ()
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName ()
  /PDFXTrapped /False

  /CreateJDFFile false
  /Description <<

    /BGR <>
    /CHS <FEFF4f7f75288fd94e9b8bbe5b9a521b5efa7684002000410064006f006200650020005000440046002065876863900275284e8e9ad88d2891cf76845370524d53705237300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c676562535f00521b5efa768400200050004400460020658768633002>
    /CHT <FEFF4f7f752890194e9b8a2d7f6e5efa7acb7684002000410064006f006200650020005000440046002065874ef69069752865bc9ad854c18cea76845370524d5370523786557406300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c4f86958b555f5df25efa7acb76840020005000440046002065874ef63002>
    /CZE <>
    /DAN <>
    /DEU <>
    /ESP <>
    /ETI <>
    /FRA <>
    /GRE <>

    /HRV (Za stvaranje Adobe PDF dokumenata najpogodnijih za visokokvalitetni ispis prije tiskanja koristite ove postavke.  Stvoreni PDF dokumenti mogu se otvoriti Acrobat i Adobe Reader 5.0 i kasnijim verzijama.)
    /HUN <>
    /ITA <>
    /JPN <FEFF9ad854c18cea306a30d730ea30d730ec30b951fa529b7528002000410064006f0062006500200050004400460020658766f8306e4f5c6210306b4f7f75283057307e305930023053306e8a2d5b9a30674f5c62103055308c305f0020005000440046002030d530a130a430eb306f3001004100630072006f0062006100740020304a30883073002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee5964d3067958b304f30533068304c3067304d307e305930023053306e8a2d5b9a306b306f30d530a930f330c8306e57cb30818fbc307f304c5fc59808306730593002>
    /KOR <FEFFc7740020c124c815c7440020c0acc6a9d558c5ec0020ace0d488c9c80020c2dcd5d80020c778c1c4c5d00020ac00c7a50020c801d569d55c002000410064006f0062006500200050004400460020bb38c11cb97c0020c791c131d569b2c8b2e4002e0020c774b807ac8c0020c791c131b41c00200050004400460020bb38c11cb2940020004100630072006f0062006100740020bc0f002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e00300020c774c0c1c5d0c11c0020c5f40020c2180020c788c2b5b2c8b2e4002e>
    /LTH <>
    /LVI <>
    /NLD (Gebruik deze instellingen om Adobe PDF-documenten te maken die zijn geoptimaliseerd voor prepress-afdrukken van hoge kwaliteit. De gemaakte PDF-documenten kunnen worden geopend met Acrobat en Adobe Reader 5.0 en hoger.)
    /NOR <>
    /POL <>
    /PTB <>
    /RUM <>
    /RUS <>
    /SKY <>
    /SLV <>
    /SUO <>
    /SVE <>
    /TUR <>
    /UKR <>
    /ENU (Use these settings to create Adobe PDF documents best suited for high-quality prepress printing.  Created PDF documents can be opened with Acrobat and Adobe Reader 5.0 and later.)
  >>
  /Namespace [
    (Adobe)
    (Common)
    (1.0)
  ]
  /OtherNamespaces [
    <<
      /AsReaderSpreads false
      /CropImagesToFrames true
      /ErrorControl /WarnAndContinue
      /FlattenerIgnoreSpreadOverrides false
      /IncludeGuidesGrids false
      /IncludeNonPrinting false
      /IncludeSlug false
      /Namespace [
        (Adobe)
        (InDesign)
        (4.0)
      ]
      /OmitPlacedBitmaps false
      /OmitPlacedEPS false
      /OmitPlacedPDF false
      /SimulateOverprint /Legacy
    >>
    <<
      /AddBleedMarks false
      /AddColorBars false
      /AddCropMarks false
      /AddPageInfo false
      /AddRegMarks false
      /ConvertColors /ConvertToCMYK
      /DestinationProfileName ()
      /DestinationProfileSelector /DocumentCMYK
      /Downsample16BitImages true
      /FlattenerPreset <<
        /PresetSelector /MediumResolution
      >>
      /FormElements false
      /GenerateStructure false
      /IncludeBookmarks false
      /IncludeHyperlinks false
      /IncludeInteractive false
      /IncludeLayers false
      /IncludeProfiles false
      /MultimediaHandling /UseObjectSettings
      /Namespace [
        (Adobe)
        (CreativeSuite)
        (2.0)
      ]
      /PDFXOutputIntentProfileSelector /DocumentCMYK
      /PreserveEditing true
      /UntaggedCMYKHandling /LeaveUntagged
      /UntaggedRGBHandling /UseDocumentProfile
      /UseDocumentBleed false
    >>
  ]
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [2400 2400]
  /PageSize [612.000 792.000]
>> setpagedevice


