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SAZETAK

UTJECAJ ZAVRSNOG SLOJA I VREMENA STARENJA NA HIDROFOBNOST
POLIELEKTROLITNOG VISESLOJA KITOZAN/KARBOKSIMETILCELULOZA
MEDUMOLEKULSKE INTERAKCIJE — UCENICKA POGRESNA SHVACANJA

Marina Bogdanovié¢

U istraZzivackom dijelu ovog rada naizmjeni¢nom adsorpcijom pozitivnih 1 negativnih
polielektrolita na  ¢vrstoj podlozi  pripravljen je  polielektrolitni  viSesloj
kitozan/karboksimetilceluloza (CHI/CMC). Istrazen je utjecaj zavr$nog sloja i vremena starenja
na povrsinsku mocivost i rast viSesloja. PovrSinska mocivost analizirana je tenziometrijskim
mjerenjima kontaktnog kuta pri razli¢itim uvjetima relativne vlaznosti. Takoder, istrazena je
ovisnost kontaktnog kuta silicijskih plo¢ica o na¢inu ¢iS¢enja supstrata. Rast viSesloja pracen
je elipsometrijskim mjerenjem debljine u odabranim eksperimentalnim uvjetima. Rezultati su
pokazali da zavr$ni sloj i vrijeme starenja znaCajno utje¢u na povrSinsku mocivost i rast
visesloja CHI/CMC.

U metodickom dijelu rada izradena je metodicko-didakticka priprema za ucenike prvog razreda
gimnazije, namijenjena obradi nastavne jedinice Medumolekulske interakcije. Priprema je
osmiSljena u skladu sa strategijom ucenja otkrivanjem i temelji se na odgojno-obrazovnim
ishodima i naj¢es¢im uceni¢kim pogresnim shvacanjima vezanim uz koncept. U nastavhom
satu povezana je grada molekula 1 medumolekulske interakcije s fizikalnim svojstvima tvari,
temeljenim na makroskopskim opazanjima ucéenika.

(79 stranica, 47 slika, 7 tablica, 67 literaturnih navoda, jezik izvornika: hrvatski)

Rad je pohranjen u SrediSnjoj kemijskoj knjiznici Prirodoslovno-matematickog fakulteta
Sveucilista u Zagrebu, Horvatovac 102a, Zagreb i Repozitoriju Prirodoslovno-matematickog
fakulteta SveuciliSta u Zagrebu.
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ABSTRACT

INFLUENCE OF THE TERMINATING LAYER AND AGING ON THE
HYDROPHOBICITY OF CHITOSAN/CARBOXYMETHYLCELLULOSE
POLYELECTROLYTE MULTILAYER
INTERMOLECULAR INTERACTIONS — STUDENT'S MISCONCEPTIONS

Marina Bogdanovié¢

In the research section, chitosan/carboxymethylcellulose (CHI/CMC) polyelectrolyte
multilayers were prepared by alternating adsorption of polycations and polyanions on a solid
surface. The influence of the terminating layer and aging on surface wettability and multilayer
growth were investigated. Wettability was analyzed using tensiometric contact angle
measurements under different humidity conditions, while multilayer growth was monitored by
ellipsometry. The impact of substrate cleaning methods on the contact angle of silicon wafers
was also examined. Results showed that the terminating layer and aging significantly affected
the hydrophobicity and growth of the CHI/CMC multilayer.

In the methodological part, a lesson plan on Intermolecular interactions was created for first-
year high school students. The lesson was based on educational outcomes and the most common
student misconceptions, designed for strategy of learning by discovery. The lesson connected
molecular structure and intermolecular interactions to the physical properties of substances
through students' macroscopic observations.

(79 pages, 47 figures, 7 tables, 67 references, original in croatian)

Thesis deposited in Central Chemical Library, Faculty of Science, University of Zagreb,
Horvatovac 102a, Zagreb, Croatia and in Repository of the Faculty of Science, University of
Zagreb.

Keywords: ellipsometry, intermolecular interactions, polyelectrolyte  multilayers,
misconceptions, tensiometry
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§1. Uvod 1

§1. UVOD

Polielektroliti su makromolekule koje sadrze znacajan broj ionskih ili ionizabilnih skupina
unutar svoje strukture. Ovisno o vrsti naboja, polielektroliti se dijele na polikatione i polianione.
Njihovom naizmjeni¢nom adsorpcijom na ¢vrstu podlogu nastaju polielektrolitni viseslojevi
(engl. polyelectrolyte multilayers, PEMs).! Zbog svojih Sirokih primjena, u suvremenim
istrazivanjima materijala polielektrolitni viSeslojevi privlace sve vecu pozornost. PEM-ovi i
PEM-ovima prekriveni materijali intenzivno se istrazuju u farmaceutskoj i biomedicinskoj
industriji u kontekstu isporuke lijekova, posebice zbog mogucnosti kontrole otpustanja aktivnih
tvari, biokompatibilnosti i svojstava koja sprje¢avaju prianjanje bakterija.? U industriji hrane,
polielektrolitni viSeslojevi pronalaze primjenu kao jestive, zastitne prevlake za voce i povrce,
produzujuéi njihov rok trajanja i oduvanje svjezine.® Osim toga, koriste se za stabilizaciju
emulzija, pjena i drugih kompleksnih sustava u prehrambenim proizvodima te u zastiti okoliSa
za procis¢avanje vode, stabilizaciju kontaminiranog tla i smanjenje otpada putem razgradivih
previaka.

Visoka fleksibilnost u primjeni polielektrolitnih viSeslojeva, posljedica je njihove
sposobnosti da se prilagode razli¢itim industrijskim zahtjevima kroz precizan odabir uvjeta pri
pripremi. Najée$¢a metoda pripreme polielektrolitnih viSeslojeva je Decherova sloj-po-sloj
metoda (engl. layer by layer, LbL).> Promjenom eksperimentalnih uvjeta moguée je kontrolirati
svojstva nastalih viSeslojeva. Neki od ¢imbenika koji mogu utjecati na svojstva viseslojeva su
odabir i koncentracija polielektrolita, pH otopine, ionska jakost, temperatura i relativna
vlaznost.

U sklopu ovog diplomskog rada pripravljen je polielektrolitni viSesloj
kitozan/karboksimetilceluloza (CS/CMC) te su istraZzena njegova svojstva u odabranim
eksperimentalnim uvjetima. Polielektroliti od kojih je sastavljen ovaj visesloj, kitozan i
karboksimetilceluloza, isticu se svojom visokom biokompatibilnos¢u i ekoloskom
prihvatljivos¢u. Iz literature® je poznato da visesloj CS/CMC ima sposobnost samozacjeljivanja
te kao takav je odlican kandidat za pripravu jestivih, zastitnih filmova. Da bi se mogli pripremiti
viseslojevi za tu primjenu potrebno je istraziti i ostala svojstva visesloja. Cilj ovog rada bio je
istraziti utjecaj zavr$nog sloja i vremena starenja na svojstva visesloja CS/CMC. Svojstva

viSesloja CS/CMC koja su se promatrala su povrSinska mocivost i rast, odnosno debljina

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad



§1. Uvod 2

visesloja. Povrsinska mocivost visesloja ispitivana je tenziometrijskim mjerenjem u uvjetima
razli¢ite relativne vlaznosti, uz pracenje promjena kontaktnog kuta tijekom vremena. Kako bi
se dodatno pojasnila svojstva povrsinske mocivosti visesloja, provedena su i tenziometrijska
mjerenja kontaktnog kuta na silicijskim plo¢icama ocis¢enih razli¢itim metodama. Uz
hidrofobnost povr§ine, svojstvo koje je joS istrazeno je rast viSesloja. U odabranim

eksperimentalnim uvjetima elipsometrijski je praéena promjena debljine visesloja.

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad
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§2. LITERATURNI PREGLED

2.1. Polielektroliti

Polielektroliti su makromolekule kod kojih znacajan dio strukturnih jedinica sadrzi ionske ili
ionizabilne skupine, ili oboje. Ove makromolekule ¢ine fascinantnu klasu s jedinstvenim
svojstvima, koja proizlaze iz njihove dvojne prirode — kombinacije visoko nabijenih elektrolita
i lanéanih makromolekula.’

Prema podrijetlu, polielektroliti mogu biti prirodni (npr. kitozan (CS), alginska kiselina,
hijaluronska kiselina (HA), itd.), polusintetski (npr. ksantan, modificirani CS) ili sintetski
(poli(etilenimin) (PEI), poli(akrilna kiselina) (PAA), poli(metakrilna kiselina) (PMA), itd.).
Ovisno o vrsti ionskog naboja, polielektroliti se dijele na polianione (PA), polikatione (PC) te
poliamfolite (PAm). Prema disocijaciji, polielektroliti mogu biti slabi ili jaki (slika 1.). Stupanj
ionizacije slabih polielektrolita ovisi o pH vrijednosti, a konstanta disocijacije krece se izmedu
2 110. S druge strane, jaki polielektroliti (npr. poli(dialildimetilamonijev klorid), PDADMAC)

u potpunosti disociraju u otopini i njihov stupanj ionizacije ne ovisi o pH.!

Jaki polikation (PC) Slabi polikation (PC)
D N\ N\ N\ Y AYAYaAaYaYs
Jaki pohiamion (PA) Slabi polianion (PA)
RNCECNCIONY 1o Y- Ve R AV VWAV
Nabijene funkcionalne
Jaki poliamfolit (PAm) Slabi poliamfolit (PAm) slupioe

Protuioni

Nenabijene funkcionalne
skupine

Slika 1. Klasifikacija polielektrolita prema prirodi funkcijskih skupina i

ionskog naboja. Slika je preuzeta i doradena iz reference 1.

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad



§ 2. Literaturni pregled 4

U ovom radu koriStene su dvije vrste polielektrolita: kitozan (CS) i karboksimetilceluloza
(CMC). Njihove strukturne formule prikazane su na slici 2. Kitozan (CS), dobiven iz hitina, i
karboksimetilceluloza (CMC), dobivena iz celuloze, potjecu od dva najzastupljenija
polisaharida te su zbog svoje biokompatibilnosti i antibakterijskih svojstava izazvali znacajan

znanstveni interes i nasli §iroku primjenu u istrazivanjima.®

b)
OH
RO——_°R. NH,
-0 = 0 O HO 0
-~ 0 HO 5.0 g
NH,
OH n

R=H or CH,CO,H

Slika 2. Strukturne formule polielektrolita: a) karboksimetilceluloze, b) kitozana.

lako je hitin netopljiv u vecini organskih otapala, njegov N-deacetilirani derivat kitozan (CS)
je lako topljiv u razrijedenim kiselinskim otopinama pri pH vrijednosti ispod 6,0. Zbog
prisutnosti amino skupina, stupanj ionizacije i svojstva kitozana ovise o pH vrijednosti otopine.
Pri niskom pH, amino skupine se protoniraju i postaju pozitivno nabijene, $to ¢ini kitozan
topljivim u vodi kao kationski polielektrolit. S druge strane, kada pH poraste iznad 6, amino
skupine kitozana se deprotoniraju te on postaje netopljiv. Prijelaz iz topljivog u netopljivo stanje
dogada se oko njegove pKa vrijednosti izmedu pH 6 i 6,5. Uz stupanj deacetilacije, na svojstva
kitozana takoder utjee njegova molarna masa i ¢istoéa.®

Polianion karboksimetilceluloza (CMC) je derivat celuloze, glavnog sastojka stani¢nih
stijenki biljaka. CMC nastaje reakcijom supstitucije pri kojoj se hidroksimetilne skupine
zamjenjuju karboksimetilnim skupinama. Stupanj supstitucije, jedan je od glavnih faktora koji
utjeCu na fizikalna i kemijska svojstva CMC-a. Dobro je topljiv u vodi te siguran za ljudsko
zdravlje i okolis. Zbog svoje biokompatibilnosti, biorazgradivosti i netoksi¢nosti pronalazi

raznoliku primjenu u prehrambenoj i kozmeti¢koj industriji.**

2.2. Polielektrolitni viSeslojevi
Naizmjeni¢nom adsorpcijom pozitivno i negativno nabijenih polielektrolita na ¢vrstu podlogu
nastaju polielektrolitni viseslojevi (engl. polyelectrolyte multilayers, PEMSs). Prije nesto vise od

30 godina prvu metodu priprave polielektrolitnih vieslojeva predlozili su Decher i suradnici.

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad
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Decherova sloj-po-sloj (engl. layer by layer, LbL) metoda priprave PEM-ova se pokazala
iznimno svestranom i primjenjivom. Proces se sastoji od naizmjeni¢nog izlaganja podloge
otopini polikationa i otopini polianiona, obi¢no s medu koracima ispiranja i susenja inertnim
plinom (slika 3.). Postupak se ponavlja sve dok se ne postigne Zeljeni broja slojeva.! Buduéi da
se proces temelji samo na adsorpciji iz otopine, u nacelu ne postoje ograni¢enja u pogledu
veli¢ine 1 vrste podloge. Polielektrolitni viSeslojevi najées¢e se pripravljaju na plo¢icama
metala ili polumetala te njihovih oksida, no mogu se pripremiti i na koloidima? i objektima
dimenzija nekoliko desetaka centimetara.'®

» 1
\“»»A

——

2

O

D

S
- o
< |5, 1. polianion
27 _’
=3 ’;‘ S - H
@2 2. pranje

+)

D

S

S,
L8 O

Slika 3. A) Shema procesa priprave polielektrolitnog visesloja (koraci 1 i 3 prikazuju
adsorpciju polianiona i polikationa, dok su koraci 2 i 4 ispiranje), B) pojednostavljeni prikaz
prva dva koraka adsorpcije, s po¢etkom talozenja filma na pozitivno nabijenu podlogu. Slika

je preuzeta i doradena iz reference 13.

Priprema polielektrolitnih viseslojeva sloj-po-sloj metodom je prilagodljiva i omogucuje
preciznu kontrolu parametara adsorpcije. Neki od ¢imbenika koji mogu utjecati na svojstva
viSesloja su ionska jakost, pH otopine, temperatura i relativna vlaznost. Promjena ionske jakosti
dovodi do strukturnih promjena u konformaciji polielektrolita koji sudjeluju u stvaranju PEM-
ova. Porastom ionske jakosti, konformacija polielektrolita prelazi iz ,,izduzene* u ,,zavojitu*
Sto utjeCe na sposobnost medusobne interakcije polielektrolita te uzrokuje promjene u

stabilnosti i fiziCkim karakteristikama nastalih polielektrolitnih viseslojeva. Uz ionsku jakost,

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad



8§ 2. Literaturni pregled 6

na svojstva PEM-ova utje¢e promjena pH vrijednosti otopine, posebno za slabe polielektrolite
poput poliakrilne kiseline (PAA), CS-a i CMC-a. Male promjene pH vrijednosti mogu
promijeniti gusto¢u naboja funkcijskih skupina, sto utjece na konformaciju polielektrolita i
debljinu slojeva nastalog visesloja. U formiranju viSeslojeva sudjeluju pretezito elektrostatske,
ali i hidrofobne interakcije te kovalentne, vodikove i Van der Waalsove sile. Cimbenici koji
utjeCu na interakcije posljedi¢no utjeu i na svojstva nastalih viseslojeva. Primjer takvog
Cimbenika je temperatura. S povecanjem temperature, dolazi do smanjenja elektrostatskih
interakcija 1 konformacijskih promjena §to utjece na rast slojeva. Takoder, odabir polielektrolita
(molarna masa, gusto¢a naboja, linearna ili razgranata struktura) znatno utjeCe na svojstva

nastalog polielektrolitnog visesloja.!

2.3. Tenziometrija

2.3.1. Kontaktni kut

Kada se mala koli¢ina tekuc¢ine nanese na ¢vrstu povrsinu, ona oblikuje kap koja prekriva samo
dio te povrsine. Taj proces prikazan je na slici 4. Oblik kapljice tekuc¢ine na povrSini ovisi o
mocivosti povrsine. U tocki u kojoj se dodiruju sve tri faze (krutina, tekucina i plin) povucena
je tangenta na tekuc¢inu. Kut izmedu tangente na tekucinu i povrsine krutine naziva se kontaktni
kut (6). Pomoc¢u kontaktnog kuta moze se odrediti moc¢ivost povrsine ispitivanom tekuc¢inom.

Grani¢ni uvijet je 0° < @ < 180°.14

. PLIN
9\ TEKUCINA

KRUTINA

Slika 4. Kapljica tekucine na povrsini krutine s pripadnim kontaktnim kutom (6). Slika je

preuzeta i doradena iz reference 14.

U slucaju kada se kontaktni kut priblizava nuli, povrSina je potpuno navlaZena tekuc¢inom 1
kapljica je spljostenog oblika. Primjer takvog slucaja je voda na Cistom staklu (slika 5. a)).

Izmedu molekula vode i1 povrSine stakla ostvaruju se jake medumolekulske interakcije
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(vodikove veze, Londonove disperzijske sile...). PovrSina ¢e biti bolje mociva $to su jace
medumolekulske interakcije. Kada kontaktni kut iznosi manje od 90° povrSina se smatra
hidrofilnom (“voli” vodu), a hidrofobnom (“boji se” vode) kada je kontaktni kut vec¢i od 90°.
Detaljnije, povrsine ¢iji je kontaktni kut manji od 10° Klasificiraju se kao superhidrofilne
povrsine. S druge strane, povrSine Ciji kontaktni kut iznosi vise od 150° nazivaju se
superhidrofobnim. Primjer u kojem tekuéina ne moci povr$inu, odnosno primjer hidrofobne
povrsine je kapljica Zive na povrsini stakla. Oblik kapljice zive na staklu je sferi¢nog oblika

(slika 5. b)).1415

a) 6 < 90° b) g>90°
N\
AN
\\
4‘%\ \ d
HIDROFILNA POVRSINA HIDROFOBNA POVRSINA

Slika 5. Klasifikacija moc¢ivosti povrsine krutine s obzirom na vrijednost kontaktnog kuta.

2.3.2. Cimbenici koji utjecu na mocivost povrsina
Kontaktni kut povrSine ovisi o mnogim ¢imbenicima ukljuc¢ujuci povrSinsku energiju, kemijski
sastav i vrstu tekuéine, hrapavost povrsine te brojne vanjske ¢imbenike. Ravnotezu u kontaktnoj

tocki triju faza opisuje Youngova jednadzba:

Osg = Og + 015C0S0y (1)

gdje je oxy povrsinska napetost na granici dviju faza. S (engl. solid) oznacava krutinu, L (engl.
liquid) tekuce i G (engl. gas) plinovito stanje) i 6y Youngov kontaktni kut. Youngova jednadzba
pretpostavlja da je povrSina kemijski homogena 1 topografski glatka. U tim slucajevima
Youngov kontaktni kut ovisi isklju¢ivo o povrSinskim napetostima na granici dviju faza. lako
Youngova jednadzba precizno opisuje ravnotezu medu povrsinskim napetostima na granici tri
faze (kruta, tekuca i plinovita), njezina primjena ogranicena je na idealizirane uvjete. Realne
povrSine uobiCajeno nisu idealno glatke i homogene, te za njih neée vrijediti navedena
jednadZzba. Hrapavost zna€ajno mijenja stvarno podrucje kontakta tekuc¢ine s povr§inom, §to
vodi do odstupanja od ravnoteZnih vrijednosti predvidenih Youngovom jednadzbom. Razli¢iti
modeli poput Wenzelovog i Cassie-Baxterovog uvode korekcije jednadzbe koje ukljucuju
hrapavost povrSine. Uz hrapavost povrSine, na kontaktni kut znac¢ajno utjece i volumen same

kapljice, koji uzrokuje promjene u dinamici Sirenja kapljice 1 raspodjele medupovrSinskih sila.
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Povecanjem volumena kapljice i hrapavosti povrSine uocena je razlika izmedu kutova
napredovanja (engl. advancing angle) i povlacenja (engl. receding angle). Taj fenomen poznat
je pod nazivom histereza kontaktnog kuta (engl. contact angle hysteresis, CAH). Kontaktni kut
podloZan je i utjecaju vanjskih faktora poput temperature, tlaka i relativne vlaznosti atmosfere.
Povecanje temperature smanjuje povrsinsku i medupovrsinsku napetost, prvenstveno za tekuce
faze. To je rezultat slabljenja medumolekulskih sila s porastom temperature. Atmosferski tlak
ima manje izravan utjecaj na kontaktni kut, ali moze utjecati na isparavanje tekuéine, posebno
u sustavima gdje je tlak znatno nizi ili vi$i od standardnog. Dok vanjski utjecaji poput
temperature i tlaka imaju odredeni trend, utjecaj relativne vlaznosti na kontaktni kut je dosta
nepredvidiv. Kako bi se osigurala tocnost 1 ponovljivost rezultata mjerenja kontaktnog kuta
potrebno je kontrolirati uvjete, odnosno navesti temperaturu 1 relativnu vlaznost pri kojem su

provedena mjerenja.®®

2.3.3. Mijerenje kontaktnog kuta

Tenziometrija je tehnika koja se koristi za mjerenje kontaktnih kutova i povrSinske napetosti.
Kontaktni kut najces¢e se mjeri metodom poloZene kapi, metodom zarobljenog mjehurica ili
Wilhelmyevom metodom ploc¢ice. U ovom diplomskom radu primijenjena je metoda polozene
kapi (engl. sessile drop method). Kapljica tekuc¢ine postavlja se pomocu Sprice na povrSinu
tankog uzorka koji se nalazi na postolju tenziometra. Shema tenziometra koriStenog u radu
prikazana je na slici 6. Kamera visoke rezolucije koja snima fotografije kapljice povezana je s
raCunalnim sustavom za analizu fotografija. Analiza fotografija, odnosno odredivanje
kontaktnog kuta temelji se na odredivanju tangente na kapljicu u kontaktnoj tocki triju faza
(krutina, tekuc¢ina i plin). Mjerni instrumenti najéeS¢e imaju racunalne programe koji
automatski mogu izracunati kontaktni kut. Koriste¢i se razliitim algoritmima matematicki

prilagodavaju podatke i odreduju tangentu u kontaktnoj tocki te potom i kontaktni kut.!416
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vijak za pomicanje

visine pipete \
rucno podesavanj

J\

pipeta

dozatora postolje

kamera
vijak za bo¢no
podeSavanje pipete — .. oo
vijak za pomicanje
kamere

LED izvor svjetlosti\ vijak za mijenjanje visine postolja
vijak za pomicanje postolja

Slika 6. Shema tenziometra Attension Theta Lite (Biolin Scientific). Slika je preuzeta i

doradena iz reference 16.

2.4. Elipsometrija

2.4.1. Elektromagnetski valovi i njihove opticke pojave

Elektromagnetski valovi (EM valovi) Sire se prostorom kao oscilacije elektromagnetskog polja.
Elektricno i magnetsko polje titraju u medusobno okomitim ravninama, a smjer Sirenja vala
okomit je na obje ravnine titranja (slika 7.). Elektromagnetski val opisuju osnovne valne
karakteristike: valna duljina (1), koja predstavlja udaljenost izmedu dviju uzastopnih to¢aka u
istoj fazi titranja (oznaceno na slici 7.), frekvencija (v), koja oznacava broj titraja u sekundi i
brzina svjetlosti (c). Valna duljina, frekvencija i brzina ovise o izvoru i sredstvu kojim se §iri
EM val.’
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Slika 7. Elektromagnetski val.
Elektromagnetski valovi podlijezu optickim pojavama poput refleksije (odbijanja), loma i
difrakcije. S obzirom da se elipsometrija temelji na refleksiji svjetlosti, ona ¢e biti detaljnije
objasnjena. Refleksija predstavlja proces pri kojem elektromagnetski valovi, poput svjetlosti,
mijenjaju smjer pri udaru o povrSinu. Reflektirani valovi pritom ostaju u istom mediju.
Svjetlosna zraka koja pada na neku ravninu reflektira se tako da je upadni kut («) jednak kutu

refleksije (f) Sto se naziva zakonom refleksije.

Slika 8. Zakon refleksije svjetlosti.t®

Ovisno o povrsini na koju dolazi upadni val razlikuju se dvije vrste refleksije svjetlosti:
spekularna/pravilna i difuzna refleksija. Spekularna refleksija se javlja na glatkim povr§inama.
Ako na ravno zrcalo upadne paralelni snop zraka, on ¢e i nakon spekularne refleksije ostati
paralelan. Kod neravnih povrsina, reflektirani valovi (difuzna refleksija) Sire se u razli¢itim
smjerovima. Za svaku pojedinu zraku i dalje vrijedi zakon refleksije svjetlosti. Posebni primjer,

kada dode do pojave potpunog odbijanja, naziva se totalna refleksija. Ona se dogada kada zraka
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svjetlosti iz opticki guscega sredstva (npr. staklo) pada na granicu s opticki rjedim sredstvom

(npr. zrak) pod ve¢im kutom od kriti¢nog. Zraka se tada u cijelosti odbija ili reflektira.

b)

Slika 9. a) Pravilna refleksija svjetlosti, b) difuzna refleksija svjetlosti.®

Refleksijom na nemetalnim povrSinama, lomom ili rasprSenjem, svjetlost se moze polarizirati.
Polarizacija je pojava koja pokazuje da je svjetlost transverzalni EM val. Val moze biti linearno,
kruzno ili elipticno polariziran (slika 10.). Smijer polarizacije je dogovorno smjer titranja
elektri¢nog polja. Nepolariziranom valu polje titra u svim smjerovima u ravnini okomitoj na
smjer Sirenja. Nepolariziranu svjetlost polarizira opticki sustav, polarizator. Svjetlost se

polarizira tako da se propusta samo ono elektriéno polje koje titra u ravnini polarizacije.?°

Slika 10. a) Linearna polarizacija, b) kruzna polarizacija i c) elipti¢na polarizacija.?

2.4.2. Elipsometrija

Elipsometrija je vrlo osjetljiva, nedestruktivha metoda za karakterizaciju tankih filmova.
Buduci da opti¢ka svojstva tankih slojeva ovise o njihovom sastavu, debljini, vodljivosti i
poroznosti, elipsometrija moZe pruziti informacije o svim tim parametrima. Princip
elipsometrije temelji se na analizi promjene polarizacije svjetlosti nakon §to se reflektira od

povrsinu uzorka.?
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Instrument pomocu kojeg se odreduje promjena u polarizaciji svjetlosti nakon $to se ona
reflektira, prolazi kroz povrSinu ili tanki sloj materijala naziva se elipsometar. Glavni dijelovi
elipsometra su izvor zracenja, polarizator, nosa¢ uzorka, analizator i detektor. Shema
elipsometra koriStenog u mjerenjima prikazana je na slici 11. Izvor zraCenja je laser,
monokromatskog zra¢enja odredene valne duljine. Izvor emitira nepolarizirano svjetlo koje
zatim prolazi kroz polarizator. Polarizator ogranicava vibracije svjetlosti te se nepolarizirano
svjetlo prolaskom kroz polarizacijski bubanj, odnosno prizmu, pretvara u linearno polarizirano.
U slucaju kada se koristi kompenzator, linearno polarizirano svjetlo se konvertira u kruzno. Bez
kompenzatora, linearno polarizirano svjetlo ostaje linearno i kao takvo pada na uzorak pod
odredenim kutom. Kut upada svjetlosti moze se prilagodavati. Reflektiranjem od povrsinu
uzorka nastaje elipti¢no polarizirano svjetlo koje potom dolazi na rotiraju¢u analizatorsku
prizmu. Svjetlo potom dolazi na fotodetektor koji pretvara svjetlosnu energiju u elektri¢ni
signal. Izmedu analizatora i detektora nalazi se opticki filter koji zaustavlja zracenja svih valnih
duljina osim onog od laserske zrake.?®

depolarizator

kruzno polarizirano svjetlo

polarizacijski bubanj

2 . . . analizacijski
~ lmearn? I)IOla;ElmnO detektor
svjetlo (bez analizacijska - =
laser kompenzatora)
prizma -~
-~
~
polarizacijska prlzma kut upadne % - \
svjetlosti _© filter
-~
linearno -
polarizirano svjetlo - elipti¢no
kompenzato polarizirano svjetlo

kruzno polarizirano SVJeth uzorak

Slika 11. Shema elipsometra L116BUSB (Gaertner Scientific Ellipsometer). Slika je preuzeta

1 doradena iz reference 23.

Promjena polarizacije svjetlosti nakon refleksije ocituje se analizom omjera amplituda dviju
medusobno okomito polariziranih komponenti svjetlosti. Komponenta koja je paralelna s
ravninom upada zrake svjetlosti naziva se p-komponenta, a s-komponenta je komponenta
okomita na ravninu upada. Uz pomo¢ polarizacijskih koeficijenata refleksije (75 i ) mogu se

izracunati parametri (¥ i A) koji karakteriziraju elipti¢no polarizirano svjetlo nakon refleksije.
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Analiza podataka zapocinje tako da se nakon mjerenja konstruira odredeni model. Omjer
amplituda (%) i fazna razlika (4), klju¢ne su fizikalne veli¢ine za odabir modela koji opisuje
uzorak. Pojedini parametri modela poput upadnog kuta i valne duljine izvora zracenja mogu se
mijenjati. Pomo¢u zadanog modela dolazi se do podataka o debljini i indeksu loma

materijala.?%2*
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§ 3. EKSPERIMENTALNI DIO

3.1. Materijali

U izvedbi ovog diplomskog rada koristene su sljedece polazne kemikalije:

— kitozan (CS), viskoznosti 20 — 300 cps, p.a. (Sigma-Aldrich)

— karboksimetilceluloza (CMC), viskoznosti 400 — 800 cps, p.a. (Sigma-Aldrich)
— octena kiselina, CH3COOH, p.a. (LabExpert, Kefo)

— sumporna kiselina, H2SOs, p.a.

— vodikov peroksid, H202, p.a. (Gram-mol)

Za izvedbu diplomskog rada koristeni su sljede¢i instrumenti i pribor:
— pH metar (Metrohm)

— kombinirana staklena mikroelektroda (Metrohm)

— magnetska mijesalica

— elipsometar, L116BUSB (Gaertner Scientific Ellipsometer)
—tenziometar, Attension Theta Lite (Biolin Scientific)

— plazma cleaner, Zepto (Diener)

3.2. Metode

3.2.1. Ciscenje supstrata

Diskovi od silicija narezani su pomoc¢u dijamantne igle na dimenzije 2 cm % 1 cm. Kako bi se
ispitao utjecaj ¢iS¢enja supstrata na svojstva polielektrolitnih viSeslojeva, supstrati su ocis¢eni
na dva nacina: pomoc¢u piranha otopine ili pomo¢u plazme. Piranha otopina je otopina
koncentrirane sumporne kiseline i vodikovog peroksida (w = 30 %) u volumnom omjeru 3 : 1.
Pripremljena je tako da je u kalotu na magnetskoj mijesSalici pomocu pipete odmjerena
koncentrirana sumporna Kiselina, a zatim je, uz mijeSanje, kap po kap, pipetom dodavana
otopina vodikova peroksida. Tako pripremljena otopina zagrijava se sat vremena uz stalno
mijesanje. Silicijske plo€ice su potom dobro isprane deioniziranom vodom te osusene inertnim

plinom, argonom.
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Za uklanjanje necistoc¢a pomocu plazme koristen je plazma cleaner Zepto tvrtke Diener
(slika 12.). Prilikom rukovanja plazma cleanerom prvo je potrebno ukljuciti senzor tlaka te
potom prekida¢ na plazma uredaju. Pomocu kotacia na prednjoj strani uredaja snaga je
postavljena na 80 W. Rukavicama se pazljivo stavi uzorak u komoru za plazmu s aktivhom
povrSinom okrenutom prema gore. Zatvori se komora pomocu poklopca te se on rukom
pridrzava i ukljuéi se prekida¢ za pumpu. Dolazi do evakuiranja komore te se potom otvori
ventil na boci kisika (slika 13.). Pomocu regulatora tlaka namjesten je tlak u komori na 0,2 —
0,4 mbar. Ukljuci se generator plazme te se za vrijeme izlaganja plazmi pomocu ventila
regulatora tlaka odrzava tlak u komori na Zeljenom. Nakon provedenog postupka ¢is¢enja,
generator plazme i regulator tlaka se iskljuCe te se zatvori ventil za dovod plina. Iskljuci se
pumpa, pri¢eka 2 do 3 minute i zatim ukljuci ventilacija. Pritom dolazi do izjednaCavanja tlaka
u komori s atmosferskim tlakom. Ukoliko su uzorci prelagani, mogu pasti s nosaca. Nakon $to
se prestane Cuti zvuk SuStanja koji je posljedica ulaska zraka u komoru, otvori se poklopac
komore i oprezno izvadi uzorak. Vrati se poklopac, iskljuce se ventilacija, sklopka i senzor
tlaka.

Slika 12. Plazma cleaner Zepto (Diener).
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Slika 13. Petrijeva zdjelica s uzorcima u komori za plazmu, nakon $to je pusten dovod
Kisika.

3.2.2. Priprava otopina polielektrolita i polielektrolitnih viseslojeva

Pripremljene su dvije vodene otopine kitozana (y1 = 1 g dm™>, . = 15 g dm) i otopina
karboksimetilceluloze (y = 1 g dm™). Za pripremu svih vodenih otopina koristena je
deionizirana voda (x < 0,055 uS cm™!). Vodena otopina kitozana pripremljena je otapanjem u
otopini octene Kiseline (w = 1 %). Otopine su preko no¢i mijeSane do potpunog otapanja
polielektrolita. pH metar je bazdaren pomocu pufera poznatih pH vrijednosti. Otopine kitozana

su namjestene na pH = 3, dok je otopina karboksimetilceluloze namjestena na pH = 5.

ViSeslojevi su pripremljeni ru¢no sloj-po-sloj metodom. Deset supstrata stavljeno je na
nosad (slika 14.) koji je potom uronjen u otopinu kitozana (y2 = 15 g dm™). Vrijeme adsorpcije
polielektrolita je 5 minuta. Za otklanjanje neadsorbiranog poliektrolita provedeno je ispiranje
u tri navrata: 3 min, 1 min i 1 min u deioniziranoj vodi. Nakon ispiranja supstrati su osuSeni
inertnim plinom, argonom. Za sljede¢i sloj supstrati su uronjeni u otopinu CMC-a (y =1 g dm™)
na 5 minuta te je ponovljen isti postupak ispiranja i suSenja inertnim plinom. Tre¢i sloj je sloj
kitozana (y1 = 1 g dm™3). Pripremljeno je pet uzoraka s 10 slojeva i pet uzoraka s 11 slojeva.
Provedeno je 1 dodatno istrazivanje gdje su viSeslojevi pripremljeni na isti opisani nacin, ali bez

suSenja inertnim plinom izmedu slojeva.
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Slika 14. Nosac supstrata.

3.2.3. Komora za vlaznost

Relativna vlaznost, fizikalna je veli¢ina za iskazivanje udjela vodene pare u zraku ili opcenito
u plinovima. Izrazava se kao omjer parcijalnog tlaka prisutne vodene pare i parcijalnog tlaka
zasi¢ene vodene pare pri odredenoj temperaturi i tlaku zraka. Takoder se moZze izraziti omjerom
apsolutne vlaznosti i maksimalno moguce apsolutne vlaznosti pod istim uvjetima. Relativna
vlaznost Se Cesto izrazava u postotcima (%). Relativna vlaznost iznosi 0 % kada je zrak potpuno
suh, a 100 % kada je zrak potpuno zasi¢en vodenom parom.?

Za istrazivanja koja su proucavala utjecaj relativne vlaznosti zraka na svojstva
viSeslojeva bila je potrebna komora koja omogucuje precizno podeSavanje i stabilno odrzavanje
zeljene razine vlaznosti, stoga je konstruirana komora za kontrolu relativne vlaznosti (slika 15.).
Komora se sastoji od eksikatora unutar kojeg je pripremljena zasi¢ena otopina odredene soli,
ventilator i senzor za relativnu vlaznost. Zasi¢ena otopina predstavlja otopinu u kojoj je
otopljeno to¢no onoliko tvari koliko se najviSe moze otopiti pri toj temperaturi. Zbog svoje
stalne koncentracije, pa time i stalnog tlaka para vode iznad te otopine, zasi¢ene otopine su
idealne za odrzavanje relativne vlaznosti unutar komore. Odabir soli za pripremu zasi¢ene
otopine ovisi o Zeljenoj relativnoj vlaznosti. Prilikom istraZivanja utjecaja relativne vlaZnosti
na svojstva visesloja odabrana su tri podrucja promatranja: u uvjetima niske, srednje i visoke
relativne vlaznosti. Unutar komore, niska relativna vlaznost od 19 % postignuta je pomocu
zasicene otopine litijeva klorida. Za istraZivanja utjecaja srednje relativne vlaznosti na svojstva

viSesloja odabrana je relativna vlaznost od 58 %, odrzavana zasi¢enom otopinom magnezijeva
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nitrata, dok je za uvjete visoke vlaznosti odabrana relativna vlaznost od 98 %, postignuta

zasi¢enom otopinom kalijeva sulfata.

Slika 15. Komora za vlaznost.

3.2.4. Tenziometrija

Za tenziometrijska mjerenja koriSten je tenziometar Attension Theta Lite (Biolin Scientific),
prikazan na slici 16. KoriSten je program OneAttension te je odabrana metoda poloZene kapi
(engl. sessile drop method). Kalibracija parametara kamere (fokus i osvjetljenje) provedena je
kalibracijskom kuglicom od volframova karbida. Pritiskom na Start automatska pipeta dozira
kap deionizirane vode (V=5 pL) te se potom pritisne gumb kojim se kap vode polozi na uzorak
na postolju uredaja. Automatski je pokrenuto snimanje fotografija CCD kamerom, frekvencije
od 20 fotografija po sekundi (engl. frames per second). Snimanje traje 10 sekundi, a za obradu
podataka koriStene su fotografije od trec¢e do Seste sekunde snimanja. Fotografije izmedu 3. 1 6.
sekunde odabrane su iz dva klju¢na razloga. U prvih nekoliko sekundi, to¢nije od 0 do 3.
sekunde, kap vode se rasteze i prilagodava povrsini, postupno trazec¢i svoj stabilan 1 ravnotezni
oblik. U tom periodu kap jo$ nije u potpunosti stabilna, pa fotografije iz tog vremena ne bi bile
dovoljno precizne za analizu kontaktnog kuta. S druge strane, nakon 6. sekunde, proces
isparavanja vode iz kapi moze utjecati na njenu veli¢inu i oblik, §to bi moglo promijeniti
vrijednosti kontaktnog kuta i naru$iti to¢nost mjerenja. Za navedeno vrijeme snimanja
analizirani su podaci lijevog i desnog kontaktnog kuta. Srednja vrijednost lijevog i desnog
kontaktnog kuta navedena je kao izmjereni kontaktni kut. Za svaki uzorak nacinjeno je pet

mjerenja na razli¢itim mjestima uzorka te je izraCunata njihova srednja vrijednost.

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad
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Slika 16. Tenziometar Attension Theta Lite (Biolin Scientific).

3.2.5. Elipsometrija

Za elipsometrijsko odredivanje debljine viSesloja koriSten je elipsometar tvrtke Gaertner (slika
17.) i pripadni racunalni program GEMP (Gaertner Ellipsometry Measurement Program v.
8.071). Navedeni elipsometar kao izvor zracenja koristi He-Ne laser monokromatskog zracenja
valne duljine 632,8 nm i upadni kut refleksije zrake podesen je na 70°. Prije mjerenja debljine
odredene su realne i imaginarne komponente indeksa loma svjetlosti (Ns i Ks) za svaku plo¢icu.
Mjerenje je provedeno na deset razlicitih mjesta na plocici te je izraCunata srednja vrijednost
za realnu i imaginarnu komponentu. Srednje vrijednosti indeksa loma svjetlosti koristene su za
odredivanje debljine visesloja. Model filma za odredivanje debljine viSesloja je troslojni model.
Silicij s oksidnim slojem je prvi sloj dok se na njemu nalazi film. Zadnjim slojem smatra se
zrak. Potrebni parametri za odredivanje debljine ovim modelom su indeks loma svjetlosti zraka
(n=1), indeks loma visesloja CS/ICMC (n = 1,46) i izraCunata srednja vrijednost indeksa loma
za pojedinu plo€icu. Za svaku plo€icu odredena je debljina na deset razli¢itih mjesta i izraCunata

srednja vrijednost debljine. Mjerenja su provedena pri ambijentalnim uvjetima.

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad
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Slika 17. Elipsometar L116BUSB (Gaertner Scientific Ellipsometer).

3.2.6. Uredivanje trake pogresaka u grafikonima

Rezultati pojedinih mjerenja prikazani su u grafickom prikazu i/ili tablici. 1z tabli¢nog izvjestaja
prvotno se odredi srednja vrijednost. Kako bi se na prvi pogled mogle vidjeti granice pogreske
i standardne devijacije koriste se trake pogresaka (engl. error bars) u grafikonima. U Microsoft
programu Excel trake pogreske se mogu prikazivati kao standardni iznos pogreske, postotak ili
standardna devijacija. Takoder, moguce je prikazati vlastite vrijednosti kao tocne iznose
pogreske. U ovom diplomskom radu za sve grafove traka pogreSke je izraCunata tako da je
standardna devijacija temeljena na cijeloj populaciji (naredba STDEV.P u Excelu) podijeljena
s kvadratnim korijenom broja mjerenja (naredba SQRT(N) u Excelu, gdje N predstavlja broj

mjerenja).2%?7
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§4. REZULTATI

4.1. Mocivost povrSine supstrata

4.1.1. Supstrati ocis¢eni u piranha otopini

Kao supstrati koristene su silicijske plo¢ice s nativnim oksidnim slojem. O¢is¢ene su u piranha
otopini kako je opisano u poglavlju Cis¢enje supstrata. Promatrana je ovisnost kontaktnog kuta
supstrata o vremenu, u uvjetima srednje relativne vlaznosti od 58 %. Pripremljene su tri ploCice
te je prvoj izmjeren kontaktni kut na dan pripreme uzorka, drugoj 24 h nakon i tre¢oj tjedan
dana nakon. Rezultati su prikazani su na slici 18. MozZe se uo¢iti da se nakon 24 h kontaktni kut

znatno povecao, dok se nakon tjedan dana manje povecao kontaktni kut u odnosu na povecanje

kuta za 24 h.

60
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kontaktni kut/ °
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0. dan 1. dan 7. dan

Slika 18. Kontaktni kut tri razli¢ita uzoraka u ovisnosti o vremenu starenja. Uzorci su ¢uvani

pri sobnoj temperaturi i relativnoj vlaznosti 58 %.

S obzirom na to da je uoceno znatno povecanje kontaktnog kuta u prvih 24 sata, dodatno je
proucena ovisnost kontaktnog kuta supstrata u kra¢im vremenskim trenutcima. Tablica 1. i slika
19. prikazuju odabrane vremenske trenutke i pripadajuce kontaktne kutove supstrata o¢isé¢enih

u piranha otopini.
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Tablica 1. Kontaktni kut supstrata o¢is¢enih u piranha otopini u ovisnosti o vremenu starenja.

. 10 20 30
vrijeme 0 ] ] ] 1h {15h| 2h | 3h | 24h
min min | min

kontaktni

Kt/ 3,75 | 3,75 | 392 | 436 | 526|514 | 52 | 528 | 184
u o

20
18
16
14
12
10

kontaktni kut/ °

o N OB~ OO

INNNRNNER

10 min 20 min 30 min

Slika 19. Kontaktni kut devet razli¢itih uzoraka u ovisnosti o vremenu starenja. Uzorci su
nakon ¢iS¢enja piranha otopinom ¢uvani u komori pri sobnoj temperaturi i relativnoj

vlaznosti od 58 %.

U prva tri sata vrijednost kontaktnog kuta je u rasponu od 3,7° do 5,3°. U razdoblju izmedu 3 i
24 sata uo¢eno je najvece povecanje kontaktnog kuta (18,4°) stoga su pripremljeni novi uzorci
na kojima je proucavano detaljnije navedeno vremensko razdoblje. Pripremljeno je 10 uzoraka
supstrata i na njima su provedena tenziometrijska mjerenja na dva nacina. Prvi na¢in obuhvacao
je mjerenje kontaktnog kuta za sve vremenske trenutke samo na jednoj plo¢ici, a drugi na¢in
mjerenja se provodio tako da je za svaki vremenski trenutak upotrijebljena druga plocica.
Usporedivanjem navedena dva na¢ina mjerenja provjeriti ¢e se utjece li koriStenje istog uzorka
za sve vremenske trenutke na kontaktni kut. Kontaktni kut mjerio se odmah, sat vremena nakon
te potom svaka 3 sata sve do 24 sata od pripreme uzorka. Rezultati kontaktnog kuta za jedan

supstrat i za 10 razli¢itih supstrata prikazani su na slici 20.
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Slika 20. Kontaktni kut silicijevih plo¢ica u ovisnosti 0 vremenu starenja nakon cis¢enja
piranha otopinom. Uzorci su ¢uvani u komori pri sobnoj temperaturi i relativnoj vlaznosti od
58 %.

Usporedbom rezultata na slici 20. moze se uociti da nema velike razlike u vrijednosti
kontaktnog kuta ako se koristi jedna plocica ili viSe razli¢itih ploCica za razliCite vremenske
trenutke. U prva 3 sata razlika je gotovo neprimjetna. Ipak, u sljede¢im vremenskim trenutcima
nesto Su vece vrijednosti kada se za svako mjerenje koristila nova plo¢ica. Na primjer, 15 sati
nakon pripreme supstrata pri kojoj se za sve vremenske trenutke Koristio isti uzorak kontaktni
kut iznosi 13,12°. Za isti vremenski trenutak, kada su se pri mjerenju kontaktnog kuta koristili
razli¢iti supstrati, kontaktni kut iznosi 17,88°. Nedostatak mjerenja kontaktnog kuta na istom
uzorku je mogucnost pogreske prilikom suSenja. Ukoliko se suSenje argonom izmedu mjerenja
provede nepotpuno, vrijednost kontaktnog kuta ¢e biti veca. Veéa hidrofilnost moze se pojaviti
zbog povecane vlaznosti uzorka, Sto utjece na rezultate. Time Ce slabije osusen uzorak pokazati

vece kontaktne kutove u odnosu na bolje osuSen uzorak.

4.1.2. Supstrati ocis¢eni pomocu plazme

U Tablici 2. i na slici 21. prikazani su odabrani vremenski trenutci te izmjerene vrijednosti
kontaktnih kutova supstrata oc¢is¢enih pomocu plazme. Kontaktni kut u prva tri sata iznosi
izmedu 5,4° 1 6,1°, a nakon 24 h iznosi 8,2°. Vrijednost kontaktnog kuta priblizne je vrijednosti

kao i prethodnog dana.
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Tablica 2. Kontaktni kut supstrata o¢is¢enih pomocu plazme u 0visnosti 0 vremenu starenja.

§ 10 | 20 30
vrijeme 0 ) ) ) 1h |15h| 2h | 3h | 24h
min | min | min
kontaktni
/ |546| 6,38 |6,53|6,72|6,97|6,38| 6,07 | 8,2
kut/°
10
.9
= 8
>
< 7
S
< 6
£ 5
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4
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1
0
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Slika 21. Kontaktni kut osam razli¢itih supstrata u ovisnosti 0 vremenu starenja. Uzorci su

nakon ¢iS¢enja plazma cleanerom ¢uvani u komori pri sobnoj temperaturi i relativnoj

30 min

vlaznosti od 58 %.

1h 15h

4.2. Mocivost povrsine CS/CMC viSesloja

4.2.1. Mocivost povrsine visesloja u uvjetima niske relativne vliaznosti

Rezultati mjerenja kontaktnih kutova viSeslojeva pohranjenih u uvjetima niske relativne

vlaznosti prikazani su na slici 22. Za uzorak s 10 slojeva, kontaktni kut je iznosio 11,01° na dan

pripreme visesloja. Nakon 24 sata, kontaktni kut se povecao otprilike tri puta u odnosu na

vrijednost izmjerenu na dan pripreme, te je iznosio 36,11°. Nakon tjedan dana, kontaktni kut za

uzorak s 10 slojeva porastao je na 46,98°. Sli¢no, za uzorke s 11 slojeva, kontaktni kut je bio

12,34° na dan pripreme viSesloja, 32,68° nakon jednog dana, te 53,52° nakon tjedan dana od

pripreme.
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Slika 22. Kontaktni kut Sest razli¢itih uzoraka u ovisnosti 0 vremenu starenja nakon
adsorpcije polielektrolitnog visesloja (CS/CMC)n. Uzorci su nakon adsorpcije ¢uvani pri
sobnoj temperaturi i relativnoj vlaznosti od 19 %.

4.2.2. Mocivost povrsine visesloja u uvjetima srednje relativne viaznosti

Za pripremljene viSeslojeve CS/CMC kontaktni kutovi izmjereni su u tri vremenska trenutka,
identi¢na kao u slucaju niske relativne vlaZznosti. Rezultati ovisnosti kontaktnih kutova za
viSeslojeve pohranjene u podrucju srednje relativne vlaznosti za navedene vremenske trenutke
prikazani su na slici 23. Za viSeslojeve pripremljene sloj-po-sloj metodom, bez susenja inertnim
plinom, pocetni kontaktni kut uzorka s 10 slojeva iznosio je 7,76°. Nakon jednog dana,
kontaktni kut je porastao na 20,93°, a nakon tjedan dana dosegao je 38,98°. Za uzorke s 11
slojeva, takoder pripremljene bez susenja inertnim plinom, pocetna vrijednost kontaktnog kuta
iznosila je 7,67°. 24 h nakon pripreme, vrijednost se povecala na 29,48°, dok je nakon tjedan
dana iznosila 42,91°. Kod rezultata kontaktnih kutova na dan pripreme viseslojeva nema velike
razlike u vrijednostima za uzorke s 10 1 11 slojeva, neovisno je li provedeno susenje argonom
pri pripremi visesloja. Kod rezultata nakon 24 h i tjedan dana moze se uociti porast kontaktnog

kuta za uzorke s 11 slojeva u odnosu na uzorke s 10 slojeva.
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Slika 23. Kontaktni kut Sest razli¢itih uzoraka u ovisnosti o vremenu starenja nakon
adsorpcije polielektrolitnog visesloja (CS/CMC)n. Sustav CS/CMC pripremljen je sloj-po-sloj
metodom: a) sa susenjem inertnim plinom izmedu pripreme slojeva, b) bez susenja. Uzorci su

nakon adsorpcije Cuvani pri sobnoj temperaturi i relativnoj vlaznosti od 58 %.

S obzirom na to da je uocen porast kontaktnog kuta u vremenu, dodatno su izmjereni kontaktni
kutovi za ostale uzorke sustava CS/CMC koji su pripremljeni bez suSenja inertnim plinom.
Rezultati mjerenja 4. uzorka (10 slojeva) i 9. uzorka (11 slojeva) te 5. uzorka (10 slojeva) i 10.
uzorka (11 slojeva) koji su bili u susioniku na 70 °C na sat vremena prikazani su na slici 24.

Kontaktni kutovi 5. i 10. uzorka koji su suSeni u susioniku su veci nego kod 4. 1 9. uzorka.

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad
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Slika 24. Kontaktni kut uzoraka: 4. (10 slojeva) i 9. (11 slojeva) bez susenja, 5. (10 slojeva) i

10. (11 slojeva) nakon susenja sat vremena u susioniku na 70 °C.

4.2.3. Mocivost povrsine visesloja u podrucju visoke relativne vlaznosti

Ovisnost izmjerenih kontaktnih kutova o odabranim vremenskim trenutcima prikazana je na
slici 25. Za uzorak s 10 slojeva, na dan pripreme viSesloja, kontaktni kut iznosio je 6,06°. Nakon
24 h od pripreme, vrijednost kontaktnog kuta povecala se na 20,44°, a nakon tjedan dana
povecao se na 35,29°. Uzorak s 11 slojeva imao je pocetni kontaktni kut od 9,81°. Nakon jednog

dana, povecao se na 25,33°, te nakon sedam dana iznosio je 38°.
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Slika 25. Kontaktni kut Sest razli¢itih uzoraka u ovisnosti 0 vremenu starenja nakon
adsorpcije polielektrolitnog visesloja (CS/CMC)n. Uzorci su nakon adsorpcije ¢uvani pri

sobnoj temperaturi i relativnoj vlaznosti od 98 %.

4.3. Rast visesloja CS/CMC

Sloj-po-sloj metodom pripremljeno je 10 uzoraka CS/CMC viSesloja. Pripremljeno je 5
supstrata s 10 ((CS/ICMC)s) i 5 supstrata s 11 slojeva ((CS/CMC)sCS). Na slici 26. prikazane
su debljine svih uzoraka odredene elipsometrijski. Slika 26. a) prikazuje debljine visesloja kada
je izmedu adsorpcije slojeva provedeno suSenje argonom, a slika 26. b) bez susenja. Debljine
visesloja Se u oba sluc¢aja mijenjaju i za sustave od 10 i od 11 slojeva. Veée debljine visesloja
izmjerene su pri dnu supstrata. Takoder, za viSeslojeve pripremljene bez suSenja inertnim

plinom debljina je jo§ manja, prosje¢no manja od 10 nm.
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Slika 26. Elipsometrijsko odredivanje debljine viSesloja koji se sastoji od kitozana (y1 =1 ¢
dm™?) i karboksimetilceluloze (y = 1 g dm™) s vremenom adsorpcije 5 min i ispiranjem 3 puta
u deioniziranoj vodi (2 min, 1 min, 1 min): a) sa suSenjem inertnim plinom izmedu pripreme

slojeva, b) bez susenja. Prvi sloj je sloj kitozana (y, = 15 g dm™).

S obzirom na to da su dobivene debljine viSesloja male, ponovljeno je elipsometrijsko
odredivanje debljine viSesloja na jo$ jednom setu uzoraka. Uzorci sustava CS/CMC
pripremljeni su sloj-po-sloj metodom, bez suSenja inertnim plinom, argonom. Rezultati

mjerenja prikazani su na slici 27.
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Slika 27. Elipsometrijsko odredivanje debljine visesloja koji se sastoji od kitozana (y1 =1 ¢
dm™) i karboksimetilceluloze (y = 1 g dm™3) s vremenom adsorpcije 5 min i ispiranjem 3 puta
u deioniziranoj vodi (2 min, 1 min, 1 min), bez suSenja. Prvi sloj je sloj kitozana (y. =15 ¢
dm™).

Debljine viSesloja ponovno su izrazito male, manje od 5 nm, neovisno jesu li uzorcis 10 ili 11
slojeva. Kako bi istrazili utjecaj priprave na debljinu visesloja, priprema polielektrolitnog
visesloja je ponovljena, na jednom supstratu. Visesloj CS/CMC pripremljen je na supstratu tako
da je supstrat uronjen u casu s polielektrolitom dok ga se pridrzava pincetom. Pinceta se
pricvrsti za stalak s klemom i drvenom hvataljkom tako da je supstrat okrenut prema
dolje. Vrijeme adsorpcije i ispiranja ostaje isto, sa susenjem inertnim plinom izmedu pripreme
slojeva. Rezultati mjerenja su prikazani na lici 28. Debljine viSeslojeva i za 10 i 11 slojeva su

slicne 1 iznose priblizno 279,6 nm.
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Slika 28. Elipsometrijsko odredivanje debljine visesloja koji se sastoji od kitozana (y1=1¢
dm™) i karboksimetilceluloze (y = 1 g dm) s vremenom adsorpcije 5 min i ispiranjem 3 puta
u deioniziranoj vodi (2 min, 1 min, 1 min), sa suSenjem inertnim plinom, argonom. Prvi sloj
je sloj kitozana (y2= 15 g dm™3).
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§5. RASPRAVA

U okviru ovog diplomskog rada istrazivana je povrs§inska mocivost silicijskih plo¢ica o¢is¢enih
razli¢itim metodama, ukljucujuci piranha otopinu i plazmu. U istim vremenskim intervalima
promjene u kontaktnom kutu plazmom o¢iS¢enih supstrata su manje (Slika 21.) nego kad su
supstrati oCis¢eni piranha otopinom (slika 19.). Stabilnost hidrofilnosti supstrata o¢is¢enih
plazmom u vremenu povezana je s nac¢inom na koji plazma uklanja organske necistoce i
modificira povrSinu stvaraju¢i dodatne hidroksilne skupine. PovrSinsku mocivost 1 vrijeme
starenja silicijskih plo¢ica pri razli¢itim uvjetima ¢iS¢enja proucavali su Yang i suradnici.?®
Silicijske plo¢ice prvo su o¢is¢ene piranha ili HF otopinom te potom tretirane plazmom argona,
dusika ili kisika. Nakon tretmana plazmom 1 starenja u vakuumu, sve silicijske ploc¢ice u
njihovom istrazivanju imale su sli¢ne i stabilne vrijednosti kontaktnih kutova. U odnosu na one
ocis¢ene plazmom, silicijske plo¢ice ociS¢ene piranha otopinom pokazale su nizi pocetni
kontaktni kut i sporiji porast kontaktnog kuta u prvih pet sati (slika 19.). Medutim, tijekom
vremena, kontaktni kut na supstratima o¢i§¢enim piranha otopinom utrostrucio se ve¢ 24 sata
nakon ¢&idéenja, dok su plocice odiséene plazmom pokazale sporiji porast. Yang i suradnici?®
takoder su uocili sli¢an trend rasta kontaktnog kuta silicijskih plo¢ica o¢is¢enih piranhom.
Utjecaj razlicitih uvjeta ¢is¢enja na silicijske ploCice omogucuje bolje razumijevanje
povrsinskih karakteristika supstrata te posljedi¢no i nastalih polielektrolitnih visesloja. Klju¢ni
mehanizam u formiranju visesloja je naizmjeni¢na adsorpcija suprotno nabijenih polielektrolita
na povrsinu. Izmedu negativno nabijene povrsine silicijskih plo¢ica®® i polielektrolita
pozitivnog naboja u otopini javlja se snazna elektrostatska privla¢nost. Povecanje negativnog
povrSinskog naboja supstrata utjeCe na jakost elektrostatske privlaénosti, §to rezultira veCom
koli¢inom adsorbiranog polikationa. Kada se prvi sloj nanese, mozZe se adsorbirati molekula
suprotnog naboja, odnosno polianion, $to omogucava izgradnju drugog sloja na vec
postojeéem.!*® Poznato je iz literature da naizmjeni¢na adsorpcija polikationa i polianiona
utjece na vrijednosti kontaktnog kuta povrsine. Pri polielektrolitnim viseslojevima sastavljenim
od poli(dialildimetilamonijeva klorida) (PDADMAC) i poli(natrijev 4-stirensulfonata) (PSS)
na silicijskim plo¢icama uocena je pravilna ,,cik-cak* promjena kontaktnog kuta. Viseslojevi
sa zadnjim, polikationskim slojem (PDADMAC) imaju vece kontaktne kutove od viseslojeva

sa zadnjim polianionskim slojem (PSS). Zbog prisutnosti dviju metilnih skupina koje smanjuju
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elektrostatske interakcije, PDADMAC sloj je hidrofobniji od PSS sloja koji posjeduje
sulfonatne skupine.®1:32 Ova istrazivanja naglasavaju da naboj i funkcijske skupine adsorbiranih
polielektrolita modificiraju svojstva povrSine, Sto izravno utjece na kontaktni kut. U ovom
diplomskom radu pripremljen je viSesloj kitozan/karboksimetilceluloza (CS/CMC) sloj-po-sloj
metodom. Na pripremljenim viseslojevima istrazivan je utjecaj razli¢itih uvjeta (niska, srednja
i visoka relativna vlaznost) i vremena starenja viseslojeva na kontaktni kut. Na hidrofobnost
povrsine visesloja CS/CMC utjece vrsta polielektrolita koja ¢ini zavr$ni sloj. U svim uvjetima
relativne vlaznosti (Slike 22., 23.125.), viSeslojevi pri kojima je zadnji sloj kitozan (viseslojevi
od 11 slojeva) u pravilu imaju veée kontaktne kutove u odnosu na one kojima je zadnji sloj
CMC (viseslojevi od 10 slojeva). Visesloj kojemu je zadnji sloj slabi polikation kitozan
hidrofobniji je od viSesloja kojemu je zadnji sloj polianion $to je u skladu sa literaturom. Veca
hidrofobnost visesloja kojemu je kitozan zadnji sloj je izrazenija pri uvjetima vece relativne
vlaznosti i duljem vremenu izlaganja uzorka tim uvjetima. Elzbieciak i suradnici® pripravili su
razli¢ite kombinacije polielektrolitnih viSeslojeva od slabih 1 jakih polielektrolita na silicijskim
plo¢icama. Za sve pripremljene viSeslojeve, oni koji zavr§avaju slojem polikationa pokazuju
veéi stupanj hidrofobnosti u usporedbi s viSeslojevima koji zavrSavaju slojem polianiona.
Tipicne funkcijske skupine polielektrolita su amino skupine kao pozitivho nabijene, te
karboksilne, sulfatne i sulfonatne, kao negativno nabijene skupine. Karboksilne skupine u
polianionu CMC-u doprinose hidrofilnosti povrSine zbog njihove sposobnosti stvaranja
vodikovih veza i snaznih ion-dipol interakcija s molekulama vode. Istrazivanja pokazuju da
povecanje koncentracije karboksilnih skupina u materijalima dovodi do povrSina s izrazenijom
hidrofilnogéu.®*

Uz utjecaj zavr$nog sloja, relativna vlaznost ima klju¢nu ulogu u ocuvanju ili promjeni
hidrofobnosti povrsine. U uvjetima niske relativne vlaznosti kontaktni kutovi viseslojeva su
najveci (slika 22.). Niski postotak vlage u zraku uzrokuje dehidraciju materijala §to moze
utjecati na povrSinske karakteristike poput mocivosti. Suprotno tome, u uvjetima visoke
relativne vlaznosti zrak je skoro u potpunosti zasicen vodenom parom. Kontaktni kutovi
vieslojeva ¢uvanih u tim uvjetima pokazuju najnize vrijednosti (slika 25.). U svim uvjetima
starenja viSeslojeva, primjecuje se kontinuirano poveéanje kontaktnih kutova tijekom vremena.
Rezultati pokazuju da se najvece promjene javljaju u uvjetima niske relativne vlaZznosti,
odnosno iznos kontaktnog kuta je povezan s uvjetima vlaznosti u komori. Suh zrak unutar

komore utjece na broj molekula vode na povrsini te uzrokuje brze povecanje hidrofobnosti. S
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druge strane, u uvjetima visoke vlaznosti, prisutnost veée kolicine vodene pare u zraku moze
usporavati proces suSenja. Visoka vlaznost odrzava stabilnost vlage i omogucuje postupno
povecanje kontaktnog kuta.

Sustav CS/CMC, pripremljen sloj-po-sloj metodom uz suSenje inertnim plinom, U
uvjetima srednje relativne vlaznosti (slika 23. a)), pokazuje nize vrijednosti kontaktnog kuta od
visesloja pripremljenog bez susenja inertnim plinom izmedu pripreme slojeva (slika 23. a)). U
uvjetima srednje relativne vlaznosti, Liu i suradnici® proucavali su promjenu kontaktnog kuta
visesloja CS/CMC. Pri pripremi PEM-a koristili su susenje inertnim plinom izmedu slojeva te
su dobili slican trend promjene kontaktnog kuta. Na pripremljenim viseslojevima CS/CMC u
podrucju srednje relativne vlaZznosti dodatno je istrazivan utjecaj suSenja uzorka na kontaktni
kut. Uzorci viseslojeva koji su suSeni u suSioniku na 70 °C na sat vremena pokazali su vece
kontaktne kutove u odnosu na one koji nisu prosli proces suSenja (slika 24.). Povisena
temperatura moZe promijeniti interakcije unutar viesloja i izmedu viSesloja i supstrata.®®
Dolazi do jacanja hidrofobnih interakcija i istodobnog slabljenja vodikovih veza s molekulama
vode, $to dovodi do povecane hidrofobnosti povrSine, o€ituju¢i se u vec¢im kontaktnim
kutovima.

Povrsina silicijskih plocica obi¢no je prekrivena tankim slojem silicijeva oksida koji
nastaje reakcijom silicija s kisikom iz zraka.® Istrazivanja su pokazala da debljina tog sloja
varira od 12 do 30 A, ovisno o vremenu izlaganja i uvjetima.®”*® U ovom radu, elipsometrijski
je odredena debljina visesloja CS/CMC na tankom nativhom sloju silicijeva oksida.
Pripremljeni viSeslojevi kod kojih je proveden korak susenja inertnim plinom izmedu pripreme
slojeva debljine su od 10 do 40 nm (slika 26. a)), dok su oni viseslojevi kod kojih nije provedeno
suSenje manjih debljina, od 2 do 5 nm (slika 26. b)). Tako male vrijednosti upucuju na slabiju
adsorpciju polielektrolita na supstrat. Prilikom priprave viSesloja CS/CMC u pocetnim
istrazivanjima (slika 26. i 27.), koristen je nosac za supstrate, te je istovremeno pripravljano 10
uzoraka. Uporabom nosa¢a dobiveni su tanki viSeslojevi. Medutim, ponovljena priprema
viSesloja na samo jednom supstratu (slika 28.), uz pazljiviju pripremu i susenje inertnim plinom,
dovela je do porasta debljine viSesloja. Na temelju provedenog istrazivanja uocen je utjecaj
metode priprave polielektrolitnog viSesloja na njegovu debljinu. Debljine viSeslojeva za uzorke
s 101 11 slojeva su sli¢ne, no kod viSesloja s 11 slojeva debljina je malo veca. lako je broj
slojeva povec¢an, dodatni sloj nije znacajno povecao debljinu, vjerojatno zbog ogranicenja u

procesima kao $to su nejednolika adsorpcija polielektrolita ili uvjeti suSenja.
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§6. ZAKLJUCAK

U ovom diplomskom radu istrazen je utjecaj razli¢itih metoda ¢iS¢enja silicijskih supstrata na
njihovu povrsinsku mocivost, kao i na stabilnost tih svojstava tijekom vremena starenja.
Rezultati su pokazali da nacin ¢iS¢enja supstrata ima znacajan utjecaj na pocetnu hidrofilnost i
stabilnost kontaktnog kuta tijekom vremena. Supstrati ocis¢eni plazmom pokazali su vecu
stabilnost i dulje zadrzavanje hidrofilnih svojstava u usporedbi s onima oc¢iS¢enima piranha
otopinom.

Na pripremljenim polielektrolitnim viseslojevima kitozan/karboksimetilceluloza
istrazen je utjecaj zavrSnog sloja i vremena starenja na hidrofobnost povrsine. Uoceno je da
zavrs$ni sloj znac¢ajno mijenja hidrofobna svojstva povrsine. Viseslojevi S kitozanom kao
zavr$nim slojem imaju vecée kontaktne kutove i izrazeniju hidrofobnost u odnosu na one s CMC-
om kao zavr$nim slojem. Razlike u hidrofilnosti pripisane su naboju i funkcijskim skupinama
polielektrolita — amino skupinama u kitozanu i karboksilnim skupinama u CMC-u. Karboksilne
skupine u polianionu CMC-u povecavaju hidrofilnost povrSine zahvaljujuci svojoj sposobnosti
formiranja vodikovih veza i snaZznih ion-dipol interakcija s molekulama vode. Osim toga,
istrazivanje je potvrdilo utjecaj okolnih uvjeta na hidrofobnost povrsine. Na pripremljenim
viseslojevima CHI/CMC uocen je utjecaj razlicitih uvjeta relativne vlaznosti i vremena starenja
viseslojeva na kontaktni kut. U svim uvjetima relativne vlaznosti, sloj s polikationom kao
zavr$nim slojem imao je veéi kontaktni kut od zavrSnog polianiona. Pri nizoj relativnoj
vlaznosti zabiljezeno je povecanje hidrofobnosti povrSine, $to je pripisano dehidraciji materijala
i smanjenju broja molekula vode na povrsini. S druge strane, viSeslojevi izlagani ViSOkoj
relativnoj vlaznosti imaju nize kontaktne kutove. Razlog tomu vrlo je vjerojatno prisutnost vece
koli¢ine vodene pare, koja smanjuje dehidraciju materijala i odrzava stabilnost povrSinskih
svojstava. Ovisnost kontaktnih kutova o vremenu starenja uoc¢ena je u svim uvjetima relativne
vlaznosti, s najve¢im promjenama u uvjetima niske relativne vlaZznosti.

Rezultati istraZivanja su takoder istaknuli vaZnost tehnike pripreme i suSenja inertnim
plinom u medu koraku pripreme viSesloja sloj-po-sloj metodom. ViSeslojevi CHI/CMC,
pripremljeni sloj-po-sloj metodom uz susenje inertnim plinom imaju nize kontaktne kutove u
uvjetima srednje relativne vlaznosti u usporedbi s viSeslojevima pripremljenim bez susenja.

Osim toga, proces susenja viSeslojeva na poviSenoj temperaturi (70 °C) dodatno je povecao
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kontaktne kutove. Dolazi do jacanja hidrofobnih interakcija i istodobnog slabljenja vodikovih
veza s molekulama vode, §to dovodi do povecane hidrofobnosti povrsine, o¢ituju¢i se u veéim
kontaktnim kutovima.

Utjecaj suSenja inertnim plinom izmedu pripreme slojeva jasno je vidljiv i u rezultatima
elipsometrijskih mjerenja. Viseslojevi CHI/CMC, pripremljeni uz susenje inertnim plinom
pokazali su vece debljine u usporedbi s onima kod kojih nije provedeno susenje. Takoder, uocen
je utjecaj metode priprave polielektrolitnog viSesloja na njegovu debljinu. Veée debljine
viSeslojeva uocene su kada su uzorci pripremljeni pojedina¢no, bez koriStenja nosaca za

supstrate.
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8§ 7. POPIS OZNAKA, KRATICA I SIMBOLA

CMC karboksimetilceluloza

CS kitozan

LbL engl. layer-by-layer (sloj-po-sloj metoda)

PDADMAC poli(dialildimetilamonijev klorid)

PEMs engl. polyelectrolyte multilayers (policlektrolitni visesloji)

PSS poli(natrijev 4-stirensulfonat)
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§9. METODICKI DIO

9.1. Uvod

Cilj metodickog dijela ovog diplomskog rada je upoznati ucenike s pojmom i znacajem
medumolekulskih interakcija te potaknuti buduce nastavnike kemije na istrazivanje literaturno
opisanih pogresnih shvacanja unutar koncepta. Naglasak je stavljen na razvijanje dubljeg
razumijevanja vaznosti medumolekulskih interakcija u svakodnevnom Zivotu, prirodi 1
tehnologiji. Kroz odabir jednostavnih, ali efektnih demonstracijskih pokusa unutar nastavne
cjeline ,,Medumolekulske interakcije* osmisljen je 90-minutni nastavni sat temeljen na strategiji
ucenja otkrivanjem. Obrazovna postignuc¢a prilagodena Su ucenicima prvog razreda srednje
Skole. Uz detaljnu razradu pripreme za nastavnika 1 u€enicki radni list U nastavhom satu
povezana je grada molekula i medumolekulske interakcije s fizikalnim svojstvima tvari kroz

strategije poucavanja temeljene na makroskopskim opazanjima ucenika.

9.2. Nastava kemije u Skoli

9.2.1. Struktura i organizacija nastave kemije

Kemija je jedna od osnovnih prirodoslovnih znanosti koja proucava sastav, strukturu, svojstva
i promjene tvari. Kao znanstvena disciplina, kemija je usmjerena na razumijevanje temeljnih
procesa koji se odvijaju u prirodi i u naS§em svakodnevnom zivotu. U skladu s time, poucavanje
i u¢enje kemije u Skolama organizirano je kroz sljede¢a podruéja: Tvari, Promjene i procesi,
Energija i Prirodoznanstveni pristup. Kemija se poucava u 7. i 8. razredu osnovne $kole te
potom u srednjoj Skoli. U osnovnoj $koli nastava kemije usmjerena je na usvajanje temeljnih i
trajnih znanja koja sluze kao osnova za daljnje obrazovanje te na razvijanje pozitivnog stava
prema kemiji. Naglasak je na razumijevanju klju¢nih kemijskih teorija, posebno atomske teorije
1 srodnih koncepata i modela, koji omogucuju ucenicima objasnjavanje i razumijevanje
svojstava i promjena tvari. U osnovnim S$kolama, opéim, jezicnim i prirodoslovno-
matematickim gimnazijama nastavni predmet Kemija izvodi se u okviru nastavnoga plana u
trajanju od 70 sati godi$nje. U prirodoslovnim gimnazijama, kemija se poucava kao predmet s
vjezbama u trajanju od 140 sati godiSnje, pri ¢emu se 50 % nastavnih sati provodi kao
laboratorijske vjezbe u specijaliziranim u¢ionicama ili laboratorijima. Cilj obrazovanja u svakoj
srednjoj Skoli je osposobljavanje za odredeno zanimanje. Nastava kemije u tim Skolama

prilagodena je ostvarenju tog cilja, Sto se odrazava u oblikovanju nastavnog plana, odabiru
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nastavnih sadrzaja i primjeni odgovaraju¢ih metoda poucavanja. Unatoc raznolikosti zanimanja
za koja se ucenici pripremaju, zadaci nastave kemije u svim srednjim Skolama Su sli¢ni.
Ostvarivanje svih odgojno-obrazovnih ishoda navedenih u Nacionalnom kurikulum obavezno
je usvim osnovnim i srednjim $kolama. Oni se ostvaruju kroz pojedine ishode i njihovu detaljno
opisanu razradu. Sadrzaji predvideni u kurikulumu i udzbenicima mogu se ostvariti na mnogo
naéina i onim redoslijedom kako je nastavnik odlugio.3®4°

9.2.2. Obrazovne strategije, metode i postupci

Twvari 1 njithove promjene, glavni predmet ucenja 1 pouCavanja kemije, najlakSe je upoznati
iskustvom, odnosno pokusom. Vlastitim izvodenjem pokusa ucenici ¢e lakSe ste¢i znanje o
kemijskim svojstvima tvari te razviti sposobnost rada u laboratoriju. Takvo znanje, ste¢eno
vlastitim radom i promatranjem, je dublje i dugotrajnije. Nastava koja ukljucuje takav pristup
takoder zahtjeva odredenu prilagodbu nastavnika. Preporuka je u€enje u nastavi organizirati u
90-minutnom nastavnom satu. Primjena odgovarajucih strategija poucavanja i metoda rada
klju¢na je za uspjeSno izvodenje i obradu nastavnog sata. Strategija koja znaCajno doprinosi
razvoju sposobnosti i vjestina ucenika te povecava njihovu motivaciju za rad je ucenje kroz
otkrivanje. Ucenje otkrivanjem je pozeljan pristup poucavanju kemije. Takvo poducavanje
sli¢no je u postavkama strategiji znanstvenog istrazivanja (slika M1.). Ucenje otkrivanjem
obi¢no zapocéinje postavljanjem problema ili pitanja. Ucenici potom vlastitim radom, odnosno
najcesSce izvodenjem pokusa, iznose opazanja i rezultate. Raspravom dolaze do zakljucka 1
rjeSenja te potom i odgovora na pocetno postavljen problem ili pitanje. Usmjereno ucenje
otkrivanjem u kemiji preferira ucenicki pokus (individualni ili grupni rad), no idealno je
kombinirati ga s demonstracijskim pokusima, snimljenim pokusima ili racunalnim
simulacijama. Veliku ulogu u izvedbi pokusa ima nastavnik koji osim §to kontrolira sigurno
izvodenje eksperimenta potice aktivnost i intelektualnu ukljuéenost ucenika. Postavljanjem
dobro odabranih pitanja on usmjerava ucenike na samostalno promisSljanje 1 zaklju¢ivanje.
Proces poucavanja kemije mora biti prilagoden uzrastu ucenika, njithovom kognitivhom
razvoju, suvremenim znanstvenim spoznajama i druStvenim potrebama. Takoder je bitno
uvaziti individualni interes, sposobnosti i stilove ucenja svakog ucenika. Cilj je razviti ne samo
znanje vec¢ 1 sposobnost kritickog promisljanja te prakticnu primjenu kemijskih koncepata u

stvarnom Zivotu,3%40

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad



8 9. Metodicki dio 43

T

Slika M1. Shematski prikaz strategije znanstvenog istraZivanja.

9.2.3. Socioloski oblici nastave

Cilj ucenja otkivanjem u kemiji je istrazivacki usmjeriti nastavu, potaknuti aktivno ucenje te
ostvariti visoku razinu intelektualnog angazmana uéenika. Kako bi se postigao taj cilj, potrebno
je osigurati ucenje kroz razlicite interakcije 1 oblike rada. Socioloski oblici nastave kemije
odnose se na nac¢in medusobne suradnje ucenika, komunikaciju s nastavnikom i ostvarivanje
postavljenih ciljeva uéenja. Socijalni oblici rada u nastavi kemije ukljucuju: frontalni rad, rad
u grupama, rad u parovima i individualni rad. Frontalni rad karakterizira nastavni proces
orijentiran prema nastavniku. Za takav nac¢in rada prilagodena je vecina ucionica. lako je u
nekim situacijama nuZan, poput izvodenja demonstracijskih pokusa, frontalni oblik rada cesto
nije dovoljno interaktivan da u cijelosti ispuni ciljeve obrazovanja. Unato¢ njegovim
ograni¢enjima, frontalni rad i dalje ima svoje mjesto u nastavi, ali ne bi trebao dominirati cijelim
obrazovnim procesom. S druge strane, grupni oblik rada stavlja naglasak na ucenike i
omogucuje im vecu interakciju 1 suradnju. Ucenici iznose svoja miSljenja, uvazavaju
sugovornike i bolje razumiju razli¢ite perspektive, razvijaju timske vjestine i zajednicki dolaze
do cilja. Grupni rad obi¢no ukljuc¢uje manji broj u¢enika (najcesce 6 ¢lanova), Cime se izbjegava
izolacija pojedinca i potiCe aktivno sudjelovanje svih ¢lanova grupe. Osim frontalnog rada i
rada u grupama, nastavnik moze primijeniti rad u parovima ili individualni rad u svojoj nastavi.
Rad u parovima omogucuje intenzivniju komunikaciju, jer oba ucenika moraju aktivno
sudjelovati, razmjenjivati miSljenja i zajedno traziti rjeSenja. Ovaj rad pridonosi
osposobljavanju ucenika za samostalan rad i u¢enje. U individualnom obliku nastave ucenici
rade samostalno na rjeSavanju zadataka, provodenju eksperimenata ili analizi rezultata. Ovaj
oblik razvija odgovornost i sposobnost neovisnog rjeSavanja problema. Sve ove socijalne oblike
rada vazno je primjenjivati u nastavi kemije kako bi se ucenicima omogucéilo razvijanje
kognitivnih, socijalnih i prakti¢nih vjestina. U svim oblicima rada, nastavnik je samostalan
organizator i kreator nastavnog procesa. Zbog interdisciplinarnosti mnogih nastavnih sadrzaja,
suradnja medu nastavnicima postaje neophodna. Timski rad i kooperativhost medu

nastavnicima omoguéuju medusobnu razmjenu ideja i obogaéuju obrazovni proces.*®
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9.3. Priprema za nastavnika

9.3.1. Teorijska podloga

Nastavni plan i program predvida niz tema i ishoda koji se moraju obraditi u nastavi kemije.
Kvalitetna priprema za nastavu klju¢na je za uspjesan rad s u€enicima. Priprema za nastavnika
ukljucuje jasno definirane ishode i ciljeve ucenja te pripremu materijala i metoda rada
prilagodenih u¢enicima. U ovom diplomskom radu predstavljen je prijedlog nastavne jedinice
Medumolekulske interakcije. Navedena nastavna jedinica nalazi se unutar nastavne cjeline
Kemijske veze. Glavni odgojno-obrazovni ishodi koji se Zele posti¢i obradom nastavne jedinice
Medumolekulske interakcije su: ,,KEM SS B.1.1. Objasnjava vrste i svojstva kemijskih veza.“
i ,KEM SS B.1.2. Analizira fizikalne i kemijske promjene.“ Nakon obrade ovog nastavnog
bloka, ucenik bi trebao biti sposoban razlikovati kemijske veze i medumolekulske interakcije
te povezati svojstva tvari s meducestiCnim interakcijama. Pritom ¢e razvijati sposobnost
rjeSavanja problema i primjenjivati steCena znanja o strukturi i svojstvima tvari. Razumijevanje
kemijskih veza 1 medumolekulskih interakcija klju¢no je za shvacanje osnovnih znanstvenih
principa koji objasnjavaju strukturu, svojstva i ponasanje tvari. Za uspjeSno razumijevanje i
izvodenje predvidenih pokusa te povezivanje opazanja s teorijskim znanjem, ucenik prvog
razreda srednje Skole treba imati odredena prethodna znanja, vjestine 1 sposobnosti. U tablici
M1. prikazana su potrebna prethodna znanja kroz odgojno-obrazovne ishode i njihovu
razradu.3%40

Tablica M1. Pregled prethodnih znanja kroz odgojno-obrazovne ishode ucenja i njihovih

razrada za nastavni sat ,,Medumolekulske interakcije*.****
ODGOJNO-OBRAZOVNI ISHOD RAZRADA ISHODA

Ucenik navodi fizikalna svojstva tvari
poput boje, agregacijskog stanja, toplinske
vodljivosti, elektri¢ne vodljivosti,
magneticnosti, gustoce, talista, vreliSta 1
topljivosti.

KEM OS A.7.1. Istrazuje svojstva i vrstu

tVari Ucenik navodi kemijska svojstva tvari

poput reaktivnosti, kiselosti i luznatosti.

Ucenik opisuje fizikalne i kemijske
promjene.

Ucenik razvrstava tvari kao Ciste tvari i
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KEM OS A.7.2. Primjenjuje kemijsko
nazivlje i simboliku za opisivanje sastava
tvari.

KEM OS A.7.3. Kriti¢ki razmatra upotrebu
tvari i njihov utjecaj na covjekovo zdravlje 1
okolis.

KEM OS D.7.1. Povezuje rezultate i
zakljucke istraZivanja s konceptualnim
spoznajama.

smjese; Ciste tvari razvrstava na
elementarne tvari i kemijske spojeve, a
smjese na homogene i heterogene.*3#4

Ucenik opisuje gradu atoma te navodi
definicije atoma, kemijskog elementa,
izotopa i elementarne tvari.

Ucenik opisuje strukturu periodnoga
sustava elemenata.

Ucenik razumije Sto predstavljaju simboli
kemijskih elemenata i njihovu povezanost
s periodnim sustavom elemenata.

Ucenik razlikuje pojmove molekule,
atoma, iona i kemijskih formula.

Ucenik ispravno zapisuje kemijske simbole
elemenata i kemijske formule jednostavnih
tvari.

Ucenik pravilno odreduje valencije atoma
(I'ill skupina, C, N, O, S, F, CI, Br, I) na
temelju polozaja elementa u periodnome
sustavu elemenata.

Ucenik kategorizira spojeve na anorganske
(oksidi, kiseline, baze, soli) i organske
(ugljikovodici, alkoholi).*344

Ucenik kriti¢ki analizira u¢inke kemikalija
na ljudsko zdravlje i okolis.

Ucenik razumije nacine sigurne uporabe
kemikalija u svakodnevnom zivotu i
industriji.*344

Ucenik povezuje novoste¢ena znanja s
onima koja su prethodno stecena kroz
teorijske lekcije.

Ucenik je sposoban interpretirati rezultate
istraZivanja na temelju kemijskih principa,
razumjeti uzrocno-posljedi¢ne veze
izmedu promatranih fenomena i teorijskih
koncepata.
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KEM SS A.1.1. Analizira svojstva, sastav i

vrstu tvari.

KEM SS A.1.2. Primjenjuje kemijsko
nazivlje i simboliku za opisivanje sastava
tvari.

KEM SS A.1.3. Povezuje gradu tvari s
njihovim svojstvima.

Ucenik koristi kemijske zakone i teorije
kao temelje za objasnjenje rezultata svojih
istrazivanja. 344

Usporeduje tvari po sastavu, vrsti i
svojstvima.

Ucenik razlikuje fizikalna svojstva €istih
tvari: gustoca, taliSte, vreliSte, agregacijska
stanja, fazni dijagrami, krivulja
zagrijavanja cvrstih tvari.

Ucenik navodi fizikalna svojstva tekucina
(viskoznost, napetost povrSine tekucina,
isparavanje tekucina) i smjesa (vrste
otopina i topljivost tvari u vodi — ¢vrste
tvari, tekucine i plinovi, krivulje topljivosti
¢vrstih tvari i plinova).

Ucenik usporeduje kemijska svojstva tvari
(reaktivnost, sklonost stvaranju spojeva,
promjene tvari tijekom kemijskih reakcija).

Analizira dipolni moment molekula.*'#2

Prikazuje Lewisovom simbolikom atome,
molekule i ione.

Ucenik opisuje atom pomocu protonskog i
nukleonskog broja, neutralne atome
kemijskih elemenata prikazuje Lewisovom
simbolikom uz pomo¢ pojma valentnih
elektrona.

Ucenik povezuje agregacijska stanja tvari s
kinetiCkom energijom cestica.

Imenuje i kemijskim formulama prikazuje
anorganske spojeve (metali, nemetali,
Kiseline, baze, soli, oksidi) te odabrane
organske spojeve (ugljikovodici, alkoholi,
karboksilne kiseline).*42

Objasnjava gradu atoma, iona, molekula
elementarnih tvari i kemijskih spojeva.
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Objasnjava prostorni raspored Cestica u
elementarnim tvarima, kemijskim
spojevima i kristalima.

Povezuje Cesti¢nu gradu anorganskih i
organskih tvari s njihovim fizikalnim i
kemijskim svojstvima.

Ucenik uocava utjecaj vrste cesticnih
medudjelovanja na agregacijsko stanje,
reaktivnost, kiselost, luZnatost.*142

Kriticki razmatra upotrebu anorganskih 1
organskih tvari te njihov utjecaj na
okolig.*142

KEM SS A.1.4. Kriti¢ki razmatra upotrebu
tvari i njihov utjecaj na okol;s.

KEM SS B.1.1. Objasnjava vrste i svojstva  Uéenik poznaje vrste medumolekulskih
kemijskih veza. interakcija.
* KEM — Kemija; OS — osnovna $kola; A — koncept ishoda (A — Tvari, B — Promjene i procesi,

C — Energija, D — Prirodoznanstveni pristup)

9.3.2. Polarnost veze — dipolni moment

Polarnost kovalentne veze nastaje kao posljedica razlike u elektronegativnosti atoma unutar
veze. Kada su elektronegativnosti atoma sli¢ne, veza je slabo polarna. S povec¢anjem razlike u
elektronegativnosti, veza postaje polarnija. Primjer polarne kovalentne veze je molekula
fluorovodika, HF. Zbog velike razlike u elektronegativosti izmedu atoma fluora 1 vodika,
zajednicki elektronski par u vezi povlaci se blize fluorovom atomu. Stvara se parcijalni
negativni naboj (6-), smjesten bliZe jezgri fluorova atoma, dok se na drugom kraju, blize jezgri
vodikova atoma, posljedi¢no pojavljuje po apsolutnoj vrijednosti jednak parcijalni pozitivni
naboj (6%). Tako molekula fluorovodika ima ,,pozitivni* i ,,negativni® kraj, odnosno teZiste
pozitivnog i negativnog naboja nije u jednoj tocki pa se za molekulu fluorovodika kaze da je
polarna molekula. Dipolni karakter molekule Cesto se prikazuje strelicom orijentiranom prema

negativno nabijenom dijelu molekule.

o+ +—p O-
H— F

Slika M2. Dipolni karakter molekule fluorovodika.*®
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Mjera za polarnost veze je dipolni moment (x). Svaka dvoatomna molekula s polarnom vezom
ima dipolni moment, a neke viSeatomne molekule takoder ga posjeduju. Primjer je molekula
vode, gdje kisikov atom, kao elektronegativniji, privlaci elektrone zajedni¢kog para u vezi
O—H. Zbog tog dolazi do neravnomjerne raspodjele naboja, pri ¢emu molekula vode ima dva
teziSta parcijalnoga pozitivnog i jedno teziSte parcijalnog negativnog naboja. Ova raspodjela
naboja rezultira dipolnim momentom molekule vode, koji je kljuan za njezina jedinstvena
svojstva. Polarnost molekula vode klju¢na je za odrzavanje Zivota na Zemlji. Uobicajeni prikaz
polarne molekule prikazan je na slici M3. b). Veli¢ina polarnosti odredena je elektricnim
dipolnim momentom. Negativni naboj predstavljen je crvenom bojom, dok je pozitivni naboj

prikazan plavom bojom. Bijela boja ozna¢ava neutralno podrucje.

Slika M3. Raspodjela naboja u molekuli vode.*¢4

Polarna veza ne znaci nuzno da je i molekula polarna. Kod nekih molekula polariteti pojedinih
veza mogu se medusobno ponistiti zbog simetrije. Takve molekule, unato¢ postojanju polarnih
veza, nemaju dipolni moment i smatraju se nepolarnima. Dakle, simetrija ili oblik molekule

dodatni je ¢imbenik koji utjee na to hoce li molekula imati dipolni moment.

9.3.3. Medumolekulske interakcije

Privla¢ne sile koje djeluju izmedu molekula nazivaju se medumolekulske (intermolekulske)
sile ili interakcije. lako su ove sile znatno slabije od unutarmolekulskih (intramolekulskih) sila,
njihov utjecaj na svojstva tvari je izuzetno znafajan. Medumolekulske interakcije utjecu na
svojstva tvari, kao Sto su agregacijsko stanje, taliSte, vreliSte, topljivost, povrSinska napetost,
tlak pare. U plinovitom agregacijskom stanju, kineti¢ka energija Cestica je vrlo velika. Molekule
plina gibaju se kaoti¢no i medusobno su vrlo udaljene. U takvim uvjetima, medumolekulske
interakcije imaju zanemariv utjecaj jer su molekule previse udaljene da bi njihova privla¢na ili

odbojna sila imala znacajan ucinak. S druge strane, U Cvrstim tvarima, Cestice titraju oko
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polozaja ravnoteze. Zbog blizine Cestica, privlacne sile izmedu Cestica su znatno jace nego u
plinovima ili teku¢inama. Vrsta interakcija ovisi o gradi ¢estica. Medumolekulske interakcije
se mogu podijeliti u nekoliko vrsta. Svaka vrsta ¢e biti posebno detaljno opisana. U tablici M2.

prikazana je podjela medumolekulskih interakcija, shematski prikaz i njihova jakost.

Tablica M2. Vrste medumolekulskih interakcija, shematski prikaz i njihova jakost.*®
vrsta
medumolekulske shematski prikaz E / kJ mol™
interakcije
ion-dipol " ETEOPE Q_' 40-600

10-40

dipol-dipol .:ﬁ ...... ’ﬁ 5-25

ion-inducirani L

S PRRR 3-15
dipol J tl
dipol-inducirani (Y
.ﬁ ...... l.ﬁ 2—-10
dipol - he
s % F -
disperzijske sile r‘:ﬁ cecens l\oﬁ 0,05-40

ION-DIPOL INTERAKCIJE

vodikova veza

lon-dipol interakcije nastaju kada se ion (pozitivno ili negativno nabijen) pribliZi polarnoj
molekuli, koja ima dipolni moment. Dipolna molekula ima pozitivne i negativne krajeve, a ion
se privlaci prema suprotnim krajevima dipola. Na primjer, anion (poput CI) privlac¢i pozitivan
kraj molekule vode (vodik) (slika M4. a)), dok ¢e kation (poput Na*) privla¢iti negativni kraj
polarne molekule vode (kisik) (slika M4. b)). Snaga ion-dipol interakcije ovisi o nekoliko

¢imbenika, ukljucujuci veli¢inu i naboj iona te dipolni moment polarnih molekula. Manji ioni
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s veéim nabojem stvaraju snaznije ion-dipol interakcije. Slicno tome, molekule s veéim

dipolnim momentom takoder stvaraju jace ion-dipol interakcije.

a) b)

Slika M4. lon-dipol interakcije izmedu: a) iona klora i molekula vode i b) natrijevih iona i

molekula vode.*®

VODIKOVE VEZE

Vodikove veze su privlacne interakcije izmedu atoma vodika povezanog na elektronegativni
atom jedne molekule s elektronegativnim atomom druge molekule (F, O ili N). Vodikova veza
se oznacava opéom formom R—D-H---A-R', gdje D predstavlja donora protona koji je
elektronegativan atom (poput F, O, N, C, S, Cl ili Br), dok A predstavlja akceptora protona,
koji moze biti drugi elektronegativan atom. Tri tockice oznacavaju dio vodikove veze izmedu
atoma vodika i akceptora vodikove veze. Vodikove veze imaju znacajan utjecaj na razliita
fizikalna svojstva tvari, ukljuujuci vreliste, taliSte i topljivost. Primjer molekule kod koje
dolazi do stvaranja vodikovih veza je voda (slika M5.). Elektronski par koji dijele atomi vodika
1 kisika privlaci se snaznije prema kisiku zbog njegove vece elektronegativnosti, Sto rezultira
parcijalnim negativnim nabojem na atomu Kisika (6°) i parcijalnim pozitivhim nabojem na
atomu vodika (6%). Kada se u blizini nade druga molekula vode, uspostavlja se elektrostatska
interakcija izmedu parcijalno negativnog kisika prve molekule i parcijalno pozitivnog vodika
druge molekule, $to dovodi do stvaranja vodikove veze. Vreliste vode mnogo je vise nego §to
bi se ocekivalo prema vreliStima hidrida drugih elemenata iz iste skupine periodnog sustava
(slika M6.). Zbog prisutnosti vodikovih veza medu molekulama potrebno je viSe energije za

kidanje veze.
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Slika M5. Ucestali literaturni prikazi intermolekulskih vodikovih veza izmedu mo

lekula vode

1 moguci izvor ucenickih pogresnih shvacanja. (a) Uzevsi u obzir simbolicki zapis vodikove

veze D-H---A, naziv vodikova veza samo za jedan njen dio (H---A) nije najsretniji graficki

prikaz.>® (b) Strukturno bolji prikaz vodikove veze, ali s istom temeljnom pogreskom da se

elektrostatski dio veze (H:---A) naziva vodikovom vezom i (¢) pozeljan prikaz vodikove

veze.X!
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Slika M6. Vrelista hidrida elemenata 14. do 17. skupine.>?

Vodikove veze se mogu pojavljivati 1 izmedu dviju funkcijskih skupina unutar iste molekule.
Takve veze nazivamo intramolekulskim vodikovim vezama. U tom slu¢aju, donor i akceptor
protona nalaze se unutar iste molekule. Takve intramolekulske interakcije prisutne su u

sloZenijim molekulama poput proteina.

DIPOL-DIPOL INTERAKCIJE

Dipol-dipol interakcije jesu privlaéna medudjelovanja polarnih molekula. U dipol-dipol
interakcijama, pozitivni kraj jedne polarne molekule privlac¢i negativni kraj druge polarne
molekule. Ove interakcije nastaju zbog elektrostatske privlatnosti izmedu suprotnog naboja na
dvjema molekulama. Na primjer, u molekuli klorovodika (HCI), atom vodika ima parcijalno
pozitivan naboj, dok atom klora ima parcijalno negativan naboj. Ove molekule su polarne te se
privla¢e jedna prema drugoj zahvaljujuci dipol-dipol interakciji. Snaga dipol-dipol interakcije
ovisi 0 dipolnom momentu i udaljenosti molekula. Sto je dipolni moment molekula veéi,
privla¢ne su sile medu njima jac¢e. Ako su molekule blizu jedna drugoj, interakcije su snaznije.
Molekule koje mogu stvarati dipol-dipol interakcije obi¢no imaju visa vrelista i talista u

usporedbi s nepolarnim molekulama sli¢ne veli¢ine i M.
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v

Slika M7. Dipol-dipol interakcija izmedu molekule etanola i molekule kloroforma.

ION- INDUCIRANI DIPOL INTERAKCIJE

lon-inducirane dipolne interakcije su medumolekulske sile koje nastaju izmedu iona (kation ili
anion) i nepolarne molekule (nema stalni dipolni moment) koja je privremeno inducirana. lon
djelovanjem elektricnog polja poremeti elektronsku gusto¢u nepolarne molekule te dolazi do
privremenog razdvajanja naboja (dipol) unutar nje. Ja¢ina ion-induciranih dipolnih interakcija
ovisi 0 naboju iona i polarizabilnosti molekule. Molekule s veé¢im i lako polariziraju¢im

elektronskim oblacima stvaraju jace interakcije.

%

CI-

v

Slika M8. lon-inducirani dipol interakcija izmedu klorovog iona i molekula heksana.

DIPOL-INDUCIRANI DIPOL INTERAKCIJE

Kada polarna molekula (ima stalni dipolni moment) svojim elektri¢cnim poljem inducira
privremeni dipol u nepolarnoj molekuli (nema stalni dipolni moment) nastaju privla¢ne
medumolekulske sile koje se nazivaju dipol-inducirani dipol interakcijama. Djelovanjem
elektriénog polja polarne molekule dolazi do privremene deformacije elektronskog oblaka
nepolarne molekule, $to rezultira razdvajanjem naboja unutar nje i formiranjem induciranog
dipola. Sli¢no kao kod ion-inducirani dipol interakcija, ja¢ina dipol-inducirani dipol interakcija

ovisi o veli¢ini stalnog dipola polarne molekule i polarizabilnosti nepolarne molekule.
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Slika M9. Dipol-inducirani dipol interakcija izmedu molekule acetona i molekule heksana.

LONDONOVE SILE ILI DISPERZIJSKE SILE

Londonove sile, poznate i kao disperzijske sile, najslabija su vrsta medumolekulskih sila.
Javljaju se izmedu svih molekula, ali njihov utjecaj se najceS¢e razmatra izmedu nepolarnih
molekula. Zbog svoje prostorne grade, nepolarne molekule nemaju stalan dipolni moment.
Privremena kretanje elektronskog oblaka unutar molekula ili atoma uzrokuje trenutnu
polarizaciju. Zbog nejednake raspodjele elektrona stvara se privremeni dipol koji moze

inducirati dipol u susjednoj molekuli. Ova interakcija dovodi do privlacnih sila izmedu

e

molekula, ¢ak i ako su one nepolarne.

v

Slika M10. Londonove disperzijske sile izmedu dviju molekula heksana.

9.3.4. Kriticki osvrt na udzbenike

Za pripremu metodickog dijela diplomskog rada koriSteno je nekoliko srednjoskolskih
udzbenika. U vecini udzbenika, nastavnoj jedinici Medumolekulske interakcije prethodi
nastavna tema Polarnost molekula. Uvodenje dipolnog momenta, mjere za polarnost veze,

kljuéno je za razumijevanje pojmova povezanih s medumolekulskim silama. Nastavna cjelina
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Medumolekulske interakcije obi¢no zapocCinje usporedbom jakosti intermolekulskih i
intramolekulskih interakcija. Naglasava se utjecaj medumolekulskih sila na svojstva tvari poput
agregacijskog stanja, taliSta, vreliSta, viskoznosti i povrSinske napetosti. Da bi objasnili razlike

u svojstvima tvari, medumolekulske interakcije u udzbenicima®

su Cesto podijeljene na dvije
skupine:
1. van der Waalsove interakcije (dipol-dipol, dipol-inducirani dipol, inducirani dipol-
inducirani dipol)

2. vodikove veze (specificne dipol-dipol veze)

Van der Waalsove interakcije predstavljaju slaba elektrostatska medudjelovanja dipolnih
molekula. Njima se u udzbenicima ¢esto ne pridaje previse paznje. U kratkim crtama objasnjene
su vrste van der Waalsovih interakcije, najceS¢e bez navedenih konkretnih primjera. Kod dipol-
dipol interakcija ukazuje se na specificne interakcije molekula vode, tj. vodikove veze. U
mnogim udzbenicima ion-inducirani dipol i dipol-inducirani dipol interakcije su stavljene
zajedno pod naziv dipol-inducirani dipol interakcije. Nerazdvajanje naziva koji se odnose na
utjecaj iona ili polarne molekule na nepolarnu molekulu ili atom moze smanjiti razumijevanje
specifiénih razlika medu tim interakcijama. Razumijevanje i vizualizacija vrsta van der
Waalsovih interakcija ¢esto predstavlja u¢enicima izazov. Dodatno pojednostavljenje njihovih
prezentacija dovodi do povrSnog razumijevanja klju¢nih koncepata. Udzbenici bi trebali vise
stavljati naglasak na shematski prikaz van der Waalsovih interakcija, povezuju¢i ih s
konceptom dipolnog momenta te dodatno vizualizirati elektronske oblake i njihove
deformacije. Uz to, bilo bi korisno ove interakcije ilustrirati kroz konkretne primjere.

Dok su vrste van der Waalsovih interakcija ¢esto opisane vrlo ograni¢eno, vodikove
veze zauzimaju znacajno mjesto u udzbenicima. Njihova ucestalost i vaznost u svakodnevnom
Zivotu razlog su za detaljnije objasnjenje ovog tipa interakcija. Obrada nastavne teme Vodikove
veze se Cesto izdvaja kao poseban naslov u obradi nastavne jedinice. U gotovo svim
udzbenicima detaljno su prikazane vodikove veze izmedu molekula vode kroz dobru
vizualizaciju 1 shematske prikaze. U udZbenicima, utjecaj vodikovih veza na svojstva tvari se
najéesce prikazuje razli¢itim dijagramima, kao $to je dijagram prikazan u poglavlju 3.1.1. (slika
M®6.) koji prikazuje povezanost izmedu vreliSta nemetala s vodikom i njihovog polozaja u
periodnom sustavu elemenata. KoriStenjem ovih dijagrama, uéenici mogu jasno vidjeti kako
medumolekulske sile, posebno vodikove veze, utjecu na fizikalna svojstva tvari, poput vrelista.

Na primjer, usporedba vrelista vode, amonijaka i drugih tvari ¢ije molekule mogu medusobno
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stvarati vodikove veze pokazuje kako ja¢ina tih veza povecava vreliSte u odnosu na tvari ¢ije
molekule nemaju ovu vrstu interakcije, ¢ak i kada su u pitanju molekule sliéne mase i strukture.
Ovaj primjer omogucava prijelaz makroskopskog opisa svojstava tvari na cesticni opis,
temeljen na medumolekulskim interakcijama. Svakako, u udZbenicima i svim nastavnim
materijalima treba pokusati Zeljeni koncept prikazati na sve tri razine — makroskopskoj,
cesti¢noj 1 simbolickoj. Koncepti grade molekula i medumolekulskih interakcija idealni su za
povezivanje makroskopske 1 Cesti¢ne razine.
9.3.5. UCcenicka kriva shvacanja u nastavnoj jedinici Medumolekulske interakcije
U procesu usvajanja novog nastavnog gradiva ucenici mogu razviti pogreSna shvacanja. Ona
mogu nastati iz razlicitih razloga, uklju¢ujuci povr§no ucenje, pojednostavljenja u udzbenicima
i nepravilne interpretacije informacija. Svakodnevna iskustva u¢enika dovode do pretpostavki
koje mogu biti u suprotnosti s idejama koje iznosi kemijska znanost. Pogresna shva¢anja mogu
ozbiljno ometati pravilno razumijevanje kemije, sto moze dovesti do poteskoca u ucenju,
rjesavanju racunskih zadataka ili primjeni kemijskih koncepata u svakodnevnim situacijama.
Kemijski pojmovi, ukljucujuéi i koncept medumolekulskih interakcija, Cesto su ucenicima
apstraktni. Budu¢i da je kemija konceptualni predmet, kako bi bolje objasnili kemijske
koncepte, nastavnici bi trebali koristiti razli¢ite modele za opisivanje submikrosvijeta i
povezivanje njih s makrosvojstvima tvari.>*

Proces smanjenja pogresnih shvacanja u kemiji sastoji se od nekoliko kljuénih koraka.
Prvi korak je identifikacija pogresnih shvacanja, Sto se moze ostvariti koriStenjem razli¢itih
metoda kao $to su anketni upitnici, inicijalni testovi, ispitivanja, diskusije u ucionici i analiza
pogresaka u zadacima. Nakon Sto su pogresna shvacanja identificirana, slijedi faza
razumijevanja izvora tih pogresnih shvacanja te njihovo korigiranje. Provedena su brojna

55-60 y otkrivanju udenickih pogresnih shvaéanja povezanih s temom kemijskih veza

istrazivanja
i medumolekulskih interakcija. Rezultati istrazivanja trebaju posluziti kao temelj za
unaprjedenje nastavne prakse i razvoj ucinkovitijih nastavnih strategija. Koriste¢i razlicite
nastavne strategije, nastavnici nastoje suociti uéenike s njihovim pogresnim shvacanjima i
potaknuti promjenu.

Pogre$na shvacanja povezana s medumolekulskim interakcijama najceS¢e zapo€inju sa
uvjerenjem ucenika da veze medu molekulama ne postoje. Ucenici ponekad vjeruju da izmedu

molekula ne postoje nikakve veze, ve¢ da su one potpuno odvojene. Cooper i suradnici®® proveli

su istrazivanje ucenikova razumijevanja medumolekulskih interakcija. Najmanje 55 %
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ispitanika u istrazivanju je predstavilo svaku medumolekulsku interakciju kao vezu ili intra-
interakciju unutar iste molekule. Ovo su samo neka od osnovnih pogresnih shvacanja koja se
javljaju kod ucenika prilikom usvajanja koncepta medumolekulskih interakcija. Ostatak
identificiranih pogresnih shvacanja, zajedno s pripadaju¢om literaturom, sazet je u tablici M3.
radi lakse analize.

Tablica M3. Primjeri naj¢es¢ih pogres$nih shvacanja ucenika o medumolekulskim

interakcijama.

pogresno shvacanje opis pogresnog shva¢anja ucenika

Ucenici smatraju da su vodikove veze
kovalentne veze izmedu atoma O 1 H
unutar iste molekule. Smatraju da bilo koja
definicija vodikovih veza molekula koja ima atome vodika i kisika
mora imati i vodikove veze.*’

Ucenici vezu izmedu atoma O 1 Hu
hidroksilnoj funkcionalnoj skupini
smatraju vodikovom vezom.®

Ucenici misle da ne postoje interakcije
izmedu molekula. Smatraju da su

kriva definicija medumolekulske interakcije veze unutar
jedne molekule.55°

nepostojanje medumolekulskih interakcija i

Ucenici imaju poteskoca pri opisivanju
o . trendova vreliSta. Najc¢eS¢e uopce ne
nepovezivanje medumolekulskih koriste pojmove vodikove veze i ostale
interakcija i svojstava tvari (vreliste, taliste, | medumolekulske interakcije ili ih koriste u
B . krivim primjerima pri opisivanju svojstava
agregacijsko stanje...) tvari.56
Polarnost 1 oblik molekule tesko povezuju s
jako$¢u medumolekulskih interakcija.®®

) o . Ucenici razliku u jakosti medumolekulskih
Jakost medumolekulskih interakcija sila povezuju kao posljedicu razli¢itih

jakosti kovalentnih veza u molekulama.%®

Ucenici imaju poteSkoca s definicijom
Londonovih disperzijskih sila. Smatraju da
definicija Londonovih disperzijskih sila | one nastaju izmedu pozitivnih i negativnih
iona na molekuli. Cesto smatraju da
nepolarne molekule mogu razviti trajni
dipol.®°
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Budu¢i da je molekula HCI polarna,
neuporaba dipol-dipol interakcija ucenici zakljuéuju_da ir_lterakcija izmedu
HCI molekula nosi naziv polarna
(medumolekulska) sila.%

9.3.6. Pristupi ispravljanju pogresnih shvacanja u ucenju medumolekulskih interakcija

Ispravljanje pogresnih shvacanja u kemiji zahtijeva pazljiv pristup koji kombinira osnove
teorije, prakticne primjere te odgovarajue obrazovne strategije. Razumijevanje jednog
koncepta u kemiji moze olakSati usvajanje drugog, stoga je vazno nastavu usmijeriti na njihovo
povezivanje. Ucenje kemije je iterativan proces koji zahtijeva stalno poveéanje znanja
odredenog koncepta. Nastavnici se ¢esto suocavaju s izazovom prilagodbe zadataka razli¢itim
sposobnostima ucenika. Ucenje koncepta medumolekulskih interakcija nije jednostavno. Nema
univerzalne lekcije koja je pogodna za sve ucenike, jer svaki ucenik ima svoj vlastiti tempo i
stil uéenja. Prilikom poducavanja, nastavnici ponekad podcjenjuju kompleksnost zadataka zbog
vlastitog poznavanja gradiva. To moze dovesti do neprepoznavanja prepreka s kojima se
ucenici suocavaju. [zuzetno je vazno da nastavnici razvijaju svijest o poteSko¢ama s kojima se

ucenici susrecu u procesu ucenja.

Kako bi se izbjegla pogresna shvacanja ucenika, obrazovne strategije trebaju biti
usmjerene na aktivno uklju¢ivanje ucenika. Ucenje otkrivanjem, gdje ucenici aktivno sudjeluju
u postavljanju pitanja, formuliranju hipoteza i analiziranju rezultata, dodatno doprinosi razvoju
njihovih kriti¢kih vjestina 1 dubljem razumijevanju gradiva. U¢inkovite metode, poput ucenja s
podrskom (engl. scaffolding), modeliranja, davanja povratnih informacija i suradnickog ucenja,
doprinose savladavanju koncepta medumolekulskih interakcija. Scaffolding ili ,,u¢enje na
skelama* se odnosi na obrazovnu strategiju koja uklju€uje pruzanje nastavnicke podrske
ucenicima kroz postupno usvajanje slozenih koncepata. Razumijevanje predmeta poput kemije
moze se usporediti S izgradnjom zgrade. Bas kao S§to zgrada treba ¢vrste temelje, tako i uéenje
treba Cvrste osnove. Nedostatak potrebnog predznanja moZe onemoguciti daljnje uenje ili
rezultirati neadekvatnim razumijevanjem. Cooper i suradnici®®®12 su proveli niz istraZivanja o
medumolekulskim interakcijama u razli¢itim vremenskim razmacima. Jedan od zaklju¢aka im
je da je scaffolding imao dugoro¢ni ucinak na neke ucenike i smanjio pojavu pogresnih
shvac¢anja. Osim toga, izuzetno vazno se pokazalo koriStenje vizualnih prikaza. Ipak, u

istrazivanjima koja su zahtijevala povezivanje napisanih objaSnjenja i crteZza pokazalo se da
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ucenici 1 dalje imaju poteskoca (slika M11.). Ponekad njihovi napisani odgovori nisu bili u
skladu s ilustracijama. Vizualni prikazi, poput dijagrama ili crteza, imaju klju¢nu ulogu u
olakSavanju prepoznavanja odnosa medu molekulama i vrstama medumolekulskih sila. Oni ne
samo da pomazu u¢enicima da bolje razumiju apstraktne koncepte, ve¢ i nastavnicima pruzaju
uvid u njihovo znanje. Na temelju tih uvida, nastavnici mogu ciljano intervenirati kako bi

ispravili pogresna shvacanja i unaprijedili razumijevanje.
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Slika M11. Primjeri crteza ucenika koji demonstriraju razumijevanje odabranih vrsta

medumolekularnih sila. Slika je preuzeta i doradena iz reference 59.

Kako bi se unaprijedilo razumijevanje medumolekulskih interakcija, nastavu treba obogatiti
izvodenjem pokusa koji povezuju makroskopska svojstva tvari s njihovim cesticnim
svojstvima. Uz to, bitno je ukljuciti interaktivne nastavne metode koje omogucuju ucenicima
da vizualiziraju 1 analiziraju medumolekulske interakcije. Racunalne simulacije mogu pomoc¢i
pri povezivanju apstraktnih koncepata s konkretnim vizualnim prikazima. Na primjer,
simulacije koje prikazuju stvaranje vodikovih veza, dipol-dipol interakcija i slicno. Kao dobar
primjer u nastavi pokazalo se koristenje gotovih molekularnih modela. Model na slici M12.
jasno prikazuje kako specifi¢na orijentacija molekula vode u Kkristalnoj strukturi dovodi do
povecanja volumena tijekom smrzavanja. Elektrostatski dio vodikove veze prikazan je
ljubicastom poveznicom, dok su kovalentne veze izmedu atoma unutar molekula vode
prikazane kratkim bijelim linijama, ¢ime se isti¢e razlika izmedu ovih dvaju dijelova vodikove

veze, O-H---O. Medutim, komercijalni molekulski modeli za nastavu Cesto nisu jeftini. Kao
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ekonomicnija alternativa, modeli se mogu izraditi koristenjem kuglica od stiropora. Kuglice od
stiropora mogu posluziti kao molekule, dok se veze mogu predstaviti magnetima ili ¢icak
trakom. Kako bi se ukazalo na jakost interakcija, za jate medumolekulske interakcije (poput

dipol-dipol interakcija, vodikovih veza) moze se koristiti ja¢i ¢icak (slika M13. a)), a za slabije

Slika M13. Modeli izradeni od kuglica od stiropora i ¢icak trake. Kuglice od stiropora

predstavljaju molekule, a ¢i¢ak veze izmedu molekula: a) spojene dvije molekule ugljikova

monoksida (CO) ja¢im ¢ickom (Q) kao demonstracija jakih dipol-dipol interakcija, b)
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odvojene molekule metana (CHa4) s jednim slabijim ¢ickom(C) koji predstavlja slabe

Londonove disperzijske sile.%

9.4. Priprema nastavnog sata

U ovom diplomskom radu predlozen je 90-minutni nastavni sat posvecen obradi nastavne
jedinice Medumolekulske interakcije, koja je dio nastavne cjeline Kemijske veze. Plan pripreme
nastavnog sata temelji se na odabranim obrazovnim ishodima, navedenim u poglavlju 3.1., te
na analizi najce$¢ih ucenickih pogresaka (tablica M3.).

Ucenici ve¢ posjeduju osnovna znanja o medumolekulskim interakcijama, ukljucujuci
klasifikaciju i definicije vrsti. 90-minutni nastavni sat kontinuirano je pra¢en s Radnim /isticem.
On im omogucuje ponavljanje 1 proSirivanje postojeceg znanja kroz dobro odabrane zadatke 1
pokuse. Pocetak Radnog listica obuhvaéa zadatke prepoznavanja razli¢itih vrsta
medumolekulskih interakcija kroz analizu specifi¢nih primjera, kao i zadatke usmjerene na
ispravljanje najcesc¢ih pogreSnih shvacanja ucenika.

Pri odabiru glavnih demonstracijskih pokusa za sredisnji dio sata razmatrana su brojna
istraZzivanja, a kao inspiracija najviSe su posluzila dva rada. Rad naslova ,,Solubility and
extractability in the pharmaceutical sciences: a demonstration to address these essential
concepts “, autora J. Liégeois, J. Hayen i H. Taouba®®, demonstrira osnovne principe topljivosti
i ekstrakcije na praktican, interaktivan nac¢in. U navedenom radu proucavana je topljivost niza
alkohola (metanol, etanol, propan-1-ol, butan-1-ol) u vodi i promjena temperature nakon
njihovog mijesanja (slika M14.). Navedena topljivost i temperatura ovisi 0 brojnim svojstvima,
ukljucujuci omjer polarnog/nepolarnog dijela molekule i sposobnosti stvaranja vodikovih veza.
Po uzoru na navedeni rad, osmisljen je pokus za grupni rad koji se provodi tijekom nastavnog
sata. Dodatnu inspiraciju za oblikovanje nastavnog sata pruzio je rad pod naslovom ,, 4 colorful
solvent extraction demonstration for teaching the concept of “like dissolves like””, autora D.
Dobberpuhl, L. Johnson i B. Mattson®, koji kroz demonstraciju ekstrakcije otapala prikazuje
utjecaj medumolekulskih sila. Uloga ovog pokusa je povezati ¢esti¢nu razinu, odnosno gradu
molekula 1 medumolekulske interakcije s makroskopskim, fizikalnim svojstvima tvari.
Odabrani pokus idealan je za nastavu jer odlikuje impresivnim vizualnim u¢inkom. Svi koraci

pokusa i pripadni zadaci praceni su Radnim listicem.
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Slika M14. Topljivost alkohola (metanol, etanol, propan-1-ol, butan-1-ol) u vodi.%®

U Radnom listicu ukljuéen je zadatak s ucinkom soljenja na jakost medumolekulskih
interakcija. Za inspiraciju posluzio je ¢lanak Persona i suradnika.®’ Njihove ,plave epruvete
ukazuju da nakon dodavanja usitnjenog amonijevog sulfata u prahu, jakog elektrolita, otopini
propan-2-ola i vode dolazi do razdvajanja slojeva (slika M15. D)). Vodi je prethodno dodana
prehrambena plava boja. Do razdvajanja u dva sloja dolazi jer su vodikove veze izmedu
molekula vode i molekula propan-2-ola zamijenjene ja¢im interakcijama izmedu iona i
molekula voda (ion-dipol). Istovremeno, dipol-dipol interakcije izmedu molekula vode i boje
bivaju zamijenjene ion-dipol interakcijama izmedu iona i molekula vode. Molekule plave
prehrambene boje prelaze u gornji sloj epruvete te stvaraju dipol-dipol interakcije s molekulama

propan-2-ola. Dodatkom vode u suvisku, cijela otopina je ponovo plave boje (slika M15. E)).
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Slika M15. Glavni koraci postupka: A) 30 mL otopine propan-2-ola i vode s jednom

kapljicom plave prehrambene boje, B) otopina alkohola nakon dodavanja 7 g usitnjenog

amonijevog sulfata u prahu, C) otopina nakon snaznog muckanja kako bi se sol bolje otopila,

D) otopina nakon §to su se slojevi razdvojili i E) otopina nakon dodatka dodatnih 15 mL

9.4.1. Priprema pokusa

vode.5”

Za provedbu uceni¢kog 1 demonstracijskog pokusa koristene su kemikalije 1 ostali materijali,

navedeni u tablici M4.

Tablica M4. Kemikalije i ostali materijali potrebni za pripremu nastavnog sata.

kemikalije ostali materijali
e epruvete
o metanol « stalak za epruvete,
ucenicki pokus (Pokus 1. u « etanol o termometar
Radnom listiéu) e propan-1-ol o staklena ¢asa (100
o butan-1-ol mL)
o ZliCica

demonstracijski pokus

(Pokus 1'. u Radnom listic¢u)

vodena otopina metil
crveno

vodena otopina
bakrovog(ll) sulfata
(c=0,4 moldm™)

pentan-1-ol

Zeljezni stalak
kolut-klema

lijevak za
odijeljivanje (100 mL)
cep
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Napomena: Vodena otopina metil crveno pripremljena je otapanjem 25 mg pigmenta metil
crvenog u 100 mL vode.

Ucenic¢ki pokus (Pokus 1. U Radnom listic¢u)

U epruvete E1-E4 prvo je dodano 5 mL destilirane vode, a zatim jednak volumen
odgovarajuceg alkohola (navedenih u tablici M4.). Kako bi se olaks$ala vizualizacija fenomena,
voda je obojena s prehrambenom bojom. Za prva tri ¢lana serije (metanol, etanol, propan-1-0l)
odmah se dobiva homogena smjesa. Jasno se primjec¢uje smanjenje topljivosti izmedu propan-
1-ola i butan-1-ola. U pokusu s butan-1-olom dolazi do razdvajanja slojeva. U epruveti E2
dodatno se mjerila pocetna temperatura i temperatura smjese (etanol + voda). Ucenici u tom
pokusu uoc¢avaju porast temperature smjese uslijed preraspodjele postojecih i stvaranja novih
vodikovih veza izmedu molekula oba spoja.

Demonstracijski pokus (Pokus 1'. u Radnom listi¢u)

Jednaki volumeni vodenih otopina metil crveno i plave otopine bakrova(ll) sulfata mijesaju se
i stvaraju ljubicastu otopinu. Potom se dodaje pentan-1-ol, koji zbog svoje manje gustoce i niske
topljivosti u vodi ostaje plutati na povrsini kao prozirni sloj. Nakon nekoliko sekundi snaznog
muckanja, alkohol se mijesa s ostalim komponentama otopine. Nakon stajanja par sekundi,
razdvoje se slojevi. Gornji sloj u lijevku za odjeljivanje sadrzi pentan-1-ol i boju metil crveno,
dok donji sloj je intenzivno plave boje jer sadrzi Cu?* ione (slika M17.).

\

B

) 15
%

|

L= —

=

. 1
A

Slika M16. Otopine koriStene u demonstracijskom pokusu; s lijeva na desno: otopina

bakrova(ll) sulfata (c = 0,4 mol dm™), otopina metil crveno, pentan-1-ol.
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Slika M17. Redoslijed dogadanja u demonstracijskom pokusu: a) otopina metil crveno, b)

dodavanje otopine soli koja sadrzi Cu* ione otopini metil crvenog, c) nakon dodavanja
otopine s Cu?*ionima otopini metil crvenog, d) nakon pazljivog dodavanja pentan-1-ol
otopinama, e) i f) otopina neposredno nakon snaznog muckanja otopine, g) nakon 10 sekundi

stajanja i h) nakon 30 sekundi stajanja.

Mjere opreza

Prilikom izvodenja demonstracijskog pokusa i pokusa u grupama potrebno je nositi zastitne
naocale. lako otopina metil crveno nije klasificirana kao opasna, moze izazvati iritaciju diSnih
puteva ako se udiSe. Pentan-1-ol je tekudina s relativno niskim tlakom para na sobnoj
temperaturi (200 Pa pri 20 °C). Zapaljiv je, a njegove pare mogu izazvati iritaciju di$nih puteva.

Takoder, pentan-1-ol moze uzrokovati iritaciju koze, stoga je potrebno pazljivo rukovati njime,
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kao i ostalim alkoholima koji se koriste u grupnom radu. Osiguravanje opreza prilikom

rukovanja ovim kemikalijama klju¢no je za sigurnost svih sudionika.

9.4.2. Nastavna priprema

U tablici M5. naveden je detaljan tijek nastavnog sata Medumolekulske interakcije, prikazan

preko etapa nastavnog sata. Posebno su navedene aktivnosti nastavnika i uc¢enika te socioloski

oblici rada.

Tablica M5. Tijek nastavnog sata Medumolekulske interakcije.

Uvodni dio
15 minuta

Nastavnik pocinje nastavni sat
ponavljanjem osnovnih definicija
i primjera medumolekulskih
interakcija. UcCenicima zadaje da
rijeSe 1. i 2. Zadatak u Radnom
listicu. Odgovore na zadatak
zajedno komentira s ucenicima na
ploci.

Sredisnji dio Sredisnii di e .
60 minuta redisnji  dio §atg zapoCinje
grupnim radom ucenika. S ciljem
motivacije i primjenjivanja znanja
0 medumolekulskim
interakcijama pred ucenike je
stavljen pokus o topljivosti
alkohola u vodi. Nastavnik
demonstracijski  pokazuje sav
pribor i kemikalije koje ¢e ucenici
koristiti  u  pokusu. Zadaje
ucenicima da provedu 1. i 2.
Korak iz Radnog listi¢a te pazljivo
nakon svakog koraka provjerava
rad svake grupe u razredu. Nakon
2. Koraka, nastavnik proziva
predstavnika svake grupe da kazu
kolika im je pocetna temperatura u
drugoj epruveti. Zajedno
usporeduju temperature.

Nastavnik zadaje ucenicima da
rijeSe 3. Zadatak i odrade 3. i 4.
Korak. Nastavnik trazi od ucenika
da medusobno izmedu grupa
podijele opazanja i rezultate.
Zadaje ucCenicima da rijese 4. — 6.
Zadatak. ~ Nastavnik  sumira
steCena opazanja i zakljucke o
Pokusu 1.

Ucenici rjesavaju zadatke u Radnom  Individualni,
listicu, predvidene za ponavljanje razredna
steCenog znanja o medumolekulskim = rasprava
interakcijama. Sudjeluju u

komentiranju rjeSenja zadataka.

Ucenici prema koracima iz Radnog Grupni  rad,

listi¢a, u grupnom radu, izvode Pokus = radni listi¢

1 o topljivosti alkohola u vodi. Medu

grupama usporeduju opazanja i

rezultate.

Ucenici rjeSavaju 3. Zadatak i Individualni
odraduju sljede¢e korake pokusa. rad, grupni

Izmedu grupa usporeduju rezultate i = rad, radni listi¢
opazanja. Ucenici rjeSavaju 4. — 6.

Zadatak.
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Nastavnik zajedno s ucenicima Ucenici nude rjeSenja za 7. Zadatak i = Individualni
rjeSsava 7. zadatak o ucinku sudjeluju u raspravi. rad, razredna
soljenja na jakost rasprava
medumolekulskih interakcija.

Razrednom raspravom dolazi do

odgovora na pitanja.

Nastavnik izvodi demonstracijski ~Ucenici biljeZze opazanja o polaznim Frontalni rad,
pokus — ekstrakciju otopina kemikalijama u 1'. Zadatak. U€enici individualni
karakteristicnih boja (Pokus 1'. u sve korake pokusa paZljivo prate rad

Radnom listicu). Cilj pokusa je = koriste¢i Radni listic.

ukazati na razlicite

medumolekulske interakcije.

Nastavnik demonstracijski

pokazuje sav pribor i kemikalije

koje ¢e biti koristene u pokusu.

Nakon §to su wulenici rijeSili ~Zapisuju pretpostavke o ishodima Individualni
Zadatak 1'., odnosno opisali pokusa na osnovu =zakljuaka iz rad

polazne kemikalije, nastavnik pokusa u grupnom radu. Nekoliko

izvodi 1'. 1 2'. Korak. Trazi od ucenika Cita svoje pretpostavke.

ucenika da na osnovu provedenog

pokusa o topljivosti alkohola

pretpostave §to ¢e se dogoditi kada

se otopini metil crvenog i

bakrova(ll) sulfata doda pentan-1-

ol.

Nastavnik zajedno komentira 0 Nakon demonstracijskog pokusa Individualni
pretpostavkama. U 3'. Koraku, zapisuju opazanja. Jedan udenik rad, razredna
nastavnik pazljivo dodaje pentan- = skicira pokus na plo¢u. Odgovarajuna rasprava
1-ol, a uCenici zapisuju opazanja i nastavnikova pitanja i sudjeluju u

komentiraju pretpostavke. = razrednoj raspravi o pokusu.

Nastavnik naglasava da se slojevi

ne mijesaju.

Nastavnik povezuje 3'. Zadatak s Ugenici prvo samostalno rjeSavaju 3'. Individualni
zadatkom o uéinku soljenja. Zadatak te onda s nastavnikom rad, razredna
Zajedno s ucenicima komentira komentiraju odgovore. rasprava
odgovore.

Nastavnik pazZljivo izvodi 4'. Ucgenici biljeze opaZzanja za 4'. Korak Individualni
Korak i komentira opaZzanja. U Radni listi¢, te rjeSavaju 4'. Zadatak. = rad

Zadaje ucenicima da sumiraju

promjene boja bojanjem sadrzaja

lijevka u 4'. Zadatku.

Nastavnik provjerava imaju li svi  Ugenici rjeSavaju 5'. i 6'. Zadatak i Individualni
uCenici dobro obojene sadrzaje komentiraju S razredom i rad, razredna
lijevka za odjeljivanje. Nakon §to = nastavhikom. rasprava

provjeri imaju li svi ista opazanja,
nastavnik prelazi na teorijsku
podlogu eksperimenta. Zadaje
ucenicima da samostalno probaju
rijesiti 5'. i 6'. Zadatak. Potom
razrednom raspravom dolazi s
ucenicima zajedno do rjeSenja.
Nastavnik povezuje opazanja s
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medumolekulskim interakcijama i
gradom molekula.
Zavr$ni dio Nastavnik zajedno s ucenicima Ucenici rjeSavaju 7'. Zadatak. Razredna
15 min sistematizira steCeno znanje o Nekoliko ucenika dolazi na plocu rasprava,
medumolekulskim interakcijama = popuniti tablicu. individualni
rjeSavajuéi tablicu u 7'. Zadatku. rad

Tablicu pise na plocu te nakon $to
je ucenici pokusaju samostalno
rijesiti proziva nekoliko ucenika
da je nadopune na plogi.

9.4.3. Prijedlog radnog listica za nastavni sat Medumolekulske interakcije

Razred: 1. razred srednje $kole

Nastavna cjelina: Kemijske veze
Nastavna jedinica: Medumolekulske interakcije

ZADATAK 1 Odredite koje vrste medumolekulskih interakcija djeluju izmedu navedenih

Cestica.
otopljena i i i
tvar (A) otapalo (B) A-A B-B A-B
C2HsOH H.0 vodikove veze vodikove veze vodikove veze
C2Hs0OH CHCI3 vodikove veze dipol-dipol dipol-dipol
1, H,0 _ Lond_qnove_ vodikove veze dlpol-lnducwanl
disperzijske sile dipol
| ccl Londonove Londonove Londonove
2 4 disperzijske sile disperzijske sile disperzijske sile
NaCl H20 / vodikove veze ion-dipol

ZADATAK 2 Ucenici su dobili zadatak da crtezom prikazu kako se povezuju tri molekule

etanola (C2HsOH) i navedu dominantnu medumolekulsku interakciju. Proucite izdvojene

odgovore, te:

e ako smatrate da je odgovor toCan, opravdajte ga uz objasnjenje,
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e ako smatrate da je odgovor netocan, ispravite ga uz objasnjenje.

¥ N kyyoe i T
C bow LRLA 04 &3 (M,U6R
( | Cy\,,(,“a
ooy OHeoe - Giord
| /| —— g RSO
a) b) c)
a)
b)
c)

a) Odgovor je netocan. UCenik je nacrtao samo jednu molekulu etanola. Oznacio je
vodikovu vezu unutar molekule, izmedu atoma O 1 H.

Ispravno: Na crtezu je potrebno nacrtati jo§ dvije molekule etanola i pravilno oznaciti
vodikovu vezu. Vodikova veza je privlatna medumolekulska interakcija izmedu atoma
vodika povezanog na elektronegativni atom jedne molekule etanola s elektronegativnim
atomom kisika druge molekule etanola, O—H:---O.

b) Odgovor je netocan. Ucenik smatra da su dominantne medumolekulske interakcije
izmedu molekula etanola Londonove disperzijske sile. Iz strelica na crtezu nije jasno
izmedu kojih dijelova molekule smatra da se stvaraju interakcije.

Ispravno: Londonove disperzijske sile su prisutne izmedu svih molekula, uklju¢ujuci
etanol, ali su relativno slabe i1 svakako nisu dominantne medumolekulske interakcije u
ovom primjeru. Vodikova veza je dominantna medumolekulska interakcija izmedu
molekula etanola.

c) Odgovor je netofan. Ucenik smatra da su dominantne medumolekulske interakcije
izmedu molekula etanola dipol-dipol interakcije. Iz crteza se vidi da ucenik nije upoznat
s definicijom dipol-dipol interakcija. Prema njemu, one predstavljaju interakciju izmedu
molekula koje imaju pozitivan 1 negativan kraj, koji se medusobno privlace. Na
ucenikovom crtezu, molekula etanola ima negativni naboj.

Ispravno: Molekula etanola nema ukupni naboj. lako postoji razlika u
elektronegativnosti izmedu atoma unutar molekule $to za posljedicu ima njenu polarnost,
molekula kao cjelina ostaje neutralna. Dominantne medumolekulske interakcije izmedu
molekula etanola su vodikove veze.

POKUS 1. Carolija alkohola

Pribor: epruvete, stalak za epruvete, termometar, staklena ¢asa (100 mL), zli¢ica
Kemikalije: metanol, etanol, propan-1-ol, butan-1-ol, plava prehrambena boja, voda

Marina Bogdanovi¢ Diplomski rad



8 9. Metodicki dio 70

Procjena opasnosti i rizika: Obavezno nositi zastitne naocale!

KORAK 1 U ¢asu ulijte 50 mL destilirane vode i par kapi prehrambene boje, te promijesajte

zlicicom. ZabiljeZite opaZanja.

Nastaje otopina plave boje.

KORAK 2 Termometrom izmjerite temperaturu vode iz KORAKA 1.

tvode = 23 °C

ZADATAK 3 Obrazlozite promjenu u KORAKU 1.

Voda i1 boja se dobro mijeSaju. To ukazuje da su molekule ,,plave boje* polarne molekule, kao
1 molekule vode. MijeSanje je moguce uslijed stvaranja novih medumolekulskih interakcija.

KORAK 3 U epruvete E1-E4 ulijte redom po 5 mL alkohola: metanola, etanola, propan-1-ola,

butan-1-ola. Termometrom izmjerite temperaturu etanola (E2).

tetanol = 23 °C

KORAK 4 U epruvetu E2 stavite termometar. U epruvete E1—E4 potom dodajte 5 mL obojene
vode iz ¢ase (iz KORAKA 1). PazZljivo pratite promjene i zabiljezite opazanja.

El:

E2:

E3:

E4:

E1l: Plavo obojena voda i metanol su se pomijesali.

E2: MijeSanjem vode i etanola poveca se temperatura otopine. Plavo obojena voda i etanol su
Se pomljeéah tvoda+etano| =25°C

E3: Plavo obojena voda i propan-1-ol su se pomijesali.

E4: Plavo obojena voda i butan-1-ol se ne mijesaju, razdvajaju se slojevi. Donji sloj sadrzaja
epruvete je plave boje, a gornji bezbojan.

ZADATAK 4 Objasnite promjenu temperature smjese u epruveti E2.

MijeSanje etanola s vodom dovodi do povecanja temperature smjese. To je rezultat
preraspodjele postojecih i stvaranja novih vodikovih veza izmedu molekula oba spoja.

ZADATAK 5 Usporedite i objasnite sva opaZanja u epruvetama E1—E4.

U pokusu s butan-1-olom doslo je do razdvajanja slojeva, dok s ostalim alkoholima nije. S
povecanjem duljine ugljikovodicnog lanca alkohola, nepolarne osobine molekule alkohola
postaju dominantne, §to oteZzava mijesSanje s polarnim molekulama vode.
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ZADATAK 6 Na osnovu odgovora iz ZADATKA 5 objasnite izreku ,,slino se otapa u

sli¢nom*,

Izreka ,,sli¢no se otapa u slicnom™ opisuje naéin otapanja tvari. Polarnost tvari ima znacajan,
ali ne i isklju¢iv utjecaj na medusobnu topljivost. Polarne tvari se obi¢no dobro otapaju u
polarnim otapalima, dok se nepolarne tvari bolje otapaju u nepolarnim otapalima. Kada postoji
veci nesklad u polarnosti izmedu tvari i otapala, topljivost je najcesce slaba.

ZADATAK 7 Ucenik je proveo pokus ,plave epruvete®, u kojem je u epruvetu dodao 15 mL
propan-2-ola, 15 mL destilirane vode i jednu kap plave prehrambene boje. Nakon dodatka 7,0

g usitnjenog amonijevog sulfata u prahu i snaznog muckanja, razdvojili su se slojevi. Glavni

koraci pokusa prikazani su na slici 1.

Slika R1. Glavni koraci pokusa ,,plave epruvete™: A) 30 mL otopine propan-2-ola i vode s
jednom kapljicom plave prehrambene boje, B) otopina alkohola nakon dodavanja 7 g
usitnjenog amonijevog sulfata u prahu, C) otopina nakon snaznog muckanja kako bi se sol

bolje otopila, D) otopina nakon $to su se slojevi razdvojili.

a) Navedite dominantne medumolekulske interakcije, prisutne medu molekulama u sadrZaju
epruvete na slici 1 (A).

Vodikove veze su dominantne izmedu molekula vode i molekula alkohola. Molekule boje s
molekulama vode i alkohola ostvaruju dipol-dipol interakcije.

b) Nakon dodatka amonijevog sulfata u sadrzaj epruvete, doSlo je do razdvajanja slojeva.
Napisite naziv ili kemijsku formulu znacajne vrste, prisutne u sadrzaju epruvete na slici 1

(D).

gornji sloj: plava boja, CHsCH(OH)CHjs
doniji sloj: molekule vode, NH4* (aq), SO4* (aq)
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c) Predlozite eksperimentalni nacin kojim bi ucenik mogao provjeriti sadrzaj slojeva u
epruveti na slici 1 (D).

Moze se provjeriti elektrina vodljivost nastalih slojeva u epruveti ili zapaliti uzorak svakog

sloja iz epruvete.

d) Objasnite opazanja na slici 1 (D) te navedite koje su sada dominantne medumolekulske
interakcije, prisutne medu kemijskim vrstama u sadrzaju epruvete. Usporedite s

medumolekulskim interakcijama prisutnim medu molekulama prije dodatka soli.

Dolazi do razdvajanja slojeva (alkoholni i vodeni sloj). Nakon dodatka soli, vodikove veze
izmedu molekula vode 1 molekula alkohola zamijenjene su jacim interakcijama izmedu iona i
molekula voda (ion-dipol). Takoder, dipol-dipol interakcije izmedu molekula vode i molekula
boje zamijenjene su jacim ion-dipol interakcijama izmedu iona i molekula vode. Molekule
plave boje zato prelaze u gornji sloj, gdje ostvaraju dipol-dipol interakcije s molekulama
alkohola.

POKUS 1'. Carolija slojeva (demonstracijski pokus)

Pribor: Zeljezni stalak, kolut-klema, lijevak za odijeljivanje (100 mL), ¢ep

Kemikalije: vodena otopina metil crveno, vodena otopina bakrovog(ll) sulfata, pentan-1-ol
Procjena opasnosti i rizika: Obavezno nositi zastitne naoc¢ale! Pentan-1-ol je zapaljiv!

ZADATAK 1' Promotrite polazne kemikalije i1 zapiSite opazanja.

Vodena otopina metil crveno je bistra otopina crvene/narancaste boje, bez mirisa. Vodena
otopina bakrovog(ll) sulfata je bistra otopina plave boje, bez mirisa. Pentan-1-ol je bezbojna
tekucCina, karakteristicna mirisa.

KORAK 1" U¢vrstite kolut-klemu na polovici visine zeljeznog stalka. U kolut-klemu postavite

lijevak za odjeljivanje. Provijerite je li pipac na lijevku zatvoren.

KORAK 2" Ulijte u lijevak za odjeljivanje 20 mL vodene otopine metil crveno. Potom dodajte
u lijevak 20 mL vodene otopine bakrovog(Il) sulfata i lagano promijesajte sadrzaj lijevka.

ZabiljezZite opaZanja.

Mijesanjem vodene otopine metil crveno i vodene otopine bakrovog(ll) sulfata dobivena je
otopina ljubicaste boje.

ZADATAK 2' Uz pomoé POKUSA 1 ,,Carolija alkohola® pretpostavite §to ¢e se dogoditi
kada se u lijevak pazljivo ulije 20 mL pentan-1-ola.
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S obzirom da se butan-1-ol nije mijeSao s vodom, ucenici pretpostavljaju da ¢e se odvojiti
alkoholni sloj pentan-1-ola i vodeni sloj.

KORAK 3" U lijevak pazljivo i bez potresanja ulijte 20 mL pentan-1-ola. ZabiljeZzite

opaZanja.

Odvajaju se slojevi. LjubiCasta otopina se nalazi u donjem, a prozirna tekuc¢ina u gornjem dijelu
lijevka.

ZADATAK 3' Opisite sastav slojeva koji su nastaliu KORAKU 3'. Objasnite na temelju ¢ega
ste to zakljucili. Pri tome se posluzite odgovorima iz ZADATKA 7, vezanima uz ,,plave

epruvete®.

Sastav slojeva moze se zakljuéiti usporedbom gustoce i boje otopina. Pentan-1-ol se ne mijesa
s ljubicastom otopinom. On ¢ini gornji, prozirni sloj. Ima manju gusto¢u od vode, odnosno
ljubicaste otopine. Donji sloj je ljubicasta vodena otopina, nastala mijeSanjem vodene otopine
metil crvenog i vodene otopine bakrova(ll) sulfata. Takoder, sastav sadrzaja slojeva moze se
provjeriti tako da se uzorak svakog sloja zapali ili da se ispita elektricna vodljivost nastalih
slojeva.

KORAK 4'

a) Zacepite lijevak i snazno promuckajte njegov sadrzaj. ZabiljeZite opaZanja.

Nakon $to je promuckan sadrzaj, slojevi su se spojili. Otopina je zelene boje.

b) Okrenite lijevak vratom prema gore i otvorite pipac tako da se tlak u lijevku izjednaci s

atmosferskim tlakom. Stavite lijevak u kolut-klemu i pri¢ekajte. ZabiljeZite opaZanja.

Nakon nekog vremena slojevi su se ponovo odvojili. Donji sloj je intenzivno plave boje, a
gornji sloj narancaste boje.
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ZADATAK 4' Opazanja iz KORAKA 2', 3" i 4" prikazite crtezom tako da obojite sadrzaj

lijevka za odjeljivanje odgovaraju¢om bojom.

iy

KORAK 2 KORAK 3' KORAK 4' a) KORAK 4' b)

Y

KORAK 2! KORAK 3' KORAK 4' 3) KORAK 4' b)
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ZADATAK 5" Opisite sastav slojeva koji su nastali u KORAKU 4' b) i objasnite na temelju
Cega ste to zakljucili. Provjerite ili dopunite dio svog odgovora nakon §to rijeSite zadatak koji

slijedi (ZADATAK 6).

U Koraku 4' b) razdvajaju se slojevi; donji sloj postaje intenzivno plave boje, dok gornji sloj
poprima narancastu boju. loni bakra(Il) tvore ion-dipol interakcije s molekulama vode, ¢ime se
stabiliziraju u donjem vodenom sloju. Karakteristi¢na plava boja potjece upravo od Cu?* iona.
Gornji sloj sadrzi pentan-1-ol i boju metil crveno. Boja metil crveno je djelomic¢no topljiva u
vodi, ali ima vecu sklonost prema pentan-1-0lu zbog kompatibilnosti polariteta i disperzijskih
sila. Narancasta boja je rezultat koncentracije metil crvenog u pentan-1-olu.

ZADATAK 6" Na slici 2. prikazana je strukturna formula molekule boje metil crveno.
Usporedite topljivost metil crvenog u vodi i pentan-1-olu obzirom na polarnost i moguce

medumolekulske interakcije.

\ 0

N

b

o—=

A\

Slika R2. Strukturna formula molekule boje metil crveno.

Sa slike 2. vidljivi su polarni dijelovi molekule (karboksilna skupina (—COOH) i azo-skupina
(—N=N-)) koji mogu sudjelovati u stvaranju vodikovih veza i dipol-dipol interakcija. Ti dijelovi
¢ine molekulu djelomi¢no topljivom u vodi.

Nepolarni dijelovi molekule boje su aromatski prstenovi i metilne skupine (—CHs). Molekula
pentan-1-ola je manje polarna od molekule vode zbog dugackog ugljikovodi¢nog lanca. Dipol-
dipol interakcije prisutne izmedu molekula boje i molekula vode nisu dovoljno jake da zadrze
boju metil crveno da se ne odvaja u viSe nepolarniji pentan-1-ol. Tada prevladavaju disperzijske
sile.
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ZADATAK 7' Popunite tablicu nazivima dominantnih medumolekulskih interakcija izmedu

kemijskih vrsta u KORAKU 4' b).

molekule molekule m(.)IEKUI?
boje metil Cu? (aq)
vode pentan-1-ola
crveno
molekule vodikove veze - - lon-dipol
vode interakcije
vodikove vodikove
molekule i veze, veze, X
pentan-1-ola disperzijske disperzijske
sile sile
dipol-dipol
molekule (vodikove dipol-dipol,
boje metil - veze), disperzijske -
crveno disperzijske sile
sile
o4 ion-dipol
Cu™ (aq) interakcije ) i X

X — interakcije koje nisu razmatrane

9.5. Zakljucak

Metodicki dio ovog diplomskog rada isti¢e vaznost pazljivog planiranja nastavnih aktivnosti
koje omoguc¢uju uc¢enicima aktivno sudjelovanje u nastavi. Nastavna priprema za nastavnu
jedinicu Medumolekulske interakcije temeljena je na odgojno-obrazovnim ishodima prema
planu i programu prvog razreda gimnazije, uzimajuéi u obzir najée$¢a uceni¢ka pogresna
shvacanja pojmova povezanih s medumolekulskim interakcijama. Pripremljeni radni listi¢,
pokusi i nastavna sredstva osmisljeni su tako da poticu istrazivacki usmjerenu nastavu. Radni
listi¢ osmiSljen je kao klju¢ni alat za vodenje grupnog rada u kojem ucenici istrazuju, opazaju
1 dolaze do zakljucaka temeljenih na vlastitim eksperimentima. Ucenici se stavljaju u srediSte
nastavnog procesa, ¢ime se poti¢e njihova motivacija i razvijaju vjeStine poput timskog rada,
samostalnog razmisljanja i rjesavanja problema. Nastavnik u takvom pristupu treba djelovati
kao mentor, pruZati smjernice i podr§ku bez preuzimanja kontrole nad procesom otkrivanja.
KoriStenjem strategije ucenja otkrivanjem, u nastavnom satu povezana je grada molekula i
medumolekulske interakcije s fizikalnim svojstvima tvari. Povezivanje makroskopskih
svojstava tvari s njihovim Cestiénim svojstvima izuzetno je vazno. Pri izradi metodiCke

pripreme, integracija makroskopske, ¢esti¢ne 1 simbolicke razine bila je klju¢na za osiguranje
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dubljeg razumijevanja kemijskih koncepata kod ucenika. Svaka od ovih razina pruza

jedinstveni uvid u kemijske pojave i zajedno doprinose stvaranju ciljanog koncepta.
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