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Medumolekulske interakcije, iako slabije od kovalentnih veza, imaju veliki znacaj u
kristalnom pakiranju i opéenito utjecu na svojstva spojeva te kao takve igraju vrlo vaznu ulogu
u kristalnom inZenjerstvu. Kristalno inzenjerstvo znanstveno je podrucje u kojem su
medumolekulske interakcije srediSte proucavanja, a €iji je cilj razumjeti 1 kontrolirati uredenje
medumolekulskih interakcija u kristalnoj strukturi u svrhu priprave novih spojeva Zeljenih,
to¢no odredenih fizikalnih i kemijskih svojstava. Vodikove veze jedne su od najbolje istrazenih
medumolekulskih interakcija te su kao takve vrlo dragocjen i neizbjezan alat za dizajn 1 pripravu
novih molekulskih kristala odredenih topologija.!*>*

Vode¢i se time, cilj ovog diplomskog rada je sintetizirati i okarakterizirati niz novih
bakrovih(Il) halogenidnih spojeva s ligandima 2-aminopirazinom (2-NHzpz), pirazin-2-onom
(2-pyz) 1 pirimidin-4-onom (4-pym) u svrhu proucavanja vodikovih interakcija 1 njihovog
utjecaja na kristalnu strukturu priredenih spojeva. Budu¢i da se kristalno inzenjerstvo temelji
na koristenju medumolekulskih interakcija u svrhu usmjeravanja kristalnog pakiranja gdje se u
isto vrijeme ostvaruju zeljena fizikalna i kemijska svojstva, dizajn gore navedenih spojeva
temeljio se je na dosadaSnjim znanjima o vodikovim vezama u kontekstu kristalnog pakiranja.
Vodec¢i se ¢injenicom da su vodikove veze do sada viSe istraZzene u organskim nego u metalo-
organskim sustavima, prvi specifi¢ni cilj ovog diplomskog rada je pokusati ,,prenijeti
supramolekulski motiv vodikovih veza iz organskog u metalo-organski sustav, tj. istraZiti
postojanost odredenog supramolekulskog motiva u metalo-organskoj sredini. Drugi specifi¢ni

cilj ovog diplomskog rada je proucavanje magnetskih svojstava priredenih spojeva kao 1
proucavanje utjecaja liganada na magnetska svojstva priredenih koordinacijskih spojeva.
Pretpostavka je da ¢e priredeni spojevi biti polimerni s bakrovim(Il) kationima
premostenim halogenidnim anionima te da ¢e imati paramagnetska svojstva. Takoder,
pretpostavlja se da ¢e polimerni lanci medusobno biti povezani vodikovim vezama pri ¢emu ¢e
se ostvariti supramolekulski motivi lanca ili supramolekulski motivi prstena koji su
karakteristi¢ni za laktamske i njima analogne sustave u organskoj sredini. Spojevi ¢e biti
priredeni otopinskom sintezom 1 metodom tekucinske difuzije, a njihove kristalne strukture biti
¢e odredene metodom rendgenske difrakcije u jedinicnom kristalu. Priredeni spojevi takoder ¢e
biti okarakterizirani termogravimetrijskom analizom (TGA) i diferencijalnom skeniraju¢om
kalorimetrijom (DSC). Priredenim spojevima bit ¢e odredena i magnetska svojstva, a mjerenja

¢e biti provedena SQUID magnetometrom.
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2.1. Supramolekulska kemija

Supramolekulska kemija multidisciplinarno je podruéje koje obuhvada tradicionalnu
organsku 1 anorgansku kemiju (sinteza prekursora), racunalno modeliranje (razumijevanje
kompleksnosti supramolekulskih sustava), nanotehnologiju, fizikalnu kemiju (razumijevanje
svojstava supramolekulskih sustava) i biokemiju. Kao ,.kemija iznad molekule* razvila se je
krajem 1960-ih godina, iako su primjeri supramolekulskih sustava uoceni i mnogo ranije, vec¢
pocetkom 19. stoljeca (Sir Humphrey Davy, 1810., kloridni hidrat; Clo-H,O'). Za razliku od
»Kklasi¢ne* kemije u Cijem su srediStu proucavanja atom i kovalentna veza, sredisSte proucavanja
supramolekulske kemije su medumolekulske interakcije 1 supramolekulski agregati Cija je
gradivna jedinica molekula (ili molekulska vrsta). Kristalno inzenjerstvo, dio supramolekulske
kemije koji se bavi ¢vrstim stanjem, znanstveno je podrudje poznato i pod nazivom ,lego™
kemija“ (slika 1). U tom konceptu molekule imaju ulogu lego kockica, molekulskih gradbenih
blokova, koji su medusobno povezani medumolekulskim interakcijama i tako tvore kristalnu
strukturu. Medumolekulske interakcije kojima se povezuju molekulski gradbeni blokovi

uglavnom ukljucuju vodikove veze, T — TT interakcije, halogene interakcije i van der Waalsove

interakcije.!>%7

Slika 1. Supramolekulska kemija &vrstog stanja ili Lego™ kemija
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2.1.1. Medumolekulske interakcije

Periodi¢nost ponavljanja strukturnog motiva temeljna je karakteristika svake kristalne
strukture. U molekulskom kristalu sadrzaj asimetri¢ne jedinke definira strukturni motiv koji se
dalje periodicki ponavlja kroz kristal; to moze biti jedna molekula ili viSe molekula odnosno
molekulskih vrsta koje se dalje medusobno povezuju jakim ili slabim medumolekulskim
interakcijama. lako slabije od kovalentnih veza, jake medumolekulske interakcije igraju vaznu
ulogu u izgradnji strukture molekulskih kristala, a odlikuju ih tri vazne karakteristike: jakost,

prostorna usmjerenost i dalekodoseznost .!

1. Jakost medumolekulskih interakcija

Veéina medumolekulskih interakcija niZih je energija (1 — 15 kcal mol™! ) od veéine
kovalentnih veza (75 — 125 kcal mol™). Zanimljivu iznimku &ine najjada vodikova veza i
najslabija kovalentna veza gdje najjaca vodikova veza F—H:--F ima energiju priblizno 50 kcal
mol ™!, dok najslabija kovalentna veza C—I ima vrijednost energije oko 30 kcal mol.
Medumolekulske interakcije koje su od vaznosti u kontekstu kristalnog pakiranja poput
vodikovih i halogenskih veza imaju energije vrijednosti 1,0 — 20 kcal mol . Vrijednosti energija

medumolekulskih interakcija prikazane su u tablici 1. !

Tablica 1. Vrijednosti energija medumolekulskih interakcija

Medumolekulske interakcije E / kcal mol™!
van der Waalsove interakcije 0,5—-2,0
vodikove veze (vrlo jake) > 20
vodikove veze (jake) 4—-20
vodikove veze (slabe) 1,0—-4,0
halogene veze 1,0 -20
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2. Usmjerenost medumolekulskih interakcija

Drugo vazno svojstvo medumolekulskih interakcija je upravo njihova usmjerenost,
svojstvo koje ima vrlo vaznu ulogu u kristalnom inZenjerstvu pri dizajniranju ciljanih
supramolekulskih arhitektura u svrhu dobivanja novih materijala zeljenih svojstava. Nadalje,
medumolekulske interakcije mogu biti izotropne ili anizotropne od kojih su izotropne
(neusmjeravajuce) interakcije odgovorne za gusto pakiranje (C---C, C---H 1 H---H interakcije).
Za razliku od izotropnih interakcija, anizotropne interakcije su usmjeravajucée jer imaju posebnu
distribuciju elektronske gusto¢e oko donornih 1i/ili akceptornih atoma. Od najvaznijih
anizotropnih interakcija su vodikove veze te su kao takve vrlo moc¢an i neizbjezan alat u

dizajniranju supramolekulskih arhitekutra.!

3. Dalekodoseinost medumolekulskih interakcija

Treca karakteristika jakih medumolekulskih interakcija je njihova ovisnost o udaljenosti,
odnosno njthova dalekodoseznost. Veéina neusmjeravaju¢ih (izotropnih), slabih
medumolekulskih interakcija kratkog je dometa te opada o udaljenosti kao r~°, dok su jake
medumolekulske interakcije ve¢im dijelom elektrostatske prirode te opadaju o udaljenosti kao
772 (Coulombova sila). Upravo ovakva ovisnost jakih medumolekulskih interakcija o
udaljenosti relevantna je u procesima koji prethode kristalizaciji, tj. kod molekulskog
prepoznavanja 1 nukleacije. Jedne od jakih, medumolekulske interakcije koje danas imaju
vodecu ulogu u kristalnom inzenjerstvu su vodikove 1 halogenske interakcije.

Nadalje, moZe se postaviti pitanje kako u nekim sustavima medumolekulske interakcije
kratkog dometa (°) imaju tako veliku ulogu u kristalnom pakiranju. Odgovor je vrlo
jednostavan 1 leZi u njihovoj brojnosti. Naime, velik broj slabih medumolekulskih interakcija
(medumolekulske interakcije kratkog dometa, »®) ima znatan utjecaj na kristalno pakiranje te
kao takve Cesto postaju vaznije od manjeg broja jakih interakcija, a sama pojava je poznata kao
Gulliverov efekt.!

Kako bi se mogli pripraviti novi kristalni materijali zeljenih svojstava, potrebno je
duboko razumijevanje medumolekulskih interakcija jer su i slabe i jake medumolekulske
interakcije od vrlo velike vaznosti u samom dizajniranju molekulskih kristalnih struktura te
op¢enito mozemo rec¢i da je kristalna struktura kompromis izmedu izotropnih i anizotropnih

medumolekulskih interakcija.’
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2.1.2. Vodikova veza

Vodikova veza uglavnom je elektrostatske interakcije u kojoj je vodikov atom, vezan na
elektronegativniji atom, privuc¢en drugim elektronegativim atomom susjedne molekule, iona ili
funkcionalne skupine iste molekule. Iako mnogo slabija od kovalentne veze, vodikova veza
pripada skupini ja¢ih medumolekulskih interakcija. Tipi¢na vodikova veza moze se opisati kao
interakcija izmedu donora X—H 1 akceptora Y—Z te se u tom slucaju vodikova veza moze
predociti kao X—H--Y—Z. Vodikov atom na taj na¢in premosc¢uje dva atoma te se iz tog razloga
vodikova veza ¢esto povijesno nazivala i vodikovim mostom. Zbog svoje ucestalosti (bioloski
sustavi, materijali) 1 vazne uloge u ostvarivanju kristalne strukture, vodikova veza je najvaznija
1 do sada najviSe istrazena medumolekulska interakcija. Prema duljini i jakosti, vodikove veze

moZemo podijeliti na slabe, jake i vrlo jake vodikove veze (tablica 2).!%9

Tablica 2. Svojstva vodikovih veza '

vodikova veza

Slaba jaka vrlo jaka
veéim dijelom djelomicno
karakter interakcije elektrostatska elektrostatske prirode kovalentnog
karaktera
O-H--O-H
O-H--N-H
c . N-H--0=C N-H*"--O"
primjeri C-H-O N-H-O—-H FH,"F-
N—-H--N-H
E/kJmol’! <12 16 - 60 60 —120
dH---Y)/A 2,2-3,2 1,5-2,2 1,2-1,5
dX---Y)/A 32-4,0 2,5-3.2 2,2-25
zZ(X-H:--Y)/° 90 — 150 130 -180 175 -180

Vrlo jake vodikove veze po jakosti su sli¢ne kovalentnim vezama te je vodikov atom
gotovo u srediStu izmedu atoma donora i akceptora. Nadalje, vrlo jake vodikove veze nastaju
izmedu jakih kiselina i dobrih akceptora vodikove veze. Srednje jake vodikove veze ostvaruju
se izmedu neutralnih skupina donora i akceptora, a karakteristicne su kao interakcije koje se

ostvaruju kod spojeva s karboksilnom 1 amidnom funkcionalnom skupinom. Za razliku od vrlo
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jakih vodikovih veza, jake vodikove veze odstupaju od linearnosti te su blago savinute
geometrije.!”’

Slabe vodikove veze imaju veliku ulogu u samoj stabilizaciji strukture te su od velikog
znaCaja u kristalnom pakiranju zbog svoje brojnosti. One su vrlo savinute geometrije, a
ukljucuju netradicionalne donore i akceptore (m sustave aromatskih prstena, C—H skupine).
Prosjecan kut (svih) vodikovih veza iznosi 165°, a uzrok takvog odstupanja od linearnosti je ne
samo u jakosti ve¢ i u ra¢vanju vodikovih veza. Do rac¢vanja uglavnom dolazi zbog razli¢itog

broja donora i akceptora te teznje svih donora i akceptora za medusobnim povezivanjem. Stoga,

vodikove veze osim prema jakosti mozemo podijeliti i prema njihovoj geometriji (slika 2).!+?

A
D—H----A LA D—H~
D—H-" .
A
a) b) ©)
A
H, e /H:f
D< A Pl D\ A
H \'A H-..k
A
d) e) f)

Slika 2. Geometrije vodikovih veza; linearna (a), pod kutom (b), bifurkacija donora (c),
bifurkacija akceptora (d), trifurkirana (e), bifurkirana s tri akceptorska centra (f)*

Vodikove veze mogu biti jednostavne (ukoliko ukljucuju jednog donora i jednog akceptora),
ali mogu biti i sloZenije te se tada radi o bifurkiranim (tro centri¢nim) ili trifurkiranim (Cetvero
centricnim) vodikovim vezama. Do ra¢vanja vodikovih veza dolazi zbog razli¢itog broja
donorskih 1 akceptorskih atoma, a takve bifurkirane 1 trifurkirane slozenije vodikove veze mogu

se naéi u veéini organskih struktura gdje je suvisak atoma akceptora est slucaj.!”
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2.1.3. Motivi vodikovih veza u kristalnom pakiranju

Iako su u fokusu kristalnog inZenjerstva i molekulskog prepoznavanja razli¢iti procesi,
za oba znanstvena podrucja vodikove veze jedan su od najvaznijih alata te imaju vaznu ulogu u
kreiranju supramolekulskih agregata i u ¢vrstom stanju i u otopini. Nacin na koji se molekule
medusobno prepoznaju 1 povezuju klju¢ je razumijevanja bioloskih procesa kao i ostalih

podrucja znanosti o materijalima.

Kako bi se opisalo povezivanje molekulskih vrsta u kristalnom se inZenjerstvu cesto
koristi pojam supramolekulski sinton ili supramolekulski motiv. Iako povijesno vezan samo za
organsku kemiju (Corey, 1967.), Guatam Desiraju (1995.) je pojam ,,sinton* prenio na
supramolekulske sustave te ga je definirao kao strukturnu jedinicu supramolekule u kojoj
izmedu atoma donora/akceptora funkcionalnih skupina medumolekulske interakcije imaju
odredenu geometriju pritom ¢&ineéi uzorak koji se periodicki ponavlja u kristalnoj struktruri. !
Ucestali sintoni u kristalnim strukturama sastoje se od nekoliko (u veéini slucajeva dvije)

funkcionalnih skupina koje se medusobno povezuju jakim i usmjeruju¢im vodikovim vezama

(slika 3)".

H H o
| ‘ /0----H—N
O///LN*\O H/ s iT_H (I)/:
R | _ ; i
Lo v b
‘ H/N \H N H----0
/ P

Slika 3. Supramolekulski sintoni ¢esto prisutni u kristalnim strukturama
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2.1.4. Supramolekulski sinton amida

Strukturna kemija amida je zbog ucestalosti amidne skupine u bioloskim sustavima, ali
1 prirode ostvarivanja vodikovih veza vrlo dobro izu¢avana u supramolekulskoj kemiji. Amidi
su spojevi koji sadrze ~CONH: funkcionalnu skupinu i ¢iji su atomi vrlo dobri donori i akceptori
vodikove veze. Kao takva, amidna skupina u organskim sustavima vrlo Cesto tvori dva
supramolekulska sintona, motiv prstena R3 (8) i motiv ljestvi R2(8)!""1? kao §to je prikazano na

slici 4,13 1413

H/"
i
B H—N
OO
R 0
/ ",
H H
/O_““H_N o’imH—N/
O O
Ne—Ha=nuu- 0 N—H----- o
H/ H/ H"’

o’:':’- --H— N/
/
: /N S N o :
H

a b

Slika 4. a) homome)rni dimerni amidni motiv, R3(8) )

b) motiv ljestvi [C(‘l-)R; (8)]

Motiv prstena (slika 4a) tvore dvije N—H--O vodikove interakcije ostvarene izmedu
vodikovog atoma jedne i karbonilnog kisikovog atoma druge amidne skupine, koje pri tome
mogu biti dio iste ili dvaju susjednih molekula. Motiv ljestvi (slika 4b) nastaje kao rezultat
dodatnog povezivanja dvaju prstenastih amidnih motiva dodatnom N—H---O vodikovom vezom
koja ukljucuje vodikov atom —NH> skupine i nepodjeljeni elektronski par karbonilnog kisikovog
atoma koji ne sudjeluju u ostvarivanju dimernih motiva. Navedeni motivi viSe su proucavani u
organskim nego u metalo-organskim sustavima, a na pitanje moze li se supramolekulski motiv
1z organskog sustava prenijeti u metalo-organski sustav, odnosno mogu li se 1 metalo-organski
sustavi povezivati uz ostvarivanje istih supramolekulskih sintona kao $to je to kod malih
organskih molekula (i ako mogu, s kojom ucestalos¢u) odgovor ¢e dati pretraga kristalografske

D,13’14’15

baze podataka, Cambridge Structural database, CS 1 istrazivanja provedena u okviru

ovog rada.

10
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2.2. Kiristalografska baza podataka, CSD

CSD baza (Cambridge Structural Database)'® je repozitorij, odnosno baza
kristalografskih podataka organskih i metalo-organskih spojeva, a osnovana je 1965. godine.
Sama baza ukljucuje bibliografske podatke, nazive spojeva, referentne kodove struktura tzv.
refcode®, parametre jedinicnih Ccelija, eksperimentalne podatke (podatke difrakcijskih
eksperimenata), koordinate atoma te sve strukturne podatke koje je moguce izvesti iz polozajnih
parametara. CSD baza osim $to daje cjelovitu sliku molekulske i kristalne strukture, ona je vrlo
dragocjen alat u statisti¢koj analizi medumolekulskih interakcija i ostvarenih supramolekulskih
motiva §to ju ¢ini nepresusnim izvorom novih znanstvenih ¢injenica.

Prema zadnjoj statistici (tablica 3), u sijecnju 2017. godine CSD baza sadrzavala je 869
295 kristalnih struktura od ¢ega je zabiljezeno 374 246 struktura organskih molekula. Za potrebe
ovog diplomskog rada, baza Cambridge Structural Database 5.38 pretrazivana je programom

ConQuest 1.21."

Tablica 3. Statistika CSD baze, 5. sijec¢anj, 2017.

broj struktura %CSD
ukupan broj struktura 869 295 100
broj razlicitih spojeva 795 368 -
broj literaturnih izvora 1705 -
organske strukture 374 246 43,1
risutnost prijelazno
P Py 8 425 881 49,0
metala
prisutnost Li—Fr ili Be—Ra 42 398 4,9
prisutnost alkalijskih i
zemnoalkalijskih metala 90 308 10,4
broj struktura s odredenim
3D koordinata 820 543 o4.4
polimorfne strukture 26 223 3,0

11
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2.2.1. Pretraga baze strukturnih podataka, Cambridge Structural
Database (CSD)

Spojevi pirazin-2-on (2-pyz) i pirimidin-4-on (4-pym) pripadaju skupini cikli¢kih amida,
odnosno laktama te je za ocekivati da ¢e se u krutom stanju njihove molekule medusobno
povezivati vodikovim vezama koje uklju¢uju amidne funkcionalne skupine pritom tvoreéi
supramolekulske motive opéenito opazene u kristalnim strukturama amida, motiv lanca ili motiv

prstena (slika 4).

a) b)

Slika 5. Pretraga baze prema strukturnom motivu lanca (a) i motivu prstena (b)

Analogan nacin povezivanja ocekuje se i za spoj 2-aminopirazin (2-NH2pz) koji u svojoj
molekulskoj strukturi ima sli¢an raspored donornih i akceptornih atoma vodikove veze kao i
dva prethodno opisana ciklicka laktama, 2-pyz 1 4-pym. Ocekivani supramolekulski motivi,
motivi prstena i motivi lanca prikazani su u tablici 4, a pretraga baze provedena je samo za

laktamske sustave.

12
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Tablica 4. Mogu¢i supramolekulski motivi ostvareni kod povezivanja laktama 2-pyz i 4-pym
vodikovim vezama. Analogan nacin povezivanja ocekuje se i kod 2-NHxpz

LAKTAMI MOTIV LANCA MOTIV PRSTENA

a) 2-aminopirazin (2-NH2pz)

b) pirazin-2-on (2-pyz)

e e

¢) pirimidin-4-on (4-pym)

2 <—< 0----- H—MN _/

, _ [~

. G A
—/

- / "’H/ B N—H-=--- O

Pretraga baze strukturnih podataka provedena je u svrhu pronalaska organskih 1 metalo-
organskih spojeva koji sadrze laktamsku funkcionalnu skupinu te koji su stoga u moguc¢nosti
ostvariti tipicne amidne motive. Pretraga baze provedena je pod uvjetom da su atomi ugljika i
dusSika dio ciklicke strukture te da atomi kisika (kod 2-pyz i 4-pym) nisu dalje kovalentno vezani.
Pretraga baze takoder je provedena i u svrhu izu€avanja geometrijskih parametara vodikovih
veza (tj. duljine 1 kuta vodikove veze te njhove medusobne ovisnosti) u strukturama ciklickih
laktama. U prvom koraku pretrage uzete su u obzir sve vodikove veze ¢ija je udaljenost manja
ili jednaka sumi van der Waalsovih radijusa nevodikovih atoma te pritom nisu postavljena
nikakva ograni¢enja na kut interakcije. Podatci dobiveni ovom pretragom analizirani su
programom Mercury 3.9'8 te je uoden trend prostorne usmjerenosti svih vodikovih veza &ije su
udaljenosti vodikovog atoma i atoma akceptora krac¢e od sume van der Waalsovih radijusa (slika
5). Isto tako, analizom struktura ¢iji su kutevi D—H---A manji od 130° pokazalo se da se ne radi

o zeljenom motivu.

13
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S obzirom na ovaj rezultat, daljnja istrazivanja i analize podataka ograni¢ene su samo
na one strukture ¢ije su nevezne interakcije H---A manje od sume van der Waalsovih radijusa
atoma u interakciji te kut D-H---A ve¢i od 130°. Ovakvi kriteriji takoder su u skladu i s
literaturnim vrijednostima koje opisuju jake vodikove veze kao one interakcije ¢ija je duljina
(3A) kraéa od sume van der Waalsovih radijusa nevodikovih atoma te kod kojih je kut D-H---A
veéi od 130°.

Nadalje, vazno je napomenuti da strukturni motivi prstena ne moraju nuzno biti
simetri¢ni, odnosno vodikove veze koje grade takav motiv ne moraju se ostvarivati pod istim
kutem ili biti jednake duljine. Medutim, u daljnjoj analizi podataka nije provedena distinkcija

simetri¢nih i asimetri¢nih prstenastih motiva.

i ':

160 o F 160
~ 140 o 1140 »
< [ z

t
Z 120 I 1120 &
(N oq o83 POl
1001 . £100
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3
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2.800
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Slika 6. Graficki prikaz ovisnosti kuta D—H---A o udaljenosti H---A za vodikove veze koje ostvaruju
motiv prstena. Vertikalna crta predstavlja sumu vdW radijusa, dok horizontalna crta
predstavlja ogranicenje kuta interakcije na 130°

Ovakva pretraga baze prema strukturnom motivu prstena nacinjena je i za metalo-
organske sustave. lako je pronadeno gotovo dvadeset puta manje struktura, graficki prikaz
raspodjele dobivenih podataka za metalo-organske sustave takoder ukazuje na prostornu
ovisnost vodikove interakcije ¢ija je udaljenost duSika i kisika koji sudjeluju u ostvarivanju

vodikove interakcije manja od sume njihovih van der Waalsovih radijusa (slika 6).

" SRR R 7 TR ANE DU IR I
160- MERXIPRE I et D .. . 1160
s ¢ ) % o ° © :
= 140 f140 2
Z -z
<120 120 9
L - I_
100 Lt “IF100
2.700 2.800 2.900 3 3.100 3.200 3.300 3.400
DIST1

Slika 7.  Graficki prikaz ovisnosti kuta D—H:--A o udaljenosti (H:--A) za vodikove veze koje ostvaruju
motiv prstena u metalo-organskim sustavima. Vertikalna crta predstavlja sumu vdW
radijusa, dok horizontalna crta predstavlja ogranicenje kuta interakcije na 130°
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Ovakvom pretragom baze (uz ograni¢enje kuta i sume van der Waalsovih radijusa), od
7823 Cisto organskih struktura koje sadrze amidnu funkcionalnu skupinu, u 1374 (17 %) spojeva
ostvaruje se motiv lanca, a u njih 2705 (35 %) se ostvaruje motiv prstena. Nadalje, motiv lanca
ostvaren je samo u jednoj polimernoj strukturi, dok se motiv prstena ne ostvaruje niti u jednoj
polimernoj strukturi. Na slici 7 prikazana je analiza rezultata pretrage CSD baze za organske

sustave koje sadrze laktamsku funkcionalnu skupinu.

3000
2500
H000 1373 strubiura
1500

1000 1 struktura
500

L —
L1}
nije polimerna stroldura polimerna strukctera

3744 stnuktura bez 1374 struktura sa ostvarenim
OSIVATENORE MOotiva motivem lainea
45%% 1%

270% struktura sa ostvarenim
motivom prstena
5%

mmotiv lanca
Wity pradens
= bez motiva

000 2705 struktura
2500
2000
1500

10D
0 strukhura
500 -
L]

nije polimearna stroktera polimema strukina

Slika 8. Prikaz raspodjele organskih struktura na supramolekulske motive koje ostvaruju. Motiv lanca
ostvaren je u 17 %, a motiv prstena u 35 % organskih sustava

15



2. LITERATURNI PREGLED

2.2.2. Pretraga baze strukturnih podataka prema
supramolekulskom motivu povezivanja u metalo-organskim
sustavima

Budu¢i da je cilj ovog rada istraziti mogu li se metalo-organski spojevi povezivati u
kristalnom stanju uz ostvarivanje istih supramolekulskih motiva kao i male organske molekule,
pretrazivanjem baze Zeljelo se istraziti u kolikom postotku se ciljani supramolekulski motivi
(motiv lanca, C(4), i motiv prstena, R2(8)) ostvaruju u metalo-organskim sustavima. Pretraga
je nacinjena pod slicnim ograni¢enjima kao 1 za organske sustave. Ustanovljeno je da je od 644
metalo-organskih struktura koje sadrze laktamsku funkcionalnu skupinu njih 189 polimernih.
Od polaznih 644 metalo-organskih spojeva u samo 7 % slu€ajeva ostvaruje se motiv lanca (od
toga je 12 polimernih spojeva), dok se u 20 % struktura ostvaruje motiv prstena (od toga je 30
polimernih spojeva). Na niZe navedenoj slici (slika 8) prikazana je raspodjela pretrazenih

podataka za metalo-organske spojeve koji sadrze laktamsku funkcionalnu skupinu.

474 struktura bez
ostvarenog motiva
Ti%g

Emaotiv lanca
Bmotiv prstens
bz motiva

43 strukbure sa osbvarenini
motivom lanca

127 strukfugn sa OsTVATeNn
metivom pralena

200 To%
o7 strakinra
104 100
B0 g0
&0 G
30 struktuga 31 struktura
40 A0
12 strukchura
20 20 |
o o
nijz pobmerna polimema mije polimema polimema
struokctura struktma struldura struldura

Slika 9. Prikaz raspodjele metalo-organskih struktura na supramolekulske motive koje ostvaruju.
Motiv lanca ostvaren je u 7 %, a motiv prstena u 20 % metalo-organskih sustava
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2.2.3. Pretraga baze strukturnih podataka prema motivu
povezivanja za analogne spojeve odabranih ciklickih amida,
2-NH>py i 2-pyn

Kako bi rezultati pretrage CSD baze bili $to vjerodostojniji provedena je daljnja pretraga
baze za analognu klasu spojeva koja ne sadrzi heterociklicki duSikov atom u m-polozaju u
odnosu na amino ili karbonilnu skupinu (slika 9). Naime, ligandi odabrani za ovo istrazivanje
(2-NHazpz, 2-pyz, 4-pym) koordiniraju se preko tog dodatnog dusSikovog atoma (smjesStenog u
m-polozaju u odnosu na amino ili karbonilnu skupinu) na sredi$nji atom metala te taj dusikov
atom stoga ne sudjeluje u ostvarivanju medumolekulskih interakcija. Imajuci to u vidu, za samu
pretragu baze odabrani su analogni spojevi, piridin-2-amin (2-NHpy) i piridin-2-on (2-pyn).

Svrha ovakve pretrage je istraziti ucestalost s kojom male organske molekule koje
oponasaju ligande odabrane za ovo istrazivanje ostvaruju supramolekulske motive lanca ili

prstena te pri tome iskljuciti moguénot ostvarivanja drugih vodikovih veza.

a) H
| . 313
N N 350
~
X H 300 18
| 250 207 13
P 200
2 NHapy 150 96
- 2
100
. . 0
L organski sustavi ukupan broj hez motiv lanca motiv
. i struklura ostvarenog prsiena
Pl metlo-organdk sustavi moliva
b) H 50
| 50
N (0}
40 34
l / 30
20
27pyn 10 .
bk
0
[ ] organsk sustavi ukupan broj bez motiv lanca motiv

struktura  ostvarcniog, prstena
motiva

P metlo-organdd sustavi

Slika 10. Prikaz raspodjele organskih i metalo-organskih struktura na supramolekulske motive koje
ostvaruju ovisno o ligandima piridin-2-aminu (a) i piridin-2-onu (b)
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2.2.4. Pretraga baze struktrurnih podataka za koordinacijske
spojeve bakra(Il) s halogenidnim ionima kao premosnim
ligandima

Budu¢i da su za ovo istrazivanje od interesa i magnetska svojstva priredenih bakrovih(II)
spojeva provedena je pretraga strukturnih podataka pohranjenih u CSD bazi za polimerne
koordinacijske spojeve bakra(Il) s halogenidinim ionima kao premosnim ligandima.
OgraniCavanjem parametara pretrage uvjetovano je da bakrov atom ima oktaedarsku
koordinaciju u kojoj je vezan sa Cetiri halogenidna iona (X) i dva heteroatoma (A). Prema
literaturnim podacima u 1D polimernim strukturama bakra(II), bakrov(II) kation uglavnom ima
oktaedarsku koordinaciju.!” Vezne udaljenosti Cu—X definirane su kao vezne udaljenosti 1, 2,
3 i1 4, a vezne udaljenosti Cu—A kao vezne udaljenosti 5 i 6 (slika 11). Pronadeno je 135
kristalnih struktura od kojih svega 25 struktura nije polimerno.

A
ds
T

X <, X

=
Cu \d:
X
A

Slika 11. Model koordinacijskog spoja Cu(Il) koriSten za pretragu baze za oktaedarske halogenidne

d — vezna udaljenost

N4

X

spojeve bakra(Il)

Prema literaturnim podacima kod bakrovih(II) spojeva oktaedarske koordinacije Jahn-
Tellerov efekt je vrlo izrazen. Stoga je za ocekivati da ¢e i bakrovi(Il) spojevi s ligandima 2-
aminopirazinom (2-NHzpz), pirazin-2-onom (2-pyz) 1 pirimidin-4-onom (4-pym) takoder
pokazivati Jahn-Tellerov efekt. Vode¢i se time, detaljnijom analizom strukturnih podataka
polimernih bakrovih(Il) koordinacijskih spojeva uoceno je da se Jahn-Tellerov efekt ucestalije

ostvaruje preko veznih udaljenosti bakra 1 halogenidnih atoma (94 strukture, 85,5 %) od Jahn-

Tellerovog efekta koji je ostvaren preko veznih udaljenosti bakra i heteroatoma (14,5 %). U bazi
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su pronadeni brojni kloridni koordinacijski spojevi bakra(Il) kod kojih je Jahn-Tellerov efekt

ostvaren preko Cu—X veznih udaljenosti, a samo se neki od primjera nalaze u tablici 5.

Tablica 5. Jahn-Tellerov efekt kod koordinacijskih spojeva bakra(Il) s kloridnim anionom kao
premosnim ligandom

2,350 A

a) BUGLOG b) NUZKEZ

¢) GAVBIP d) NESYOZ

¢) YUHMIX f) TONCOO
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Analizom strukturnih podataka u kojima je Jahn-Tellerov efekt ostvaren preko
halogenidnih atoma uoceno je da se vrijednosti vezne udaljenosti 4 u prosjeku kre¢u izmedu 2,9
i3,3 A dok se vrijednosti vezne udaljenosti 2 u prosjeku kreéu izmedu 2,3 12,6 A. Ovaj podatak
potvrduje Cinjenicu da je oktaedarska koordinacija oko bakrovih(II) kationa deformirana te da

ima oblik izduzenog oktaedra. Vazno je napomenuti da je prilikom ovakve pretrage vezna
udaljenost 1 definirana kao najkraca, dok je vezna udaljenost 4 definirana kao najdulja vezna

udaljenost. Raspodjela vrijednosti veznih udaljenosti 2 i 4 ukazuje na prisutnost Jahn-

Tellerovog efekta u polimernim koordinacijskim spojevima bakrovih(Il) halogenida (slika 12).

vezna udaljenost
Cu-X
33
3.1
2.9
2.7
2.5
23
21
1.9
L7
15

Budaljenost 2

mudaljenost 4

broj strukturnih
o4 podataka
Slika 12. Statisticka raspodjela vrijednosti veznih udaljenosti 2 i 4
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2.3. Fizika materijala i magnetska svojstva tvari

Danas poznatija kao znanost o materijalima (eng. materials science), fizika materijala
je multidisciplinarno podrucje koje obuhvaca znanstvena podrucja fizike, kemije, matematike i
inzenjerstva, a €iji je cilj dizajnirati i ispitati svojstva i ponasanja u primjeni novih materijala
¢vrstog stanja. Zbog eksponencijalnog rasta i razvoja novih tehnologija, dostignuca i znanja te
posebno razvitkom kvantne mehanike, molekulski magnetizam 1 fenomeni (npr.
visokotemperaturna supravodljivost) direktno vezani uz magnetska svojstva materijala su
postali jednim od vruéih znanstvenih podrucja fizike materijala. Molekulski magnetizam
proucava utjecaj kristalnog pakiranja na magnetska svojstva samog materijala, a ¢iji je cilj
istraziti kako i1 na koji nacin geometrija molekule, vezne udaljenosti, kutevi veza i
medumolekulske interakcije utje€u na magnetska svojstva kristalnog materijala i razumjeti
njihovu koreliranost.

Kako bismo bili u moguénosti dizajnirati materijale zeljenih svojstava potrebno je
razumjeti mikroskopske interakcije koje utjecu na fizikalna svojstva tih materijala. Sa glediSta
molekulskog magnetizma te mikroskopske interakcije se ostvaruju izmedu magnetnih iona u
kristalnoj resetci. Budu¢i da mjesta na kojima se nalaze magnetski ioni u kristalnoj resetci, kao
1 njihovo ligandno okruzenje odreduju koje su interakcije medu tim ionima dominantne,
potrebno je razumjeti dva bitna parametra sustava; simetriju kristalne reSetke na kojoj se nalaze
atomi 1 vrijednost ukupne kutne koli¢ine gibanja (eng. total angular momentum) magnetskog
iona. Dominantnost interakcija odreduje vrstu megnetskog uredenja kao i dimenzionalnost
magnetske resetke (koja ne mora nuzno biti jednaka kristalnoj), a do danas za mnoge materijale
pitanje dominantnosti interakcija jos je ostalo nerijeseno.

Ovisno o ponaSanju materijala, vrste magnetskih odziva mogu biti dijamagnetske,
paramagnetske, antiferomagnetske, feromagnetske i ferimagnetske. Dijamagnetski odziv se
javlja kod svih materijala i vrlo je slab jer je Cesto zasjenjen vec¢im doprinosima. Paramagnetski
odziv se javlja kod materijala sa nesparenim elektronima ¢ije nasumicno orijentirane spinove
moguce je usmjeriti magnetnim poljem. Feromagnetski, antiferomagnetski i1 ferimagnetski
odzivi su karakteristika faznih prijelaza koji se javljaju ispod kriti¢ne temperature T 8,20,21,22,

23,24
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2.3.1. Magnetska medudjelovanja i niskodimenzionalni spinski
sustavi

U spojevima prijelaznih metala koji imaju nepopunjenu d ili f elektronsku ljusku javlja
se magnetsko ponaSanje materijala, a za magnetski uredena stanja odgovorne su izotropne ili
anizotropne interakcije medu magnetskim momentima. Izotropna interakcija medu magnetskim

momentima moze se opisati Heisenbergovim hamiltonijanom

H= il Si*S (2.1)

gdje suma ide po svim spinovima na reSetci, J;; je kvantnomehanicka energija izmjene
(koja je za sustave sa spinom S = 1/2 u dobroj aproksimaciji izotropna), a S; i Sj su spinovi na
mjestima i i j na reSetci. Zbog kratkodoseznosti sile suma uobi¢ajeno ide samo po najblizim
susjedima $to je u dobroj aproksimaciji ostvareno za veéinu spojeva Cu?" oksida
najproucavanijim materijalima u fizici materijala zbog svojih bogatih faznih prijelaza. Ukoliko
se interakcija elektrona susjednih magnetskih iona odvija bez posrednika odnosno direktno, tada
se takva interakcija izmjene naziva direktnom izmjenom, a ukoliko se medudjelovanje izmjene
odvija neizravno preko posrednika (ligandnih iona koji okruzuju magnetski ion), tada se takva
interakcija naziva superizmjena (eng. superexchange). Nadalje, dominantne interakcije medu
spinovima definiraju dimenzionalnost magnetske reSetke, a ukoliko je dimenzionalnost

magnetske reSetke D < 3 radi se o niskodimenzionalnim sustavima (slika 13). 20,21, 22,23,24,25

a) b) c)

Slika 13. Shematski prikaz dimenzionalnosti magnetskih resetki gdje kruzi¢i oznacavaju magnetske ione
a) spinski dimer i trimer, 0D
b) spinski lanac, 1D
c) resSetka, 2D

22



2. LITERATURNI PREGLED

2.3.2. Dijamagnetizam

Sva magnetska svojstva materijala su isklju¢ivo kvantno mehanicke pojave Sto dokazuje
Bohr van Leeuwenov teorem prema kojem je magnetski moment klasi¢noga sustava ¢ak i pod
utjecajem vanjskog magnetskog polja uvijek jednak nuli. Upravo takav rezultat ukazuje na
¢injenicu da sve tvari, atomi, pokazuju svojstvo dijamagnetizma, pa ¢ak i one kod kojih su
elektronske ljuske popunjene. Ovaj efekt se pojavljuje kao odgovor (promjena orbitalnog
gibanja elektrona) na utjecaj vanjskog magnetnog polja. Klasi¢no opisano, uklju¢ivanjem
vanjskog magnetnog polja, u materijalu ¢e se inducirati magnetni dipolni momenti elektrona
usmjereni u suprotnom smjeru od djelovanja polja kako bi se ponistio uzrok promjene, a ovakva

pojava nije nista drugo nego Lentzovo pravilo (slika 14).
H=0 H
OO0O00 OOO®
OO00 0OOVO

0000 ©OO® guv.s,
0000 QOO ° Vo s

¢ w

a) b)

Slika 14. a) dijamagnetsko ponasanje bez prisustva vanjskog magnetskog polja

b) dijamagnetsko ponasanje u prisustvu vanjskog magnetskog polja

Dijamagnetski doprinos je najeS¢e zasjenjen nekim drugim doprinosima
(paramagnetizam) te ima vrlo mali utjecaj na ukupni magnetski moment. Klasi¢ni i kvantni

racun daju isti izraz za dijamagnetsku susceptibilnost:

NZe? u, (r

1
Xa = — A 2>avg (2.2)

gdje je N-broj atoma po jedinici volumena, Z broj elektrona, e naboj elektrona, m masa

elektrona, o permeabilnost vakuuma i (r2) avg Stednji kvadratni radijus. lako ne ovisi direktno
o temperaturi, u &lanu (7 2 Yaw g Postoji mala temperaturna ovisnost koja se naj¢es¢e zanemaruje,

a sam iznos dijamagnetske susceptibilnosti je uvijek nega‘[ivan.&m’22’23
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2.3.3. Paramagnetizam

Za razliku od dijamagnetizma koji je u suStini svojstvo svakog materijala, pojava

paramagnetizma se javlja samo u materijalima koji imaju nesparene elektrone odnosno gdje je
ukupna kutna koli¢ina gibanja razli¢ita od nule (f # 0). Ukupna kutna koli¢ina gibanja vezanih

elektrona u atomu jednaka je zbroju orbitalne L (eng. orbital angular momentum) 1 spinske S

(eng. spin angular momentum) kutne koli¢ine gibanja:
J=L+S (2.3)

Kada je ukupna kutna koli¢ina gibanja, atom posljedicno ima permanentni dipolni magnetski

moment koji je dan izrazom:

-

fm =—9 kg ] (2.4)

h _ -
gdje je g Landeov faktor, Ug = ﬁ =9,274 - 10724 %Bohrov magneton, a | ukupna

kutna koli¢ina gibanja. Budu¢i da su u odsustvu vanjskog magnetskog polja magnetski momenti
pojedinih atoma usmjereni nasumicno (zahvaljujuci utjecaju topline i slabim medudjelovanjima
magnetskih momenata), magnetizacija sustava takvih atoma priblizno je jednaka nuli. Nadalje,
primjenom vanjskog magnetnog polja energija magnetskog momenta se mijenja (E = — [, -
§) te se magnetski momenti orijentiraju u smjeru djelovanja vanjskog magnetskog polja, gdje

pritom ukupni magnetski moment ovisi o njegovoj ja¢ini (slika 15). & 21-22:23

H=0 H
OO OO
OO OOOE—

BOOO ©0OOO
OO 0O
a)

L
@
b)

Slika 15. a) paramagnetsko ponaSanje bez prisustva vanjskog magnetskog polja

b) paramagnetsko ponasanje u prisustvu vanjskog magnetskog polja
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Za razliku od dijamagnetskih materijala, paramagnetski materijali pokazuju temperaturnu
ovisnost koja se opisuje Langevinovom teorijom. Ukoliko se uzme u obzir da su magnetski
dipolni momenti kvantizirani 1 mogu zauzimati samo odredene orijentacije te da se
usmjeravanju magnetskih momenata suprotstavlja termicka energija, dobiva se da ukupna
magnetizacija (M = N - {fi,,)) sustava ovisi o omjeru jakosti magnetskog polja B i temperature

T, a dana je sljede¢im izrazom:

M= N-gu) B (%) 2.5)

adje je Bj(x) = % coth (% x) - %coth (% x) Brillouinova funkeija (slika 16a).

T00,

[(JTTT LI S | T T ] 2 -
t 5 :lr..f"' m =
6.00{— 2 —
s00/— LI
| — r"f"- (Fer*) —
400
s S :u 34 = — Brillouinova funkcija
300/~ = 1 = —— Curiay zakan
Hf @t -
200 s - 300K —f
- 421 K =
/ —— BRILLOUIN —
m —
{: o 1 1 1 1 Loaal 1 1 1 1
L1 L1 L1 L1l 1 111 i
00 20 30 0 2 4 [} 2 tl '} 2
BIT in kG /K E
T
a) b)
. . . . B 3 5. 7
Slika 16. a) Magnetizacija M u ovisnosti o 724 sustave | = > ] = 71 ] = 3

b) Brillouinova funkcija i Curiev zakon

Za velike vrijednosti magnetskog momenta atoma, odnosno u granicnom slucaju kada
J — oo Brillouinova funkcija prelazi u Langevinovu funkciju (slika 16b), odnosno razvijanjem
Brillouinove funkcije u red 1 zadrZavaju¢i se na prvom ¢lanu dobiva se izraz za paramagnetsku

susceptibilnost:

_ HoNg*ug® JU+1) _ HoNkers® _ C 26
X= 3kpT T T 3kgT T (2.6)

B B
gdje je kg Boltzmannova konstanta, 7 temperatura, peg efektivni magnetni moment (Uegr =

L2, 2
gJJ+ 1) pp),al = Ho' 9 3”: JO+D) je Curieva konstanta. Izraz 2.6 se jo§ naziva i Curievim
B

zakonom koji je izveden sa gledista klasiéne mehanike u kojem magnetski dipolni momenti

mogu poprimiti sve moguce orijentacije u prostoru.zl’ 22,23
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2.3.4. Feromagnetizam i antiferomagnetizam

Feromagnetski i antiferomagnetski su materijali koji imaju spontano magnetsko uredenje
u odsustvu magnetskog polja za razliku od dijamagnetskih i paramagnetskih materijala kod
kojih do usmjeravanja magnetskih momenata dolazi samo uslijed djelovanja vanjskog

magnetskog polja. Prvo fizikalno objasnjenje za pojavu spontanog magnetskog uredenja dao je

Weiss 1907. godine postuliravsi postojanje magnetskog molekulskog polja EMF. Osnovna
pretpostavka modela je da svi okolni momenti stvaraju tzv. molekulsko polje ¢ija je jakost
proporcionalna magnetizaciji i zbog kojeg se magnetski momenti usmjeravaju u istom smjeru

bez primjene vanjskog polja. Molekulsko Weissovo polje na i-tom poloZaju se definira kao:

2
Hur = ~an 2ilijSi=1M (2.7)

gdje je J; j interakcija izmjene izmedu spinova na mjestima 7 i/ u magnetskoj reSetci, A konstanta
molekulskog magnetskog polja. Feromagnetsko uredenje nastaje u sluCaju J;; > 0 dok
antiferomagnetsko uredenje nastaje za slucaj J; ; < 0 gdje je usprkos uredenju magnetskih
momenata magnetizacija jednaka nuli (jer su spinovi antiparaleno orijentirani). Kako termicka
energija naruSava uredenost magnetskih momenata tako se povecanjem temperature
magnetizacija materijala smanjuje (kod feromagneta) ili povecava (kod antiferomagneta) sve do
kriti¢ne temperature gdje spontano magnetsko uredenje nestaje. Tako pri Neelovoj temperaturi
termiCka energija nadvladava i1 naruSava antiferomagnetsko uredenje, dok se feromagnetsko
uredenje narusava na Curievoj temperaturi, a na ve¢im temperaturama od Curieve materijal se
ponasa kao paramagnetik. Uzimajuéi u obzir Weissovo molekulsko polje moze se izvesti i izraz
za ovisnost magnetske susceptibilnosti o temperaturi koji se jo§ naziva i Curie-Weissovim

zakonom:

C

gdje je 8 temperatura koja je povezana sa iznosom efektivne interakcije medu magnetskim
momentima izraZzen u Kelvinima. Za paramagnete kod kojih nema interakcije medu momentima
vrijedi Curiev zakon, 6 =0, dok u sluaju feromagnetskog uredenja vrijedi 6 >0 1
antiferomagnetskog 6 < 0. Iako je Weissov model u pocetku pretpostavljao klasi¢na
magnetska polja , on je 1 danas primjenjiv ukoliko se kao podrijetlo molekulskog polja uzme

kvantno mehani¢ko magnetsko medudjelovanje izmjene.!> 2% 23
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3. EKSPERIMENTALNI DIO

27



3. EKSPERIMENTALNI DIO

3.1. Materijali i Metode

Za pripravu koordinacijskih spojeva koristene su bez procis¢avanja sljedece kemikalije:

bakrov(II) klorid dihidrat, CuCl,-H>O (Scharlau)

bakrov(Il) bromid, CuBr> (Scharlau)
pirimidin-4-on, 4-pym (Scharlau)
2-aminopirazin, 2-NHzpz (Scharlau)
pirazin-2-on, 2-pyz (Scharlau)
etanol, 96 %

YV V. V V VYV V

CHN analiza priredenih koordinacijskih spojeva provedena je na Perkin-Elmer 2400

serije I CHN analizatoru, u Laboratoriju za analiticku kemiju, Instituta Ruder Boskovié.

Termicka istrazivanja obavljena su razlikovnim pretraznim kalorimetrom Mettler-
Toledo DSC823 u dinamickoj struji dusika u rasponu od 25 do 500 °C, brzinom zagrijavanja
10 °C min ™! uz protok plina od 180 cm® min™!. Uzorci su prije pokusa smrvljeni u sitan prah na
staklenoj plocici 1 uneseni u aluminijski nosac s poklopcem na kojem se probuse rupe. Takoder,
termiCka istraZivanja obavljena su termogravimetrijskim analizatorom MettlerToledo
TGA/SDTA 850° u dinamickoj struji dusika u rasponu od 25 do 600 °C, brzinom zagrijavanja
10 °C min ™! uz protok plina od 20 cm® min~'. Uzorci su uneseni u standardni aluminijski nosa¢

s poklopcem. Za prikupljanje i obradu koristen je program STAR® Software 9.01.132%°,

Difraktogrami svih praSkastih uzoraka snimljeni su na rentgenskom difraktometru
PHILIPS PW 1840. Za upravljanje difraktometrom i1 samo prikupljanje podataka koriSten je
programski paket Philips X Pert Data Collector 1.3°. Prije pokusa uzorak je smrvljen u sitan

prah te je kao takav nanesen na nosa¢ uzorka.
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Prilikom izrade ovog rada intenziteti difrakcijskih maksimuma za priredene
koordinacijske spojeve prikupljeni su pomocu difraktometra Oxford Diffraction Xcalibur pri
temperaturi od 296 K uz koriStenje molibdenskog zraenja MoK, (A = 0,71073 A). Za
prikupljanje podataka koristen je programski paket CrysAlisPro.?” Metodom difrakcije
rendgenskog zracenja u jedinicnom kristalu odredene su molekulske i1 kristalne strukture
spojevima 1, 2, 3, 4, a za njihovo rjeSavanje i utonjavanje koristeni su programi SHELXT?S i
SHELXL?®. Za analizu i vizualizaciju rijeSene kristalne strukture koristeni su programi

Mercury'® i Diamond?°.

Magnetna mjerenja svih praskastih uzoraka provedena su na MPMSS5 magnetometru
(Magnetic Property Measurement System) na Fizickom odsjeku Prirodslovno-matematickog
fakulteta u Laboratoriju za istraZzivanje magnetskih 1 elektri¢nih pojava. Prije pocetka mjerenja
uzorak je smrvljen u sitan prah i stavljen unutar ampule u plasticnu slamku koja se pri¢vrsti na
nosa¢. Magnetna svojstva materijala su istrazivana u istosmjernom magnetnom polju (DC) te je
promatrana temperaturna ovisnost magnetizacije i ovisnost magnetizacije o magnetskom polju.

Za prikaz i analizu mjerenih podataka koristen je programski paket QtiPlot 0.9.8.9°!.
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3.2. SINTEZA SPOJEVA

3.2.1. Sinteza spoja [CuClx(4-pym)z]. (1)

Pripremi se vodena otopina bakrova(Il) klorida dihidrata (53,3 mg; 0,3125 mmol; 2,5
mL) 1 etanolna otopina pirimidin-4-ona (60,2 mg; 0,625 mmol; 2,5 mL). Priredene otopine se
pomijesaju te trenutno dolazi do nastanka homogenog svjetloplavog praskastog produkta.
Produkt se izolira filtracijom uz snizeni tlak, ispere malim obrocima hladne vode i susi na zraku.
IskoriStenje reakcije iznosi: 78 %.

Elementna analiza racunata za CsHgCuN2O2CLx (1): C, 32,2; H, 2,7; N, 9,4, a nadeno je:
C,31,2; H, 2,5; N, 9,1. Difraktogram praha izoliranog spoja odgovara difraktogramu racunatom
na temelju odredene kristalne strukture spoja metodom difrakcije rendgenskih zraka u

monokristalnom uzorku (vidjeti: slika P1).

3.2.2. Sinteza spoja [CuBr:(4-pym)z]. (2)

Pripremi se vodena otopina bakrova(Il) bromida (69,7 mg; 0,3125 mmol; 5 mL) i
etanolna otopina pirimidin-4-ona (60,0 mg; 0,625 mmol; 5 mL). Priredene otopine se pomijesaju
te trenutno dolazi do nastanka homogenog maslinastozelenog praskastog produkta. Produkt se
izolira filtracijom uz sniZeni tlak, ispere malim obrocima hladne vode i su$i na zraku.
IskoriStenje reakcije iznosi: 76 %.

Elementna analiza ra¢unata za molekulsku formulu spoja CsHsCuN2O:Br (2): C, 24,8;
H, 2,1; N, 7,2, anadeno je: C, 24,0; H,1,9; N, 6,9. Difraktogram praha izoliranog spoja odgovara
difraktogramu racunatom na temelju odredene kristalne strukture spoja metodom difrakcije

rendgenskih zraka u monokristalnom uzorku (vidjeti: slika P2).
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3.2.3. Sinteza spoja [CuCl2(2-NH2pz)2]x (3)

Pripremi se vodena otopina bakrova(Il) klorida dihidrata (21,3 mg; 0,125 mmol; 2 mL)
1 etanolna otopina 2-aminopirazina (24,1 mg; 0,25 mmol; 2 mL). Priredene otopine se
pomijesaju te trenutno dolazi do nastanka homogenog zelenog praskastog produkta. Produkt se
izolira filtracijom uz snizeni tlak, ispere malim obrocima hladne vode i suSi na zraku.
IskoriStenje reakcije iznosi: 54 %.

Elementna analiza racunata za molekulsku formulu spoja C4HsCuN3Clz (3): C, 21,0; H,
2,2; N, 18,3, anadeno je: C, 20,3; H, 2,0; N, 17,7. Difraktogram praha izoliranog spoja odgovara
difraktogramu racunatom na temelju odredene kristalne strukture spoja metodom difrakcije

rendgenskih zraka u monokristalnom uzorku (vidjeti: slika P4).

3.2.4. Sinteza spoja [CuCl:(2-pyz)z2]n (4)

Pripremi se vodena otopina bakrova(Il) klorida dihidrata (53,2 mg; 0,3125 mmol; 0,5
mL) i etanolna otopina pirazin-2-ona (60,1 mg; 0,625 mmol; 1 mL). Priredene otopine se
pomijesaju te trenutno dolazi do nastanka homogenog zelenog praSkastog produkta. Produkt se
izolira filtracijom uz sniZeni tlak, isprere malim obrocima hladne vode i susi na zraku.
IskoriStenje reakcije iznosi: 52 %.

Elementna analiza ra¢unata za molekulsku formulu spoja CsHsCuN4O>Cl> (4): C, 29.4;
H, 2,5; N, 17,1, a nadeno je: C, 28,5; H, 2,3; N, 16,6. Difraktogram praha izoliranog spoja
odgovara difraktogramu racunatom na temelju odredene kristalne strukture spoja metodom

difrakcije rendgenskih zraka u monokristalnom uzorku (vidjeti: slika P5).
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3.3. Priprava monokristala

3.3.1. Priprava monokristala spoja [CuCl:(4-pym)2z]. (1)

a) Metoda tekulinske difuzije

Pripreme se polazne otopine: vodena otopina bakrova(Il) klorida (CuCl,-2H>0O: 106,5
mg, 0,625 mmol, u 10,0 mL)* i etanolna otopina pirimidin-4-ona (4-pym: 120,1 mg, 1.25 mmol,
u 10,0 mL)**.

Postupkom nadslojavanja priredi se niz kristalizacijskih pokusa razli¢itih koncentracija
nadslojenih otopina. Nadslojavanje i priprava razli¢itih koncentracija provodi se na nacin da se
u polaznu vodenu otopinu bakrova(Il) klorida (¥,) doda odredeni volumen ¢istog otapala (V1,
tablica 6) te se tako priredena otopina prvo nadsloji s meduslojem etanola (1,0 mL) te zatim s
polaznom etanolnom otopinom pirimidin-4-ona (75 ) u koju se takoder dodaje odredeni volumen
gistog otapala (V7 , tablica 6). Medusloj etanola sluZi za usporavanje mijesanje dvaju nadslojenih
otopina, vodene otopine bakrova(Il) klorida i etanolne otopine pirimidin-4-ona.

Priredene nadslojene otopine ostavljene su stajati na sobnoj temperaturi, uz omogucéenu
sporu evaporaciju. Nakon nekoliko tjedana u svim kristalizacijskim eksperimentima dobiveni
su plavi iglicasti kristali pogodni za rendgensku strukturnu analizu u jedini¢nom kristalu (slika
17a).

Tablica 6. Dodani volumeni Cistih otapala u polazne otopine reaktanata

pokus 1 2 3 4 5 6 7 8

Volumen / mL

Vo (CuCl:2H,0)* 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0

V1 (H20) 0,5 0,5 1,0 1,0 1,5 1,5 2,0 2,0
EtOH (medusloj) 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
Vo' (4-pym)** 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V1'(EtOH) 0,5 2,0 1,0 1,5 1,0 1,5 0,5 2,0
ishod u svim kristalizacijskim pokusima nastali su svijetloplavi igli¢asti kristalici

pripremanje polazmih otopina * i ** opisane su u prvom paragrafu teksta
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b) Otopinska sinteza
Priredi se vodena otopina vodena otopina bakrova(Il) klorida dihidrata (CuCl»-2H>O:
21,3 mg, 0,125 mmol, u 3 mL) i etanolna otopina pirimidon-4-ona (4-pym, 24,0 mg, 0,25 mmol,
u 3 mL ). Bistra otopina se ostavi stajati na sobnoj temperaturi, a samo nakon nekoliko dana

nastaju kristali¢i svjetloplave boje pogodni za rendgensku strukturnu analizu u jedini¢nom

kristalu (slika 17b).

Slika 17. Svjetloplavi kristali spoja [CuCly(4-pym)], (1) dobiveni metodom tekucinske difuzije (a)
i otopinskom sintezom (b)
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3.3.2. Priprava monokristala spoja [CuBrz2(4-pym)z]. (2)
a) Metoda tekuéinske difuzije

Pripreme se polazne otopine: vodena otopina bakrova(Il) bromida (CuBr2: 139,5 mg, 0,625
mmol, u 10 mL)* i etanolna otopina pirimidin-4-ona (4-pym: 120,1 mg, 1,25 mmol, u 10 mL)**.
Postupkom nadslojavanja priredi se niz kristalizacijskih pokusa razli¢itih koncentracija
nadslojenih otopina. Nadslojavanje i priprava razlicitih koncentracija provodi se na nacin da se
u polaznu vodenu otopinu bakrova(Il) bromida (V,) doda odredeni volumen ¢istog otapala (V1,
tablica 7) te se tako priredena otopina prvo nadsloji s meduslojem etanola (1,0 mL) te zatim s
polaznom etanolnom otopinom pirimidin-4-ona (¥,) u koju se takoder dodaje odredeni volumen
gistog otapala (V7 tablica 7). Medusloj etanola sluzi za usporavanje mijesanje dvaju nadslojenih

otopina, vodene otopine bakrova(Il) bromida i etanolne otopine pirimidin-4-ona.
Priredene nadslojene otopine ostavljene su stajati na sobnoj temperaturi, uz omogucenu
sporu evaporaciju. Nakon nekoliko tjedana u svim kristalizacijskim eksperimentima dobiveni

su zeleni iglicasti kristali pogodni za rendgensku strukturnu analizu u jedini¢énom kristalu (slika

18a).

Tablica 7. Dodani volumeni Cistih otapala u polazne otopine reaktanata

pokus 1 2 3 4 5 6 7 8
Volumen / mL
Vo (CuBr2)* 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V1 (H;0) 0,5 0,5 1,0 1,0 1,5 1,5 2,0 2,0
EtOH (medusloj) 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
Vo' (4-pym)** 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V1'(EtOH) 0,5 2,0 1,0 1,5 1,0 1,5 0,5 2,0
ishod u svim kristalizacijskim pokusima nastali su zeleni igli¢asti kristalici

pripremanje polazmih otopina * i ** opisane su u prvom paragrafu teksta
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b) Otopinska sinteza
Pripremi se polazna vodena otopina bakrova(Il) bromida (27,9 mg; 0,125 mmol; 2 mL)
i polazna etanolna otopina 4-hidroksipirimidona (24,1 mg; 0,25 mmol; 2 mL). Dobivenoj smjesi
se doda 2,5 mL vode uz mijeSanje staklenim Stapi¢em. Bistra otopina se ostavi stajati na sobnoj
temperaturi, a samo nakon nekoliko dana nastaju kristali¢i zelene boje pogodni za rendgensku

strukturnu analizu u jedini¢nom kristalu (slika 18b).

Slika 18. Zeleni iglicasti kristali jedini¢nog kristala [CuBr2(4-pym).], (2) dobiveni metodom

tekucinske difuzije (a) i otopinskom sintezom (b)
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3.3.3. Priprava monokristala spoja [CuClx(2-NH2pz)2[» (3)

a) Metoda tekuéinske difuzije

Pripreme se polazne otopine: vodena otopina bakrova(Il) klorida dihidrata (CuCl>-H>O:
106,5 mg, 0,625 mmol, u 10 mL)* 1 etanolna otopina 2-aminopirazina (2-NHzpz: 118,8 mg,
1,25 mmol, u 10 mL)**,

Postupkom nadslojavanja priredi se niz kristalizacijskih pokusa razli¢itih koncentracija
nadslojenih otopina. Nadslojavanje 1 priprava razli¢itih koncentracija provodi se na nacin da se
u polaznu vodenu otopinu bakrova(Il) klorida (¥,) doda odredeni volumen ¢istog otapala (V1,
tablica 8) te se tako priredena otopina prvo nadsloji s meduslojem etanola (1,0 mL) te zatim s
polaznom etanolnom otopinom 2-aminopirazina (Vo) u koju se takoder dodaje odredeni
volumen &istog otapala (77, tablica 8). Medusloj etanola sluZi za usporavanje mijesanje dvaju
nadslojenih otopina, vodene otopine bakrova(Il) klorida i etanolne otopine 2-aminopirazina.

Priredene nadslojene otopine ostavljene su stajati na sobnoj temperaturi, uz omogucenu
sporu evaporaciju. Nakon nekoliko tjedana u svim kristalizacijskim eksperimentima dobivena
je heterogena smjesa (zelenih i smedih produkata). Prilikom nadslojavanja polaznih otopina
dolazi do redukcije bakra(Il) u bakar(I) sto odgovara smedim kristalima koji su iskljuceni iz
istrazivanja jer nisu od interesa zbog magnetskih svojstava. Na stjenkama epruveta mogu se
uociti maleni zeleni kristali od kojih nisu svi bili adekvatni za odredivanje kristalne strukture

metodom difrakcije rendgenskog zracenja u jedini¢énom kristalu.

Tablica 8. Dodani volumeni Cistih otapala u polazne otopine reaktanata

pokus 1 2 3 4 5 6 7 8

Volumen / mL

V, (CuCly2H,0)* 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V1 (H,0) 0,5 0,5 1,0 1,0 1,5 1,5 2,0 2,0
EtOH (medusloj) 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V,'(2-NHapz)** 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V1'(EtOH) 0,5 2,0 1,0 1,5 1,0 1,5 0,5 2,0

u svim kristalizacijskim pokusima nastaje heterogena smjesa smedih i zelenih

ishod Kkristalica

pripremanje polazmih otopina * i ** opisane su u prvom paragrafu teksta
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b) Otopinska sinteza
Otopinskom sintezom priredeno je nekoliko kristalizacijskih pokusa u svrhu
optimiziranja sintetskog puta za pripravu homogenog kristalini¢nog produkta spoja 3. Prilikom
pokusa koristeni su razliita otapala i razli¢ite koncentracije otopina reaktanata od kojih su samo

neke vrijednosti prikazane u tablici 9.

Tablica 9. Koristena otapala za pripravu homogenog kristalini¢nog produkta spoja 3

Broj pokusa f:u(gllzggfn(zl , 361,\6122111)1111101 Ishod pokusa
dodani volumeni ¢istih otapala V(H,O/EtOH)
1 + 1,0 mL H,O + 1,0 mL EtOH zeleni iglicasti kristali
2 + 1,0 mL H.O + 2,0 mL EtOH heterogena smjesa
3 + 1,0 mL H.O +4,0 mL EtOH heterogena smjesa
4 + 1,0 mL H.O + 8,0 mL EtOH heterogena smjesa

Priredene otopine se profiltriraju te se mati¢nice ostave stajati na sobnoj temperaturi.
Samo u slucaju pokusa br. 1 (tablica 9; slika 19a) nastaje homogeni kristalni produkt, dok u
ostalim kristalizacijskim pokusima nastaju zeleni kristali¢i 1 smedi prah kao Sto je prikazano na

slici 19b.

a) b)

Slika 19. Homogeni (a) i heterogeni (b) kristalni produkt spoja 3
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3.3.4. Priprava monokristala spoja [CuCl(2-pyz)2]n (4)
a) Metoda tekuéinske difuzije

Pripreme se polazne otopine: vodena otopina bakrova(Il) klorida dihidrata (CuCl>-H>O:
213,1 mg, 1,25 mmol, u 10 mL)* i etanolna otopina pirazin-2-ona (2-pyz: 24,05 mg, 0,25 mmol,
ul,5,2,0,2,5mLi3,0mL)**,

Postupkom nadslojavanja priredi se niz kristalizacijskih pokusa razli¢itih koncentracija
nadslojenih otopina. Nadslojavanje 1 priprava razli¢itih koncentracija provodi se na nacin da se
u polaznu vodenu otopinu bakrova(Il) klorida (¥,) doda odredeni volumen ¢istog otapala (V1,
tablica 10) te se tako priredena otopina prvo nadsloji s meduslojem etanola (1,0 mL) te zatim s
polaznom etanolnom otopinom pirazin-2-onom (¥,) u koju se takoder dodaje odredeni volumen

gistog otapala (Vi, tablica 10). Medusloj etanola sluzi za usporavanje mijeSanje dvaju
nadslojenih otopina, vodene otopine bakrova(Il) klorida i etanolne otopine pirazin-2-ona.

Priredene nadslojene otopine ostavljene su stajati na sobnoj temperaturi, uz omogucenu
sporu evaporaciju. Nakon nekoliko tjedana u svim kristalizacijskim eksperimentima dobivena

je heterogena smjesa (zelenih i smedih produkata). Prilikom nadslojavanja polaznih otopina
dolazi do redukcije bakra(II) u bakar(I) koji su iskljuceni iz istrazivanja jer nisu od interesa zbog

magnetskih svojstava. Na stijenkama epruveta mogu se uociti i maleni zeleni kristali od kojih
takoder nisu bili svi adekvatni za odredivanje kristalne strukture metodom difrakcije

rendgenskog zracenja u jedinicnom kristalu.

Tablica 10. Dodani volumeni ¢istih otapala u polazne otopine reaktanata

pokus 1 2 3 4 5 6 7 8

Volumen / mL

Vo (CuCl2H,0)* 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
Vi (H20) 0,5 0,5 1,0 1,0 1,5 1,5 2,0 2,0
EtOH (medusloj) | 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V., (2-pyz)** L 10 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V,'(EtOH) 0,5 2,0 1,0 1,5 1,0 1,5 0,5 2,0

u svim Kkristalizacijskim pokusima nastaje heterogena smjesa smedih i zelenih

ishod Kristalica

pripremanje polazmih otopina * i ** opisane su u prvom paragrafu teksta
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3.3.5. Priprava monokristala spoja [CuBr(2-pyz)]. (5)
b) Metoda tekudinske difuzije

Pripreme se polazne otopine: vodena otopina bakrova(Il) bromida (CuBr2: 139,5 mg,
0,625 mmol, u 10 mL)* i etanolna otopina pirazin-2-ona (2-pyz: 24,05 mg, 0,25 mmol, u 1,5,
2,0, 2,5 mL i 3,0 mL)**,

Postupkom nadslojavanja priredi se niz kristalizacijskih pokusa razli¢itih koncentracija
nadslojenih otopina. Nadslojavanje 1 priprava razli¢itih koncentracija provodi se na nacin da se
u polaznu vodenu otopinu bakrova(Il) bromida (V,) doda odredeni volumen ¢istog otapala (V1,
tablica 11) te se tako priredena otopina prvo nadsloji s meduslojem etanola (1,0 mL) te zatim s
polaznom etanolnom otopinom pirazin-2-ona (¥, ) u koju se takoder dodaje odredeni volumen
gistog otapala (Vi, tablica 11). Medusloj etanola sluZi za usporavanje mijeSanje dvaju
nadslojenih otopina, vodene otopine bakrova(Il) bromida i etanolne otopine pirazin-2-ona.

Priredene nadslojene otopine ostavljene su stajati na sobnoj temperaturi, uz omogucenu
sporu evaporaciju. Nakon nekoliko tjedana u svim kristalizacijskim eksperimentima dobivena
je heterogena smjesa (zelenih i smedih produkata). Prilikom nadslojavanja polaznih otopina
dolazi do redukcije bakra(Il) u bakar(I) sto odgovara smedim kristalima od kojih je samo
nekolicina adekvatna za odredivanje kristalne strukture metodom difrakcije rendgenskog
zracenja u jedinicnom kristalu dok nastali zeleni kristali¢i nisu bili adekvatni za odredivanje

kristalne strukture metodom difrakcije rendgenskog zracenja u jedinicnom kristalu.

Tablica 11. Dodani volumeni ¢istih otapala u polazne otopine reaktanata

pokus 1 2 3 4 5 6 7 8

Volumen / mL

V, (CuBr)* 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
Vi (H:0) 0,5 0,5 1,0 1,0 1,5 1,5 2,0 2,0
EtOH (medusloj) 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
V,'(2-pyz)** 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
Vy'(EtOH) 0,5 2,0 1,0 1,5 1,0 1,5 0,5 2,0

u svim kristalizacijskim pokusima nastaje heterogena smjesa smedih i zelenih

ishod kristalica

pripremanje polazmih otopina * i ** opisane su u prvom paragrafu teksta

39



4. REZULTATI I RASPRAVA

4. REZULTATI I RASPRAVA

40



4. REZULTATI I RASPRAVA

4.1. Analiza Kkristalografskih podataka

4.1.1. Kristalna struktura spoja [CuCl2(4-pym):/. (1)

Kristalna struktura spoja [CuCly(4-pym)2], (1) odredena je metodom difrakcije
rendgenskog zracenja u jedini¢nom kristalu. Spoj 1 kristalizira u monoklinskom sustavu u
prostornoj grupi P2i/n. Kristalografski podaci (tablica P1), kao i popis odabranih veznih

udaljenosti 1 kutova (tablica P3a) navedeni su u prilogu.

el .
2918 A

/ H3
-

2.296 A

Slika 20. ORTEP prikaz monomerne jedinice spoja [CuClx(4-pym)2], (1) s numeriranim atomima
1 odabranim veznim udaljenostima. Elipsoidi nevodikovih atoma odgovaraju 30 %
vjerojatnosti nalazenja elektronske gustoce.

Oktaedarska koordinacija bakrovih(Il) kationa monomerne jedinice spoja [CuClx(4-
pym)2], (1) prikazana je na slici 20. Bakrovi(II) kationi koordinirani su s dva kloridna aniona u
aksijalnim poloZajima te s dva pirimidinska duSikova atoma iz dvije molekule liganda,
pirimidin-4-ona, 1 dva kloridna aniona u ekvatorijalnoj ravnini. Oktaedarska koordinacija oko
bakrovih(II) kationa u spoju 1 je izduzena u aksijalnom polozaju. Iskrivljena geometrija spoja
ukazuje na izraZeni Jahn-Tellerov efekt (slika 21) koji se ostvaruje preko veznih udaljenosti

bakra i halogenidnih atoma. Vezna udaljenost Cu—Cl u aksijalnom poloZaju iznosi 2,918 A, dok
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su vezne udaljenosti u ekvatorijalnoj ravnini bakrova(Il) kationa sa susjednim mu atomima nesto

kraée (Cu—Cl vezna udaljenost iznosi 2,296 A, a Cu—N vezna udaljenost iznosi 2,017 A).

Slika 21. Deformirana oktaedarska geometrija zbog prisutnosti Jahn-Tellerovog efekta

U spoju [CuCla(4-pym)2], (1) susjedni bakrovi(Il) kationi su premosteni preko aniona

klorida te tako povezani stvaraju polimerni jednodimenzijski lanac (slika 22).

Slika 22. Jednodimenzijski polimerni lanac koordinacijskog spoja [CuClx(4-pym)2], (1)
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Slika 23. Prikaz supramolekulskog povazivanja dvaju susjednih polimernih lanaca. Povezivanje
se ostvaruje preko N—H---O interakcija koje se moze opisati graf-set notacijom kao C(4)

Susjedni polimerni lanci medusobno se povezuju jakim N—H--O vodikovim vezama
izmedu laktamskih skupina molekula liganda. Na takav nacin dolazi do ostvarivanja lancastog
supramolekulskog motiva koji se moze opisati graf-set notacijom kao C(4) Sto je prikazano na
slici 23. Kao posljedica povezivanja paralelnih lanaca takoder preko N—H--O vodikovih veza
uoden je i sekundarni motiv prstena graf-set notacije R*4(28).

Dodatna stabilizacija kristalne strukture ostvarena je preko slabijih C—H--Cl
medumolekulskih interakcija izmedu kloridnog aniona i pirimidonskog prstena susjednih
polimernih lanaca (slika 24). Popis vodikovih veza s pripadaju¢om geometrijom, kao 1 popis

pripadajucih operatora simetrije na akceptorski atom (tablica P6) navedeni su u prilogu.

Slika 24. Stabilizacija polimernih lanaca preko slabijih C—H---Cl interakcija
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4.1.2. Kristalna struktura spoja [CuBr2(4-pym)z[. (2)

Metodom rendgenske difrakcije u jedinicnom kristalu odredena je kristalna struktura
spoja [CuBr2(4-pym)2], (2). Spoj 2 kristalizira u monoklinskom sustavu u prostornoj grupi
P21/n. Kristalografski podaci (tablica P1), kao i popis odabranih veznih udaljenosti i kutova
(tablica P3b) navedeni su u prilogu.

U spoju 2 bakrovi(Il) kationi imaju oktaedarsku koordinaciju. Bakrovi(Il) kationi
koordinirani su s dva bromidna aniona u aksijalnim polozajima te s dva pirimidinska dusSikova
atoma iz dvije iz dvije molekule liganda, pirimidin-4-ona, i dva bromidna aniona u

ekvatorijalnoj ravnini (slika 25).

Slika 25. ORTEP prikaz monomerne jedinice spoja [CuBr2(4-pym)2], (2) s numeriranim
atomima i odabranim veznim udaljenostima. Elipsoidi nevodikovih atoma odgovaraju 30 %
vjerojatnosti nalazenja elektronske gustoce.

Kao 1 kod spoja 1, oktaedarska geometrija spoja 2 je takoder deformirana te kao takva
pokazuje prisutnost Jahn-Tellerovog efekta (slika 26) koji se kao i u spoju 1 ostvaruje preko

veznih udaljenosti bakra i halogenidnih atoma.
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Vezna udaljenost Cu—Br u aksijalnom poloZzaju iznosi 3,062 A, dok su vezne udaljenosti
u ekvatorijalnoj ravnini bakrova(Il) kationa sa susjednim mu atomima nesto krace (Cu—Br vezna

udaljenost iznosi 2,023 A, dok Cu—N vezna udaljenost iznosi 2,436 A). U odnosu na spoj 1,

spoj 2 ima izduzeniju oktaedarsku geometriju.

Slika 26. Izduzena oktaedarska geometrija spoja [CuBr2(4-pym):], (2)

U spoju [CuBr2(4-pym)2]» (2) susjedni bakrovi(Il) kationi su premosteni preko aniona

bromida te tako povezani stvaraju polimerni jednodimenzijski lanac (slika 27).

Slika 27. Jednodimenzijski polimerni lanac koordinacijskog spoja [CuBr2(4-pym)2], (2)
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Slika 28. Prikaz supramolekulskog povazivanja dvaju susjednih polimernih lanaca. Povezivanje se
ostvaruje preko N—H--O interakcija koje se moze opisati graf-set notacijom kao C(4)

U spoju 2 susjedni polimerni lanci medusobno ostvaruju interakcije preko jakih
N—H:--O vodikovih veza izmedu laktamskih skupina dvaju molekula liganda pritom tvore¢i
primarni lancasti motiv C(4) $to je prikazano na slici 28. Kao posljedica povezivanja paralelnih
lanaca takoder preko N—H--O vodikovih veza uocen je i sekundarni motiv prstena kao i u spoju
1 graf-set notacije R*4(28).

Dodatna stabilizacija kristalne strukture ostvarena je preko slabijih C—H---Br
medumolekulskih interakcija izmedu laktamske skupine 1 kloridnog aniona susjednih
polimernih lanaca (slika 29). Popis vodikovih veza s pripadaju¢om geometrijom, kao i popis

pripadajuéih operatora simetrije na akceptorski atom (tablica P7) navedeni su u prilogu.

Slika 29. Stabilizacija polimernih lanaca preko C—H:--Br interakcija
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4.1.3. Kristalna struktura spoja [CuCl2(2-NH3pz)2[n (3)

Kristalna struktura spoja [CuCl2(2-NH2pz)2]» (3) odredena je metodom rendgenske
difrakcije u jedinicnom kristalu. Spoj 3 kristalizira u monoklinskom sustavu u prostornoj grupi
P21/n. Kristalografski podaci (tablica P2), kao 1 popis odabranih veznih udaljenosti i kuteva
(tablica P4a) navedeni su u prilogu.

Na slici 30 prikazana je monomerna jedinica spoja [CuClz(2-NHazpz)2]» (3) u kojoj su
bakrovi(Il) kationi oktaedarski koordinirani s dva kloridna aniona u aksijalnim polozajima te s
dva piridinska dusikova atoma iz dviju molekula liganda, 2-aminopirazina, i dva kloridna aniona

u ekvatorijalnoj ravnini.

-

Slika 30. Ortep prikaz monomerne jedinice spoja [CuCla(2-NHzpz)2], (3) s numeriranim atomima.
Elipsoidi nevodikovih atoma odgovaraju 30 % vjerojatnosti nalazenja elektronske gustoce.

U kristalnoj strukturi spoja [CuClx(2-NHzpz)2]» (3) izduzena oktaedarska koordinacija
(slika 31b) oko bakrovih (II) kationa ukazuje na izrazeni Jahn-Tellerov efekt koji se ostvaruje
preko veznih udaljenosti bakra 1 halogenidnih atoma. Vezna udaljenost Cu—Cl u aksijalnom
polozaju iznosi 2,932 A, dok su vezne udaljenosti u ekvatorijalnoj ravnini bakrova(II) kationa

sa susjednim mu atomima nesto kraée (Cu—Cl vezna udaljenost iznosi 2,286 A, a Cu—N vezna

udaljenost iznosi 2,014 A (slika 31a).
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a) b)

Slika 31. a) Odabrane vezne udaljenosti u strukturi spoja [CuCl,(2-NHzpz)>], (3)
b) Pripadajuci koordinacijski poliedar spoja 3

Spoj [CuCl2(2-NH2pz)2]. je polimeran. Susjedni bakrovi(Il) kationi su premosteni preko

dvaju aniona klorida te tako povezani stvaraju jednodimenzijski polimerni lanac (slika 32).

Slika 32. Jednodimenzijski polimerni lanac spoja [CuCl»(2-NH2pz)2]» (3)
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U spoju 3 uoceno je da se polimerni lanci medusobno povezuju preko N—H--N interakcija
tvoreci pritom primarni supramolekulski lan¢asti motiv koji se moze opisati graf-set notacijom
kao C(4) (slika 33). Ovakva vodikova veza se ostvaruje izmedu amino skupine i

nekoordiniranog pirazinskog duSikovog atoma dvaju molekula liganda.

Slika 33. Ostvarivanje primarnog interakcijskog lan¢astog motiva graf-set notacije C(4)

preko N—H-N interakcija

Kao posljedica povezivanja paralelnih lanaca takoder preko N—H--N vodikovih veza
uoden je i sekundarni motiv prstena kao i u spojevima 1 i 2 graf-set notacije R*(28).

Drugi vodikov atom iz amino skupine sudjeluje u vodikovoj vezi s kloridnim anionom
pritom ostvaruju¢i medumolekulsku interakciju (slika 34) koja pridonosi dodatnoj stabilizaciji
strukture. Popis vodikovih veza, njihova geometrija kao i operatori simetrije na akceptorski

atom navedeni su u prilogu (tablica PS).

Slika 34. Ostvarivanje sekundarnog interakcijskog motiva prstena p}eko N—H-N interakcija i dodatna

stabilizacija preko N—H---Cl interakcija
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4.1.4. Kristalna struktura spoja [CuCl2(2-pyz)2[n (4)

Kristalna struktura spoja [CuClx(2-pyz)2]» (4) odredena je metodom rendgenske
difrakcije u jedini¢nom kristalu. Spoj 4 kristalizira u monoklinskom sustavu u prostornoj grupi
P2y/c. Kristalografski podaci (tablica P2), kao 1 popis odabranih veznih udaljenosti 1 kuteva

(tablica P4b) navedeni su u prilogu.

a) Cl

Slika 35. a) ORTEP prikaz monomerne jedinice spoja [CuCl2(2-pyz)2]» (4) s numeriranim
atomima i odabranim veznim udaljenostima. Elipsoidi nevodikovih atoma odgovaraju 30
% vjerojatnosti nalazenja elektronske gustoce.
b) Deformirana oktaedarska geometrija koja prikazuje izduzenost veza prema aksijalnim
atomima zbog Jahn-Tellerovog efekta
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Na slici 35a je prikazana monomerna jedinica spoja [CuClx(2-pyz)2]» (4) u kojoj su
bakrovi(Il) kationi oktaedarski koordinirani s dva kloridna aniona u aksijalnim polozajima te s
dva pirazinska dusSikova atoma iz dvije molekule liganda, pirazin-2-ona, i dva kloridna aniona
u ekvatorijalnoj ravnini. U kristalnoj strukturi spoja [CuClx(2-pyz):2]» (4) vezna udaljenost

Cu—Cl u aksijalnom polozaju iznosi 2,877 A, dok su vezne udaljenosti u ekvatorijalnoj ravnini
bakrova(Il) kationa sa susjednim mu atomima nesto krac¢e (Cu—Cl vezna udaljenost iznosi 2,277

A, a Cu—N vezna udaljenost iznosi 2,051 A). Oktaedarska geometrija spoja 4 je izduZena u

aksijalnom polozaju te kao takva ukazuje na izrazeni Jahn-Tellerov efekt (Slika 35b)

Susjedni bakrovi(Il) kationi spoja [CuCl2(2-pyz)2], su premosteni preko dvaju aniona

klorida te tako povezani stvaraju jednodimenzijski polimerni lanac (slika 36).

Slika 36. Jednodimenzijski polimerni lanac spoja [CuClx(2-pyz)2]. (4)

Susjedni polimerni lancu medusobno se povezuju jakim N—H--O vodikovim vezama
izmedu laktamskih skupina molekula liganda te tako nastaje supramolekulski lanc¢asti motiv
graf-set notacije C(4) (slika 37). Kao posljedica povezivanja paralelnih lanaca takoder preko
N—H:--O vodikovih veza uocen je i sekundarni motiv prstena kao i u spojevima 1, 2, 3 1 4 graf-

set notacije R*4(28).
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Slika 37. Ostvarivanje primarnog interakcijskog motiva lanca graf-sef notacije C(4)

preko N—H---O interakcija

Kristalna struktura je dodatno stabilizirana slabijim C—H--Cl medumolekulskim
interakcijama izmedu kloridnog aniona i pirazinonskog prstena susjednih polimernih lanaca
(slika 38). U prilogu je naveden popis vodikovih veza s pripadajuéom geometrijom kao i popis

pripadajucih operatora simetrije na akceptorski atom (tablica P9).

Slika 38. Stabilizacija polimernih lanaca preko slabih C—H---Cl interakcija
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4.1.5. Kristalna struktura spoja [CuBr(2-pyz)]. (5)

Metodom rendgenske difrakcije u jedini¢nom kristalu odredena je kristalna struktura
spoja [CuBr(2-pyz)]. (5). Za razliku od spoja 4, spoj 5 kristalizira u rompskom sustavu u
prostornoj grupi P212,2;. Kristalografski podaci (tablica P2), kao i popis odabranih veznih
udaljenosti 1 kutova (tablica P5) navedeni su u prilogu.

Bakrovi(I) kationi tetraedarski su koordinirani s jednom molekulom liganda pirazin-2-

ona i tri bromidna aniona (slika 39a, 39b). Susjedni bakrovi(I) kationi su premosteni preko dvaju
aniona bromida te tako povezani stvaraju jednodimenzijski polimerni lanac oblika ljestvi §to je

prikazano na slici 39c.

//3} by HI \

Slika 39. a) ORTEP prikaz monomerne jedinica spoja [CuBr(2-pyz)]. (5) s numeriranim atomima.
Elipsoidi nevodikovih atoma odgovaraju 30 % vjerojatnosti nalazenja elektronske
gustoce

b) Tetraedarska koordinacija spoja 5
¢) Jednodimenzijski polimerni lanac spoja [CuBr(2-pyz)], (5)
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Susjedni polimerni lanci medusobno se povezuju jakim N—H:-O vodikovim vezama
ostvarenim izmedu laktamskih skupina molekula liganda pritom tvore¢i supramolekulski
lancasti motiv graf-set notacije C(4) (slika 40a). Kao posljedica povezivanja paralelnih lanaca
takoder preko N—H---O vodikovih veza uocen je i sekundarni motiv prstena graf-set notacije
R*(28) (slika 40b). Iako spojevi bakra(I) nisu od interesa za ovo istraZivanje, sa pogleda
kristalnog inzenjerstva ovaj rezultat je izuzetno vazan jer ukazuje na Cinjenicu da se

supramolekulski motiv moze ,,prenijeti“ iz organskih u metalo-organske sustave ne samo

bakra(Il) ve¢ i bakra(I).

b)

Slika 40. a) Ostvarivanje primarnog interakcijskog motiva lanca graf-set notacije C(4)
b) Ostvarivanje sekundarnog interakcijskog motiva prstena
Polimerni lanci su dodatno stabilizirani slabijim C—H:--Br i C—H---O medumolekulskim
interakcijama izmedu kloridnog aniona i pirazinonskog prstena susjednih polimernih lanaca
(slika 41). U prilogu su navedeni popis vodikovih veza s pripadaju¢om geometrijom kao i popis

pripadajudih operatora simetrije na akceptorski atom (tablica P10).

Slika 41. Stabilizacija polimernih lanaca preko slabijih C—H--Br i C—H:-O interakcija
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4.2. Analiza magnetskih svojstava spojeva

4.2.1. Mjerenja magnetizacije spojeva [CuCl:(4-pym)z[. (1) i
[CuBrz:(4-pym): |, (2)

Za spojeve [CuCly(4-pym)2], (1) i [CuBr2(4-pym)2]» (2) izmjerena je temperaturna
ovisnost magnetizacije pri razli¢itim istosmjernim magnetskim poljima (10, 100, 1000 i 10000
Oe). Takoder su izmjerene FC (Field Cooled) 1 ZFC krivulje (Zero Field Cooled). FC su krivulje
izmjerene sa ukljuCenim magnetskim poljem prilikom hladenja i grijanja. Za razliku od njih,
ZFC su krivulje izmjerene nakon §to je uzorak ohladen bez polja i potom je ukljuceno
magnetsko polje 1 mjereno prilikom grijanja. Mjerena je ovisnost magnetizacije o
primijenjenom magnetskom polju na razli¢itim temperaturama, pri 5, 10, 20 i 50 K za spoj
[CuClx(4-pym)2], 1 pri 10, 20, 30, 50 1 100 K za spoj [CuBr2(4-pym)2],. Za oba spoja su mjerene

histereze na 2 1 5 K. Popis mjerenja naveden je u tablici 12.

Tablica 12. Popis mjerenja magnetskih svojstava spojeva 112

}L]glﬁgi'.] A [CuClz(4-pym)z]. (1) [CuBr2(4-pym)2], (2)
1. ZFC, 1000 Oe FC, 10000 Qe
2 ZFC1iFC. 100 Qe FC. 1000 Qe
3. hist, 2K ZFCiFC, 100 Qe
4, hist SK hist. SK
3. 10K 10K
a. 20K 20K
1. S0K J0K
8. ZFC, 10000 Qe S0K
0. FC. 1000 Qe 100K
10. ZFCiFC, 10 Oe 2K
11. ZFC, 1000 Qe
12 ZFCiFC, 100 Qe

55



4. REZULTATI I RASPRAVA

4.2.2. Analiza i rasprava magnetskih mjerenja spojeva [CuClz(4-
pym)zfn (1) i [CuBrz2(4-pym): [n (2)

Za spojeve [CuCly(4-pym)2], (1) 1 [CuBr2(4-pym)2], (2) mjerena je ovisnost
magnetizacije o primjenjenom magnetskom polju pri temperaturama od 2 i 5 K (slika 42).
Uoceno je da navedena ovisnost kod oba spoja pokazuje linearno ponasanje $to omogucava

primjenu teorijskih modela u kojima se magnetska susceptibilnost moze definirati kao y,, =

oM . . . y . : :
—. Takoder, uocena je mala magnetizacija, a histereze nema sto ukazuje na antiferomagnetski

dB’
tip uredenja kod oba spoja na niskoj temperaturi. UoCena linearnost svih izmjerenih M(H) do
relativno jakih polja omoguéava koristenje susceptibilnosti kao dobro definirane fizicke veli¢ine

pri svim poljima na kojima je mjerena i modelirana ovisnost M(7T). (Slika 42)

0.08 ! ! ! ! ! ! | ! ! ! ! ! ! |
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Slika 42. a) Ovisnost . c,° /us 0 primjenjenom magnetskom polju pri 2 K za spoj 1

b) Ovisnost pyerc.” /pB 0 primjenjenom magnetskom polju pri 2 K za spoj 2
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Kod obrade podataka i prilikom proucavanja magnetske susceptibilnosti oba spoja
prvotno je koriSten Curie-Weissov zakon kojim se je analiziralo paramagnetsko stanje.
Prilagodbom na eksperimentalne podatke mogucée je dobiti iznos Curieve konstante C i
Weissove temperature 6 koja prenosi informaciju o tipu vezanja spinova. Prilikom obrade

podataka Curie-Weissov zakon je modificiran:

c
X=7—%xp (2.9)

gdje je Y¥p dijamagnetski doprinos atoma u spoju u koji je ujedno ukljucena i konstanta
magnetizacije pozadine (slika 43).
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Slika 43. a) Curie-Weissova prilagodba za spoj 1
b) Curie-Weissova prilagodba za spoj 2
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Prilikom obrade podataka uoceno je da su Weissove temperature negativne za oba spoja,
Sto ukazuje na Cinjenicu da je / < 0, odnosno da spojevi [CuCly(4-pym)2], (1) i [CuBr2(4-
pym)2], (2) pokazuju antiferomagnetsko ponasanje, tj. antiferomagnetska medudjelovanja
superizmjene spinova s okolnim spinovima. Curie-Weissovom prilagodbom, takoder su
dobivene i odgovarajuée Curieve konstante C koje odgovaraju spinu S = 1/2 po Cu** ionu uz
g faktore koji su uobicajeni za Cu®* ione u oktaedarskom okruzenju, a podatci za oba spoja su

navedeni u tablici 13.

Tablica 13. Parametri dobiveni Curie-Weissovom prilagodbom za spojeve 112

Spoj parametri dobiveni Curie-Weissovom prilagodbom
emukK emu
0/K
/molOe g / XD/molOe
[CuCl(4 )2l.(1)  0,41+0,03 2120 24,340,2 (594 +5)-1075
u = m n /] v, - ) 1V, i " -
3Py + 0,003
[CuBr2(4-pym):]. (2) 0,55+ 0,01 2,44+0,01 —385+0,9 (157 +1)-1075

Curie-Weissova prilagodba na eksperimentalne podatke pri visokim temperaturama
(100-300K) vrlo dobro opisuje paramagnetsko ponasanje. Kako se priblizavamo temperaturnom
maksimumu medudjelovanje spinova postaje sve jace te nadvladava paramagnetsko ponasanje
Sto je uzrok ¢injenice da Curie-Weissova prilagodba nije pogodan model za opisivanje podrucja
niskih temperatura. Budu¢i da se Curie-Weissovom prilagodbom ne moze opisati cjelokupno
magnetsko ponasanje spojeva 1 i 2, ponaSanje magnetske susceptibilnosti u ovisnosti o
temperaturi potrebno je objasniti nekim drugim teorijskim modelom.

Kako su spojevi [CuCly(4-pym)2], (1) 1 [CuBr2(4-pym)2], (2) jednodimenzijski
polimerni lanci, za pretpostaviti je da bi se magnetsko ponaSanje spojeva 112 moglo opisati kao
1D magnetski lanac, a kako Weissove temperature oba spoja (€ < 0) ukazuju na
antiferomagnetska medudjelovanja superizmjene, za ocekivati je da ¢e spojevi [CuClx(4-

pym)z2]» (1) i [CuBr2(4-pym)2]. (2) pokazivati ponasanje antiferomagnetskog spinskog lanca.
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U spojevima [CuCla(4-pym)2], (1) 1 [CuBr2(4-pym)2], (2) susjedni bakrovi(Il) kationi
su premosteni preko dvaju aniona klorida/bromida. Tako povezani stvaraju jednodimenzijski
lanac gdje su pritom bakrovi(Il) ioni jednako medusobno udaljeni (Cu—Cu vezne udaljenosti za
spoj 1; 3,707 A, Cu—Cu vezne udaljenosti za spoj 2; 3,863 A) i imaju po jedan nespareni
elektron. Stoga pretpostavljamo da imaju spin S = 1/2. Gore navedene Cinjenice opisuju

najjednostavniji  slu¢aj magnetskog lanca koji se ostvaruje medudjelovanjem energije

superizmjene jednako udaljenih bakrovih(II) iona sa spinovima S, = 1/2 (slika 44).%

Slika 44. 1D magnetski lanac spoja [CuClx(4-pym).], (1)

Izotropna interakcija izmedu najblizih susjednih iona bakra(II) se moze opisati

Heisenbergovim hamiltonijanom (2.1) te sukladno tomu za opisivanje magnetskih svojstava

125

spojeva 1 1 2 koriSten je Bonner-Ficherov teorijski model™ u kojem je izraz za magnetsku

susceptibilnost sljedeci:

2
Ng?p? 0,25 +0,0749752% + 0,075235(%)
Xp-F = = - I~ —= (@10
1,0 +O'9931F+O’172135(F) + 0,757825(;)

Prilagodba Bonner-Fischerovog modela na eksperimentalne podatke ukljucuje
dijamagnetski doprinos 1 doprinos paramagnetskih necistoca, a prilikom analize podataka

magnetske susceptibilnosti y(7) koriSten je izraz:
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C
X=p 7+t (1 —=p)xg-r+ Xxp (2.11)

gdje je p udio paramagnetskih necisto¢a koje dolaze od nekoordiniranih bakrovih(II) atoma u

kristalnoj strukturi, a ¥p je dijamagnetski doprinos atoma u spoju u koji je ujedno ukljucena i
konstanta magnetizacije pozadine (slika 45). Kao rezultat prilagodbe dopunjenog Bonner-
Fischerovog teorijskog modela ustanovljeno je da oba spoja pokazuju ponasanje 1D

antiferomagnetskog spinskog lanca (slika 45a 1 45b).
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Slika 45. a) Bonner-Fischerova prilagodba za spoj 1
b) Bonner-Fischerova prilagodba za spoj 2
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U rezultatima temperaturne ovisnosti magnetizacije za oba spoja (slika 45) uocena je
prisutnost maksimuma (,,brijega®) koji je karakteristiCan za antiferomagnete. Temperatura
maksimuma se moZze ocitati sa slike, a za spoj 1 ona iznosi 18 K, dok za spoj 2 ona iznosi 33 K.
Nagli pad susceptibilnosti ispod maksimuma je uzrokovan antiparalelnom orijentacijom
spinova, a dio krivulje daleko ispod maksimuma na ¢ijem dijelu je magnetska susceptibilnost
opet u porastu odgovara prisustvu paramagnetskih necistoca.

Prilikom modeliranja Bonner-Fischerove prilagodbe uoceno je da je doprinos
paramagnetskih necisto¢a malen kod oba spoja (1,01 % 1 0,64 %) Sto ukazuje na visoku Cistocu
sintetiziranih spojeva. Nadalje, iako su g faktori pouzdano dobiveni modeliranjem, oni ponesto
odudaraju od vrijednosti koje su uobiajene za Cu?" ione u oktaedarskom okruZenju zbog
nepreciznosti mjerenja mase i apsolutne kalibracije magnetometra. Takoder, uoceno je da je
energija superizmjene (J) bakrovih(II) iona jaca kod spoja 2, a podatci za oba spoja dobiveni

Bonner-Fischerovom prilagodbom navedeni su u tablici 14.

Tablica 14. Parametri dobiveni Bonner-Fischerovom prilagodbom za spojeve 11 2

Spoj parametri dobiveni Bonner-Fischerovom prilagodbom

p (%) emu
g J XD/molOe

[CuCly(4-pym)].. (1) 1,01+ 0,07 1,987+0,002 26,05+0,08 (134+4)-10°5

[CuBray(4-pym);]. (2) 0,645 + 0,005 2,382+0,002 51,59+0,06 (213 +5) 1075

Za razliku od Curie-Weissove prilagodbe na eksperimentalne podatke koja je opisivala
samo paramagnetsko ponasanje, Bonner-Fischerova prilagodba (slika 45) u potpunosti opisuje
cjelokupno magnetsko ponasanje spojeva [CuCl2(4-pym)2]. (1) 1 [CuBr2(4-pym)2]. (2). Razlika
u Weissovim temperaturama u korelaciji je s vrijednostima energije superizmjene bakrovih(II)
iona u spojevima [CuClx(4-pym)2], (1) 1 [CuBr2(4-pym)2], (2). Veca Weissova temperatura

spoja 2 odgovara vecoj vrijednosti energije superizmjene kod spoja 2.
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Pretpostavlja se da u spojevima unutar serije s istim ligandom na razli¢ito magnetsko
ponaSanje utjeCe vrsta protuiona klora/broma preko kojih su premosteni susjedni bakrovi
kationi. Tako su u strukturi spoja 1 vezne udaljenosti (Cu—X, Cu---X, Cu—Cu) kra¢e nego u
strukturi spoja 2 Sto €ini magnetne centre bakra blize jedni drugima u spoju 1. Nadalje, u
strukturi spoja 1 kut £(Cu—X---Cu) je veci, a kut £(X—Cu---X) manji s obzirom na istoimene
kuteve u spoju 2, Sto ukazuje na Cinjenicu da su nasuprotni halogenidni ioni preko kojih su
premosteni ioni bakra manje udaljeni u spoju 1 nego u spoju 2. Odabrane vezne udaljenosti i
kutevi prikazani su u tablici 13. Usprkos §to su magnetni centri bakra blizi jedni drugima u spoju
1, iz slike 45 se moZe uociti da je antiferomagnetsko medudjelovanje superizmjene unutar
spinskog spoja [CuBr2(4-pym)2], (2) nesto jace od spoja [CuClx(4-pym)2], (1), a pretpostavlja
se da je uzrok tome manja elektron odvla¢ec¢a mo¢ bromidnog protuiona. Budu¢i da je kloridni
ion elektronegativniji te sukladno tome i viSe odvlaci elektronsku gustocu na sebe, na metalnim

centrima elektronska gustoca je osiromasena te je na taj nacin ostvarivanje antiferomagnetskog
medudjelovanja spina bakrovih(II) iona s ostalim spinovima slabije $to se o€ituje u Cinjenici da
je il < lJ2l. Za potpunije razumijevanje ove pojave trebalo bi obaviti i detaljne

kvantnomehanicke izracune koji izlaze van okvira ovog rada.

Tablica 15. a) Vezne udaljenosti u strukturi spoja 1
b) Vezne udaljenosti u strukturi spoja 2

spoj [CuClx(4-pym).]. (1) spoj [CuBr(4-pym):]. (2)
d(Cu-X)/A 2,296 d(Cu-X)/A 2,436
d(Cu---X)/A 2,918 d(Cu---X)/A 3,062
d(Cu—Cu)/A 3,707 d( Cu—Cu)/A 3,863
d(X---X)/A 3,719 dX---X)/A 3,962

Z£(Cu-X:-Cu)/° 89,91 Z£(Cu-X---Cu)/° 88,52
£(X-Cu---X)/° 90,19 £(X-Cu---X)/° 91,48
a) b)
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4.3. Difraktogrami praha bakrovih(IT) koordinacijskih
spojeva

Za potvrdu cCisto¢e 1 homogenosti pripravljenih uzoraka koriStena je difrakcija
rendgenskog zracenja u polikristalnom uzorku. Na temelju usporedenih eksperimentalnih i
racunatih difraktograma praha mozemo zakljuciti odgovara li struktura spoja odredena
metodom difrakcije rendgenskog zrac¢enja u jedini¢nom kristalu strukturi cijelog uzorka.

Snimljeni su difraktogrami svih polikristalnih uzoraka bakrovih(II) koordinacijskih
spojeva priredenih sintezom u otopini te su usporedeni s raCunatim difraktogramima. Za spojeve
[CuCl2(4-pym)2], (1) 1 [CuBr2(4-pym)2]» (2) priredene otopinskom sintezom snimljeni
difraktogrami praha dobro se slazu s raCunatima (slike P1 i P2). Osim toga, analiza
difraktograma praha [CuCly(4-pym)2], (1) 1 [CuBr2(4-pym)2]. (2) sugerira izostrukturnost
navedenih spojeva unutar serije s istim ligandom (slika P3). Iz serije s ligandom 2-
aminoprazinom snimljen je difraktogram praha za spoj [CuClx(2-NHzpz)2]» (3) prireden
otopinskom sintezom te se dobro slaze s difraktogramom praha ra¢unatim na temelju odredene
strukture navedenog spoja (slika P4), dok drugi spojevi iz iste serije nisu dobiveni. U seriji s
ligandom pirazin-2-onom snimljeni difraktogram praha za spoj [CuCl2(2-pyz)2]. (4) prireden
sintezom iz otopine dobro se slaZe s racunatim difraktogramom praha (slika P5). Difraktogram
praha spoja [CuBr(2-pyz)]. (5) (slika P6) nije usporeden s raCunatim difraktogramom s obzirom
da navedeni spoj nije od interesa za ovo istraZivanje te stoga njegov sintetski postupak nije

optimiziran u svrhu priprave spoja zadovoljavaju¢e homogenosti i €istoce.
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4.4. Termogravimetrijska analiza (TGA)

Za analizu stabilnosti pripravljenih spojeva koriStena je termogravimetrijska analiza
(TGA). Na temelju gubitka mase spoja pri odredenim temperaturama te usporedbom postotka
opazenog gubitka mase s masenim udjelima kemijskih vrsta u spoju mozemo pretpostaviti
najvjerojatnije vrste koje nastaju raspadom spoja. Termogravimetrijske krivulje svih priredenih
spojeva pokazuju da se njihov raspad odvija u jednom koraku.

Termogram spoja [CuClx(4-pym)2]. (1) pokazuje da se spoj raspada endotermno u
jednom koraku (232,45 °C) u kojem dolazi do gubitka 40,81% ukupne mase spoja (slika P7).
Prema usporedbi eksperimentalne vrijednosti (40,81 %) i racunatog masenog udjela (40,27 %)
za pretpostaviti je da u ovom koraku dolazi do gubitka jednog atoma klora i jedne molekule
liganda pirimidin-4-ona. Ostatak mase (59,19 %) nakon raspada odgovara masi bakrova(I)
klorida i jedne molekule liganda pirimidin-4-ona.

Termogram spoja [CuBrz(4-pym)2], (2) pokazuje da se spoj pocinje raspadati pri
temperaturi od 183,63 °C. Termogram spoja 2 pokazuje kontinuirani raspad spoja te se na
temelju podataka ne moze nista re¢i o gubitku ukupne mase spoja (slika PS8).

Termogram spoja [CuCl2(2-NH2pz)2]. (3) pokazuje da se spoj raspada u jednom koraku
(265,46 °C) u kojem dolazi do gubitka 59,26 % ukupne mase spoja (slika P9). Prema usporedbi
eksperimentalne vrijednosti (59,26%) i1 raCunatog masenog udjela (58,59 %) za pretpostaviti je
da u ovom koraku dolazi do gubitka dvije molekule liganda 2-aminopirazina. Ostatak mase
(40,74%) nakon raspada odgovara masi bakrova(Il) klorida.

Termogram spoja [CuCl(2-pyz)2]» (4) pokazuje da se spoj pocinje raspadati pri
temperaturi od 224,46 °C. Termogram spoja 4 pokazuje kontinuirani raspad spoja te se na

temelju podataka ne moze nista re¢i o gubitku ukupne mase spoja (slika P8).
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4.5. Diferencijalna skenirajuca kalorimetrija (DSC)

U svrhu potvrde Ccistoce priredenih spojeva koriStena je diferencijalna skenirajuca
kalorimetrija (DSC). U tablici 12 je prikazana analiza podataka, a uocena je ovisnost smanjenja
stabilnosti spoja o Cu—N veznoj udaljenosti. Tako je Cu—N udaljenost u spoju 3 najkraca te je
time 1 najstabilniji. Nadalje, posebno gledajuéi seriju priredenih spojeva s ligandom pirimidon-
4-onom uoceno je povecanje stabilnosti kod bakrovog(Il) spoja s klorom. U regiji raspada

spojeva, DSC krivulja svih priredenih spojeva, uocen je jedan endoterman signal.

Tablica 16. Temperature raspada priredenih spojeva

Spoj vezna udaljenost Cu—N temperatura raspada
[CuCly(4-pym):]. (1) 2,017 A 232,45 °C
[CuBr»(4-pym):]. (2) 2,436 A 183,63 °C

[CuCl2(2-NH2pz)2]. (3) 2,014 A 265,46 °C
[CuCL(2-pyz):]. (4) 2,051 A 224,46 °C
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Priredeno je pet novih koordinacijskih spojeva bakra(I) i bakra(Il) s derivatima pirazina
(pirazin-2-on, 2-pyz) i pirimidina (pirimidin-4-on, 4-pym i 2-aminopirazin, 2-NHpz) te
kloridnim i bromidnim anionima kao protuionima: [CuCl2(4-pym)2]. (1), [CuBr2(4-pym)2]. (2),
[CuCla(2-NH2pz)2]s (3), [CuCl2(2-pyz)2]. (4) 1 [CuBr(2-pyz)]. (5). Svim priredenim spojevima
odredena je kristalna struktura te je ustanovljena oktaedarska koordinacija bakra(Il) (1-4) 1
tetraedarska koordinacija bakra(I) (5). Spojevi bakra(Il) imaju izduzenu oktaedarsku
koordinaciju koja ukazuje na prisutnost Jahn-Tellerovog efekta ostvarenog preko veznih
udaljenosti bakrovih(Il) kationa i halogenidnih aniona. Neovisno o oksidacijskom stanju i
koordinaciji bakra, u svim priredenim spojevima susjedni bakrovi kationi premosteni su preko
aniona klora, odnosno broma te tako povezani stvaraju jednodimenzijske polimerne lanace.
Susjedni polimerni lanci medusobno se povezuju jakim N—H:--O vodikovim vezama (1, 2, 4 1
5) izmedu laktamskih skupina molekula liganda odnosno jakim N—H---N interakcijama (3) koje
se ostvaruju izmedu amino skupine nekoordiniranog pirazinskog dusikovog atoma dviju
molekula liganda. Takoder neovisno o oksidacijskom stanju i koordinaciji bakra, u svim
priredenim spojevima ostvaren je primarni supramolekulski lancasti motiv koji se moze opisati
graf-set notacijom C(4). Ustanovljeno je da je supramolekulski motiv lanca C(4) koji je opCenito
opazen u kristalnim strukturama amida odrZiv 1 u metalo-organskoj sredini neovisno o vrsti
liganda, oksidacijskom stanju i koordinaciji bakra.

Ovisnost magnetizacije o primjenjenom magnetskom polju pri temperaturama od 2 1 5

K kod oba spoja pokazuje linearno ponaSanje $to omogucava primjenu teorijskih modela u
kojima se magnetska susceptibilnost moze definirati kao y,, = 3—1:. Curie-Weissova prilagodba
na eksperimentalne podatke priredenih spojeva [CuClx(4-pym)2], (1) i [CuBr2(4-pym)2], (2)
dobro opisuje samo paramagnetsko stanje, dok Bonner-Fischerova prilagodba opisuje

cjelokupno magnetsko ponasanje antiferomagnetskog spinskog lanca. Antiferomagnetsko
medudjelovanje superizmjene bakrovih(II) iona je nesto jace kod spoja 2, a pretpostavlja se da

je uzrok tome manja elektron odvlace¢a mo¢ bromidnog protuiona u usporedbi s kloridnim

protuionom.
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4-pym pirimidin-4-on

2-pyz pirazin-2-on

2-NHazpz 2-aminopirazin

1 spoj [CuCl2(4-pym)2]n

2 spoj [CuBr2(4-pym):],

3 spoj [CuCl2(2-NH2pz)2].

4 spoj [CuCla(2-pyz)2]»

5 spoj [CuBr(2-pyz)].

EtOH etanol

H>O voda

CuCl2-2H>0 bakrov(II) klorid dihidrat

CuBrn bakrov(II) bromid

SQUID eng. superconducting quantum interference device
TGA termogravimetrijska analiza

DSC diferencijalna skeniraju¢a kalorimetrija

vdW van der Waals
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8.1. Kiristalografske tablice

Tablica P1. Kristalografski podaci za spojeve 112

spoj [CuClz(4-pym):].. (1) [CuBrz(4-pym)].. (2)
molekulska formula CsHsCuCLN:O; CsHsCuBr:N>O»
relativna molekulska 298.60 387.52

masa

prostorna grupa P2i/n P2i/n
kristalni sustav monoklinski monoklinski

alA 3,7072(5) 3,8635(3)

b/A 21,773(2) 21,9252(13)

c/A 7,0557(7) 7,1064(4)

al® 90 90

pl° 93,499(10) 92,855(6)

y/° 90 90

VA3 568,46(11) 601,22(7)

VA 2 2

R; wR

0,0802; 0,1915

0,0402; 0,0832
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Tablica P2. Kristalografski podaci za spojeve 3,415

Spoj [CuCl2(2-NH2pz)2]. (3)  [CuCl(2-pyz ):]. (4) [CuBr(2-pyz)]. (5)
m;’;:;‘::ls:a C4HsCuCLN; CsHyCuChLN,O; C4H4CuBr:NO
mol:lzlﬁz:;?nasa 229,55 326,62 319.45
prostorna grupa P2i/n P2i/c P212,:2,
kristalni sustav monoklinski monoklinski rompski
alA 3,7480(6) 3,7372(7) 3,93712(13)
b/A 18,727(3) 7,6877(8) 7,4374(3)
cl/A 8,3309(9) 19,716(2) 21,4624(9)
al® 90 90 90
pl° 92,334(12) 94,822(15) 90
yl° 90 90 90
VA3 584,25(15) 564,44(13) 628,46(4)
VA 4 2 8

R; wR 0,0688; 0,1109 0,0409; 0,0830 0,0203; 0,0598
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Tablica P3. a) Vezne udaljenosti u strukturi spoja 1
b) Vezne udaljenosti u strukturi spoja 2

spoj [CuClx(4-pym)].. (1)

kemijska veza d/ A
Cul-N2 2.017(6)
Cul-Cl1 2,2962(19)

N2-C4 1,320(9)

N2-C3 1,380(11)

N1-C4 1,330(10)

NI-C1 1,374(12)

NI-HI 0.86(2)

01-C1 1,252(10)
a)

Tablica P4. a) Vezne udaljenosti u strukturi spoja 3
b) Vezne udaljenosti u strukturi spoja 4

spoj [CuCl2(2-NHzpz)2]. (3)

kemijska veza d/ A
Cul-N3 2,015(6)
Cul—ClI 2.286(2)
N3-C2 1,316(9)
N3-C3 1,359(8)

N2—C4 1,321(9)
N2-Cl1 1,341(9)
NI-C1 1,334(10)
NI-HIA 0.87(2)
NI-HIB 0.86(2)
a)

spoj [CuBrz(4-pym):]. (2)

kemijska veza

Cul-N2
Cul-Brl
N2-C4
N2-C3
N1-C4
NI1-C1
NI-H1
01-Cl1

d/ A

2,023(3)

2,4360(4)
1,303(5)
1,386(5)
1,334(5)
1,392(6)
0,85(2)
1,227(6)

b)

spoj [CuCly(2-pyz )2]» (4)

kemijska veza

Cul-N2

Cul-Cll1
N2-C2
N2-C3
01-C1
N1-C4
NI1-Cl
NI1-H1

d/ A
2,051(2)
2,2773(8)
1,300(4)
1,372(4)
1,237(4)
1,353(4)
1,355(4)
0,826(18)

b)
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Tablica P5. Vezne udaljenosti u strukturi spoja 5

spoj [CuBr(2-pyz)]. (5)

kemijska veza d/ A kemijska veza

Cul-Brl 2,4259(6)

N2-C2
Cul-Brl 2,5270(6)

N2-C3
Cul-Brl 2,5557(7)

01-Cl1
Cul-N2 2,021(3)

NI-Hl1
Cul-Cul 2,9241(7)

d/ A

1,315(5)
1,367(5)
1,251(5)
0,88(2)

Tablica P6. Geometrija vodikovih veza u kristalnoj strukturi spoja 1

spoj [CuClx(4-pym):]» (1)

Vodikova

interakcija ~ 4D-HYA  d(H-—-A)YA  dD--AyA  «D-H--A)r°
C3-H3---Cll 0,93 2,95 3,590(8) 126,8
C2-H2---Cll 0,93 2,87 3,543(9) 130,0
NI-H1---Ol 0,86(2) 1,96(3) 2,807(10) 167(10)

Simetrija na A

xy,z+1
xy,z+1
1 1

1
X+E,—y+E,Z—E

Tablica P7. Geometrija vodikovih veza u kristalnoj strukturi spoja 2

spoj [CuBrz(4-pym):], (2)

Vodikova  gip_H)YA dH--A)/A dD--AYA z(D-H---A)P°
interakcija
C3-H3-Brl 0,93 2,94 3,649(4) 134,0
C2-H2-Brl 0,93 3,13 3,734(5) 124,6
NI1-H1---01 0,85(2) 2,00(3) 2,791(5) 154(5)

Simetrija na A

—x+1,-y+1,-z

—x+1,-y+1,-z
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Tablica P8. Geometrija vodikovih veza u kristalnoj strukturi spoja 3

spoj [CuClL(2-NH:pz):]. (3)

Vodikova TT...AN/O . .
interakeija dD-H)/A dH:--A)/A dD--AJA D-H--A)/ Simetrija na A
C4-H4---Cll 0,93 2,85 3,783(9) 179,3 —x+1,-y+1,-z+2

1 1 1
NI-HIA:-N2  0,87(2) 2,23(3) 3,070(10) 164(8) xt7,-y 4523
NI-HIB--Cll  0,86(2) 2,57(4) 3,388(9) 157(8) —x +;,y - % — +§

Tablica P9. Geometrija vodikovih veza u kristalnoj strukturi spoja 4

spoj [CuClx(2-pyz):]. (4)

Vodikova =)\ HYA  d(H--AYA d(D--AYA D-H--A)°  Simetrijana A
interakcija (D-H) ( ) ( ) (D- ) imetrija na
C4-H4---Cl1 0,93 2,64 3,483(3) 151,0 xy+1,z
NI-HI--O1  0,826(18)  1,91(2) 2,706(3) 162(4) —x+;,y +%,-z+%

Tablica P10. Geometrija vodikovih veza u kristalnoj strukturi spoja 5

spoj [CuBr(2-pyz)]. (5)

Vodikova o . .
interakcija dD-H)/A dH---A)A dD--A)/A «D-H--A)/ Simetrija na A
C3-H3---Brl 0,93 3,14 3,647(4) 116,4 N _% —y % s
C2-H2---01 0,93 2,66 3,520(5) 154,6 1 1
—x—l,y—E —Z+§
C4-H4---Brl 0,93 2,92 3,667(4) 138,3 xy+1,z
1 1
NI1-HI---O1 0,88(2) 1,88(3) 2,717(4) 158(4) —x=ly+s,-z+5
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8.2. Difraktogrami praha

Intenzitet a.u.
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Slika P1. Usporedeni difraktogrami praha spoja [CuCly(4-pym)a], (1) - racunati (crni) i
eksperimentalni (polikristalni produkt prireden otopinskom sintezom, plavi)

14000

12000

10000

Intenzitet a.u.

T l N | e

8000
6000

4000

2000
0

4 6 8§ 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38

207

Slika P2. Usporedeni difraktogrami praha spoja [CuBr2(4-pym):], (2) - raunati (crni) i
eksperimentalni (polikristalni produkt prireden otopinskom sintezom, zeleni)
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Slika P3. Usporedeni difraktogrami praha spojeva [CuCly(4-pym)z], (1) 1 [CuBr2(4-pym)2], (2)
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Slika P4. Usporedeni difraktogrami praha spoja [CuCly(2-NHzpz)>], (3) - racunati (crni) i
eksperimentalni (polikristalni produkt prireden otopinskom sintezom, zeleni)
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Slika PS. Usporedeni difraktogrami praha spoja [CuClx(2-pyz)2], (4) - racunati (crni) i
eksperimentalni (polikristalni produkt prireden otopinskom sintezom, zeleni)
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Slika P6. Difraktogram spoja [CuBr(2-pyz)], (5) - racunati
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8.3. Termogravimetrijska analiza
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Slika P7. Termogravimetrijska krivulja spoja [CuCly(4-pym)2]. (1)
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Slika P8. Termogravimetrijska krivulja spoja [CuBr2(4-pym)], (2)
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Slika P9. Termogravimetrijska krivulja spoja [CuCl2(2-NH2pz)2]. (3)
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Slika P10. Termogravimetrijska krivulja spoja [CuCl(2-pyz)2]. (4)
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8. PRILOZI

8.4. Diferencijalna skenirajuca kalorimetrija
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Slika P11. DSC krivulja spoja [CuCly(4-pym)2], (1)
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Slika P12. DSC krivulja spoja [CuBr2(4-pym).], (2)
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Slika P13. DSC krivulja spoja [CuClx(2-NHzpz).] (3)
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Slika P14. DSC krivulja spoja [CuClx(2-pyz)2]. (4)
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VALENCIJA - TEMELJNI KEMIJSKI POJAM

METODICKI DIO

Valencija — temeljni kemijski pojam
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1. UVOD

“Od svih koncepata u modernoj kemiji, koncept valencija je jedan od najtemeljnijih” je
navod profesora Colina Russella s kojim bi se i danas mnogi kemicari ili povjesnicari znanosti
slozili. Medutim, iako temeljan, povijest tog pojma je izuzetno sloZena jer usprkos raznim
studijima s razli¢itim pogledima na valenciju, teSko se moze kronoloski govoriti o razvoju
koncepta valencije kao cjeline. lako je povijest pojma valencija literaturno bogata, ta povijest
je osim povrsnih uvodnih “povijesnih” poglavlja koji se javljaju u standardnim monografijama
o valenciji, samo u rijetkim knjigama revidirana kronoloski. Osim nedostataka kronoloskog
razvoja pojma valencija, joS dan danas na pitanje tko je otkrio valenciju ne moze se izravno
odgovoriti. Budu¢i da je razvoj pojma valencija trajao cijelo jedno stoljece, ideja o sposobnosti
vezanja atoma kemijskih elementa s tocno odredenim brojem atoma nekog drugog elementa
kroz povijest se protezala kroz razne teorije (dualisticku, radikalnu, susptitucijsku), a
predstavljala je glavni problem znanosti 19. 1 20. stolje¢a. Taj problem je bio sve samo ne
jednostavan, jer je sa sobom povlacio druge temeljne pojmove, kao $to su zakon o volumnom
omjeru, zakon o ocuvanju mase i vrste kemijskog vezivanja. Upravo zbog dugog razvoja pojma
valencija, nedostatka kronologije 1 svoje kompleksnosti, pojam valencija pripada jednoj od
najvecih i viSegodisnjih kontroverzi u povijesti kemije.!:

Prvi cilj ovog dijela diplomskog rada je prouciti povijest valencije i napraviti literaturni
pregled udzbenika iz kemije za sedmi razred osnovne Skole u svrhu proucavanja utjecaja
znanstvenog izrazavanja i metodologije poucavanja na razvoj studentskih poteSkoca vezanih uz
pojam valencija. Vode¢i se time, drugi cilj je bio ispitati (prema prethodno istraZenim
literaturnim podacima) i analizirati o¢ekivana pogresna shvacanja kod studenata Prirodoslovno-
matematickog fakulteta SveuciliSta u Zagrebu posebno za kovalentne, ionske i koordinacijske
spojeve. Treci cilj rada je na temelju dobivenih rezultata dati prijedlog za unaprjedenje nastavne
prakse u osnovnoj Skoli pri poufavanju pojma valencija temeljen na strategiji ucenja
otkrivanjem ukljucuju¢i Gardnerovu teoriju visestrukih inteligencija i Bloomovu taksonomiju s
ciljem prilagodbe djeci s posebnim obrazovnim potrebama vodeci se idejom humane Skole
pedagoga Hartmuta von Hentiga, a predloZeno je i didakti¢ko pomagalo ,,Vitez Covek*.

Specifi¢ni cilj ovog rada je bio generalizirati i naposljetku predloziti definiciju pojma
valencije atoma nekog kemijskog elementa u poc¢etnom poucavanju koji bi bio primjenjiv na
ionske 1 kovalentne spojeve, a na viSoj razini poucavanja i dalje znanstveno konzistentan ¢ime

bi se omogucilo to¢nije znanstveno izrazavanje u nastavi kemije.

88



2. NASTAVNI PLAN I PROGRAM

2. NASTAVNI PLAN I PROGRAM

&9



2. NASTAVNI PLAN I PROGRAM

Pregled nastavnih programa kemije i1 fizike prema sluzbenom Nastavnom planu i
programu za osnovau i srednju Skolu napravljen je u svrhu stjecanja uvida u zastupljenost
nastavnih koncepata povezanih s valencijom atoma kemijskog elementa u nastavi. Prema
osnovnoskolskom nastavnom programu kemije, pojam valencija se obraduje u sedmom razredu
u sklopu nastavne cjeline Grada tvari.

Nadalje, iako se u osnovnoskolskom nastavnom programu fizike i gimnazijskim
nastavnim programima fizike i kemije nigdje ne spominje pojam ,, Valencija “, u svima njima su
izneseni odredeni nastavni koncepti koji su nuzni za tumacenje grade tvari jer uvjetuju izgradnju
koncepta valencije atoma kemijskog elementa. Tako se u sklopu Nastavnog plana i programa
za osnovnu Skolu fizike u sklopu nastavne teme Grada tvari obraduje koncept strukture tvari
(samo da su tvari gradene od atoma i molekula), a samo u izbornom sadrzaju se obraduje grada
atoma. Istodobno u nastavi kemije, prema Nastavnom planu i programu za osnovnu skolu u
sedmom razredu obraduju se koncepti (atom, subatomske Cestice, kemijski element, periodni
sustav elemenata, atomski i maseni broj, ion, formulska jedinka, naboj aniona i kationa) koji
uvjetuju izgradnju koncepta valencije atoma kemijskog elementa. Prema nastavnom planu i
programu kemije za gimnazije u prvom razredu obraduju se nastavne cjeline Afomi, molekule i
kristali, unutar koje se obraduju teme Grada atoma, Elektronski omotac atoma, Periodni sustav
elemenata, Kemijske veze 1 Unutarnja grada kristala.

Koncepti koji uvjetuju izgradnju koncepta valencije atoma kemijskog elementa, a
obraduju se u sklopu gore navedenih tema u prvom razredu gimnazije s tim da se pojam
valencije nigdje ne spominje jesu: elementarne Cestice, grada atoma, spektri i strukture
elektronskog omotaca, Bohrov model atoma (ljuske, podljuske, orbitale i spin elektrona),
redoslijed popunjavanja orbitala, elektronske konfiguracije, periodicnost svojstava elemenata
(radijus atoma, energija ionizacije, afinitet prema elektronu, elektronegativnost), kovalentna
veza (podijeljeni 1 nepodijeljeni elektronski par, strukturna formula), elektronegativnost i
kovalentna veza.

Prema nastavnom planu i programu fizike za gimnazije u 4. razredu poucava se

povijesni razvoj atoma (inacica A i B).
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3. POVIJEST POJMA VALENCIJA

3.1. Povijest pojma valencija u hrvatskim udzbenicima

Povijesni pregled pojma valencija u udzbenicima za osnovnu $kolu nacinjen je u svrhu

proucavanja znanstvenog izrazavanja u povijesti nastave kemije i njegovog utjecaja na razvoj

ucenickih poteskoc¢a vezanih za ovaj pojam. Ukupno je pregledan 21 udzbenik za sedmi razred

osnovne $kole, od kojih je najstariji bio onaj iz 1939. godine. Prilikom pretrage literature uocene

su razliCite interpretacije valencije kroz povijest, a definicije pojma valencija kroz povijest su

sljedece:

b)

d)

40-te godine 20. stoljeca

., Sposobnost atoma pojedinih elemenata da se mogu jediniti s jednim ili vise atoma vodonika
zovemo hemijskom valencijom. Te valencije prikazujemo u strukturnim formulama malim

crticama: ...

,,Sposobnost atoma pocela, da se mogu spajati s odredenim brojem atoma nekog drugog
pocela, zove se valencija. Nije poznat spoj, u kojem bi atom vodika vezao dva ili vise atoma
drugog pocela, pa se prema tome uzima, da vodik ima jedinicu sposobnosti za vezanje

drugih atoma. ***

., Stvaranje oksida raznovrsnog sastava specijalan je slucaj, u kome se ocituje svojstvo
atoma, koje se naziva valencijom. Valencija se pokazuje u tome, Sto atomi jednoga elementa
mogu vezati u spojevima samo odredeni broj atoma drugih elemenata. Za razne atome su i
ti brojevi razliciti... Valencija elemenata je broj, koji pokazuje, koliko atoma vodika (ili
drugog jednovalentnog elementa) mozZe u spoju vezati jedan atom danog elementa.
Valencija elementa, koju smo nasli u njegovim spojevima s jednovalentnim elementima,
ispoljava se i u njegovim spojevima s drugim elementima. Elementi s istom valencijom

spajaju se — jedan atom s jednim atomom.

50-te godine 20. stoljeca

,,Sposobnost atoma pojedinih elemenata, da se mogu spajati ili zamjenjivati s jednim ili vise

atoma vodika zovemo njegovom valencijom. “¢

., Broj, koji pokazuje, koliko se puta nalazi ekvivalentna teZina nekog elementa u njegovoj

atomskoj tezini, odnosno, koji pokazuje, s koliko se atoma vodika moze spojiti atom nekog
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g

h)

D

k)

elementa, ili s koliko se vodikovih atoma moze zamijeniti atom doticnog elementa, zove se
valencija. 7

,, ...Bilo bi tesko pisati formule, kad bismo isli opisanim putem. Medutim, ima pravila, koja
to olaksavaju, pa cemo se s njima upoznati. Iz formule: H>O, NH3s, i CH4 vidimo, da atom
kisika moze vezati 2 atoma vodika, atom dusSika 3 i atom ugljika 4 atoma vodika. Zato
kazemo , da je kisik dvovalentan, dusik trovalentan i ugljik cetverovalentan, a valencije im

oznacujemo crticama...

60-te godine 20. stoljeca

,, ...Kemijske bi formule bilo tesko sastavljati, kad bismo to cinili na opisani nacin. Ali ima
pravila, koja to olaksavaju. Zato ce biti korisno, da i ti ta pravila upoznas. Iz formula: H>O,
NH3, i CHy vidis, da atom kisika mozZe vezati 2 atoma vodika, atom dusSika 3 i atom ugljika
4 atoma vodika. Zato kaZemo, da je kisik dvovalentan, dusik trovalentan i ugljik
Cetverovalentan, a valencije im oznacujemo crticama... Neki elementi imaju samo po jednu

valenciju, a neki dvije ili vise...

,,Sposobnost atoma nekog elementa da mozZe vezati odreden broj atoma vodika nazivamo

valencija tog elementa. “!°

,,Sposobnost atoma pojedinih elemenata da grade molekule kemijskih spojeva nije
bezgranicna. Ona ovisi o tome s koliko se atoma vodika moZe pojedini atom spojiti, odnosno
koliko vodikovih atoma mozZe u nekom spoju zamijeniti. Tu sposobnost atoma nazivamo
njegovom valencijom.... Valencija je jednaka broju slobodnih pozitivnih ili negativnih
elektricnih naboja iona elemenata, odnosno broju elektronskih parova preko kojih se atom
nekog elementa veze s drugim atomima. Valencija se redovno oznacuje rimskim brojem uz

simbol elementa ili crticom. !

70-te godine 20. stoljeca

,Svojstvo atoma nekog elementa da moze vezati odreden broj atoma vodika nazivamo

valencija tog elementa. “'?

., Takvo svojstvo atoma nekog elementa koje se sastoji u mogucnosti vezanja odredenog
broja atoma vodika nazivamo valencija elementa... Valencije su jednih elemenata pozitivne,

drugih negativne, a nekih pozitivne i negativne. “'?
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)

p)

q)

r)

s)

., Sposobnost atoma pojedinih elemenata da grade molekule kemijskih spojeva nije
bezgranicna. Ona ovisi o tome s koliko se atoma vodika moze pojedini atom spojiti, odnosno
koliko vodikovih atoma mozZe u nekom spoju zamijeniti. Tu sposobnost atoma nazivamo
njegovom valencijom.... Valencija je jednaka broju slobodnih pozitivnih ili negativnih
elektricnih naboja iona elemenata, odnosno broju elektronskih parova preko kojih se atom
nekog elementa veze s drugim atomima. Valencija se redovno oznacuje rimskim brojem uz
simbol elementa ili crticom. “'*

., Takvo svojstvo atoma nekog elementa koje se sastoji u mogucnosti vezanja odredenog
broja atoma vodika nazivamo valencija elementa... Neki imaju dvije ili vise valencija...
Valencije su jednih elemenata pozitivne, drugih negativne, a nekih pozitivne i negativne.

Opéenito mozemo reci da su najcescée valencije metala pozitivne, a nemetala negativne... “!

16,17, 18

80-te godine 20. stoljeca

,,Svojstvo atoma nekog elementa da se spaja s tocno odredenim brojem atoma nekog drugog

elementa naziva se njegovom valencijom, odnosno valencijom elementa. ‘"

Udzbenici u sadasnjoj primijeni u nastavi kemije

,,Svojstvo atoma nekog elementa da se spaja s tocno odredenim brojem atoma nekog drugog

elementa naziva se njegovom valencijom, odnosno valencijom elementa. “*°

., Svojstvo, tj. sposobnost atoma nekog elementa da se spaja s tocno odredenim brojem atoma

drugog elementa naziva se valencijom. “*!

,, Atomi razlicitih elemenata razlikuju se po gradi, stoga imaju i razlicita svojstva. Jedno od
njih je sposobnost vezanja s tocno odredenim brojem atoma drugih elemenata i nazivamo

Jje valencija. (lat. Valere - vrijediti). “*

., Sposobnost atoma nekog elementa da se vezZe s odredenim brojem atoma nekoga

Jjednovalentnog elementa nazivamo njegovom valencijom. “*

,,Sposobnost atoma nekoga elementa da se veze s odredenim brojem atoma nekoga drugoga
elementa nazivamo valencija. Zbroj valencija svih atoma jednoga elementa mora biti jednak

zbroju valencija svih atoma drugoga elementa. “**
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3.2. Povijest metodologije poucavanja pojma valencija
u hrvatskim udzbenicima

Medu ostalima, pojmovi kao $to su ,,broj veza®, ,,broj okruzenih atoma®, ,,valencija®,
,»oksidacijski broj* Cesto se pojavljuju u udzbenicima kemije za osnovnu i srednju Skolu.
Medutim, prema literaturnim podacima ti pojmovi se ucestalo poistovjecuju sto dovodi do
pogresne interpretacije odnosno zakljucka o samoj valenciji atoma nekog kemijskog elementa.

Stoga, osim §to je napravljen povijesni pregled definicija pojma valencija u udzbenicima
za osnovnu Skolu, literaturnim pregledom istraZzena je i povijest metodologije poucavanja pojma
valencija. Takva pretraga nacinjena je u svrhu revidiranja znanstvenog izrazavanja u
metodologiji poucavanja te u kolikoj je mjeri to izrazavanje u nastavi odgovorno i koliko je
utjecalo na stvaranje pogresnih zakljuaka o valenciji atoma nekog elementa. Literaturnim
pregledom uocena je prisutnost razli¢itih pristupa u metodologiji poucavanja pojma valencija
atoma kemijskog elementa Sto je sukladno prethodno navedenim definicijama, u kojima se s
razli¢itih aspekata znanstveno izrazava (definira) pojam valencije u udzbenicima kroz povijest
te koliko se je znanstveno izrazavanje u udzbenicima mijenjalo sukladno razvoju novih spoznaja

kroz godine.

Definicija valencije prema vodikovom atomu

U najstarijem udZbeniku’, onom iz 1939. godine, valencija je definirana kao
»posobnost atoma pojedinih elemenata da se mogu jediniti s jednim ili vise atoma vodonika “.

3,5,6,10-18 u raznim

Ovakva definicija pojma valencija protezala se je kroz povijest udZbenika
varijacijama, a mjesto nalazi i u dana$njim udzbenicima??. Na temelju toga moZemo uvidjeti da
se znanstveno izrazavanje iz 1939. godine zadrzalo sve do danas, suvremenog doba kvantne
mehanike. Rezultat toga je da metodologija poucavanja ne prati znanstvena dostignuca te se na
taj nacin podvrgava minimalizmu koji odgovara metodologiji poucavanja jos iz daleke 1939.

godine.
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Definicija valencije i broj veza

Takoder u udzbeniku®, onom iz 1939. godine, valencija je poistovjeéena s valentnim
crticama (,,7e valencije prikazujemo u strukturnim formulama malim crticama:... "), a pri
poucavanju su za primjere uzeti spojevi HCl, H-O, NH3, CH4, SO2, SO3 i O3 u kojima se
valencija atoma kemijskog elementa podudara s valentnim crticama. Takoder je uoceno da su
dani primjeri kovalentnih spojeva s viSestrukim vezama na kojima se je ispitivao pojam
valencija. Pretragom literature*?* uoceno je da se je shematski prikaz primjera kovalentnih
spojeva sa viSestrukim vezama na kojima se je objasSnjavala valencija mijenjao kroz povijest

metodologije poucavanja, a na slici 1 su prikazani primjeri molekula.

= N=—7—0 H—O—H
S/O ’ 0/ \O ’ \O 11
N, /N /

0
o H N—0 /\
H H

AN,

o

a) b) ©) d) e)

Slika 1. Shematski prikazi spojeva s viSestrukim vezama u metodologiji poucavanja valencije
a) Molekula SO; shematski prikazana u udzbeniku'® iz 1939. godine
b) Molekula SO, shematski prikazana u udzbeniku'® iz 1939. godine
¢) Molekula HSO4 shematski prikazana u udzbeniku'® iz 1971. godine
d) Molekula N>O; shematski prikazana u udzbeniku'® iz 1961. godine
e) Molekula H,O shematski prikazana u udzbeniku'® iz 1939. godine

U danasnjim udZbenicima koji se primjenjuju, valencija atoma kemijskog elementa se poucava
na kovalentnim spojevima koji su ve¢inom osim kemijskom formulom prikazani i valentnim crticama.
Usprkos ¢injenici da se je VSEPR metoda razvijala 60-ih godina proslog stolje¢a, samo u jednom? od
udzbenika koji se danas koriste pronadeni su kovalentni spojevi shematski prikazani postuju¢i VSEPR

metodu.
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3. POVIJEST POJMA VALENCIJA

Definicija valencije i broj atoma

40-ih 1 50-ih godina proslog stoljeca valencija atoma poucavala se je kao sposobnost
odnosno kao moguénost spajanja s to¢no odredenim brojem atoma drugog elementa.* > Iako se
je ovakav pristup u pou¢avanju valencije vrlo malo protezao kroz povijest udzbenika'® (,, 4ko
se spoj sastoji od dva elementa koji imaju jednaku valenciju, onda je u molekuli spojen jedan
atom jednoga s jednim atomom drugoga‘), ovakva metodologija poucavanja definicije
valencije je u danaSnjim udZbenicima najzastupljenija. UoCeno je da se u znanstvenom
izrazavanju valencija atoma poistovjecuje sa spajanjem odnosno vezivanjem s to¢no odredenim
brojem atoma drugog elementa®® 21> 22 23 24 te da tom definicijom nije dovoljno naglasen

Proustov zakon masenih omjera.

Definicija valencije kao pravilo

Na kraju 50-ih i po€etkom 60-ih godina proSlog stoljeta u nastavi kemije pojam
valencija se poucavao kao jedno od pravila koja nam omogucavaju ,,sastavljanje” kemijskih
formula. Takoder, u ovom periodu u znanstvenom izrazavanju uocena je interpretacija pojma

valencije u smislu da elementi mogu imati jednu valenciju, a neki dvije ili vise.®°

Definicija valencije i oksidacijski broj

Krajem 60-tih godina prvi put se u metodologiji poucavanja valencije spominje u
kontekstu pozitivnih ili negativnih elektricnih naboja naboja iona elemenata i broju elektronskih
parova preko kojih se atom nekog elementa veZe s drugim atomima.'"'* Ovakva metodologija
je imala velik utjecaj na znanstveno izraZavanje u poucavanju valencije koje je obiljezilo cijelo
jedno desetlje¢e. Uoceno je da se kroz 70-te godine valencija atoma kemijskog elementa
poucavala na nacin da moZe biti pozitivna 1 negativna. U tom periodu takoder je uceno
poucavanje da je zbroj umnozaka indeksa i valencije atoma jednog elementa 1 umnoska indeksa
i valencije atoma drugog elementa jednak nuli.'>!> 161718 Takvo pravilo u metodologiji
poucavanja valencije omogucavalo je sastavljanje empirijskih formula. Prilikom literaturnog
pregleda udZbenika koji se trenutno koriste u nastavi kemije, ¢ak u dva udzbenika se spominje
pravilo da zbroj valencija svih atoma jednoga elementa mora biti jednak zbroju valencija svih

atoma drugoga elementa.?!- 24
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Tablica 1. ,, Pravila koja omogucuju sastavljanje empirijskih formula '3 1516 17- 18

primjeri koristeni u

metodologiji pougavanja poucavana pravila u nastavi kemije
+1 -1
HCI 1-(+D+ 1- (-1 =0
+1 2
H,0 2- (+D)+ 1- (=2)=0
-3 +1
NH; 1+ (=3)+ 3 (+1) =0
+4 2
NO; 1- (+49)+ 2 (-2)=0
+1 -1
NaCl 1-(+D+ 1- (-1) =0

Poucavanje pojma valencija na primjerima kovalentnih spojeva

U udzbeniku'®, onom iz 1939. godine, valencija je pou¢avana samo na primjerima
kovalentnih spojeva HCI, H2O, NH3, CHa, SOz, SO3 1 O3, Tijekom povijesti kovalentni spojevi
su Cesto prikazivani shematskim prikazom medutim u udzbenicima 60-tih godina uoceno je da
se valencija nekog elementa prikazuje valentnom crticom.”!'%!? Krajem 60-tih godina i
pocetkom 70-tith godina u udZzbenicima je uocen je opis elektronske konfiguracije atoma
kemijskih elemenata u ¢ijem se kontekstu spominju elektroni vanjskih ljusaka atoma.' 14 U 70-
tim godinama primjeri kovalentnih spojeva u udZbenicima su za razliku od ranije prikazivani
samo kemijskim formulama, a poucavanje se temeljilo prema vezanju odredenog broja atoma
vodika. U tom periodu takoder je uoceno i poucavanje da je zbroj umnozaka indeksa i valencije
jednog elementa i umnozak indeksa i valencije drugoga elementa jednak nuli na primjerima
kovalentnih spojeva HCI, H,O, NH3, NO, '3 15:16:17.181J danagnjim udZbenicima valencija atoma

kemijskog elementa se ve¢im dijelom poucava na kovalentnim spojevima HCI, H,O, NH3 1
CH4 20,21, 22,23, 24
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Poucavanje pojma valencija na primjerima ionskih spojeva

Kao primjeri na kojima se poucava valencija atoma kemijskog elementa, ionski spojevi
su prvi puta pojavljuju u udzbeniku® iz 1947. U tom udzbeniku se poucava o elementima u
kojima jedan atom u spoju ne moZze vezati viSe od jednog atoma drugog elementa te su to
takozvani jednovalentni elementi dok npr. atomi trovalentnih elemenata vezu u spojevima tri
atoma jednovalentnih elemenata (NaH, KH, NaCl, AlICls, CrCls, NNa3). Ionski spojevi u tom
udZbeniku su prikazani samo kemijskim formulama. U udzbeniku® iz 1951. godine broj primjera
ionskih spojeva na kojima se poucava valencija je smanjen, a formulska jedinka ionskog spoja
osim §to se prikazuje kemijskom formulom prikazuje se i valentnim crticama. Poucavanje
valencije atoma u ionskom spoju na temelju prikaza valentnih crtica obiljezilo je metodologiju

poucavanja 60-tih godina proslog stoljec¢a. * 1°

Fe 0] Al—=0

>O >0 Cu—=0

Fe—0O Al=—=0
a) b) c)

Slika 2. Shematski prikazi formulskih jedinki ionskih spojeva s visestrukim vezama u metodologiji

poucavanja valencije
a) lonski spoj Fe,Os shematski prikazan u udzbeniku' iz 1951. godine
b) lonski spoj Al,Os shematski prikazan u udzbenicima'®!7 iz 1961. i 1967. godine
¢) lonski spoj CuO shematski prikazan u udzbenicima'® "% iz 1961., 1967.1 1971. godine

U 70-tim godinama primjeri ionskih spojeva na kojima se je poucavala valencija atoma
kemijskog elementa pisani su samo u obliku kemijskih formula, a valencija elementa se
odredivala prema zbroju umnozaka indeksa i valencija atoma (koje mogu biti 1 pozitivne 1
negativne) na primjerima aluminijeva(Ill) oksida, natrijeva oksida, kalcijeva karbonata. U
danasnjim udZbenicima koji se trenutno koriste u poucavanju, primjeri ionskih spojeva kojima
se objasnjava valencija atoma elementa uopce nisu ujednaceni kao i broj primjera. Tako u nekim
udzbenicima postoji ¢itav niz primjera, dok se u drugim udzbenicima nalazi samo npr. po jedan

primjer.
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- 4.1. Ocekivane studentske poteskoce

Literaturnim pregledom povijesti metodologije poucavanja pojma valencija u osnovnim
Skolama je vrlo naglaSena neujednacenost definicija pojma valencije atoma kemijskog elementa
koja je prisutna i u danasnjim udzbenicima. Ukoliko bi se pogledale sve definicije pojma
valencija prisutne u udzbenicima koji se trenutno koriste u poucavanju, pretpostavka je da bi

Citatelj ostao smeten raznim interpretacijama valencije atoma kemijskog elementa.

Atom kisika je
jednovalentan jer je
okruzen s jednim
atomom magnezija

Atom kisika je
dvovalentan jer je
okruzen sa dva
atoma vodika

Slika 3. Jedna od oc¢ekivanih studentskih poteskoca

Je 1i valencija atoma nekog kemijskog elementa svojstvo poput njegova radijusa,
energije ionizacije 1 afiniteta prema elektronu ili je to sposobnost atoma da ,,¢ini* nesto? Je li
valencija mozda ipak samo neki broj koji nema dublje fizikalno znacenje? Ovisi li valencija
atoma kemijskog elementa o broju atoma kojima je taj atom okruZen ili o svim svojim valentnim
elektronima? MozZe li se valencija kemijskog elementa definirati kao broj veza ili kao primanje
ili predaja elektrona? Postoji li definicija valencije koja bi bila primjenjiva na ionske 1
kovalentne spojeve? Kroz sva gore navedena pitanja, korelacije i sinonime na temelju proucenih
literaturnih podataka mogla bi se o¢ekivati pogresna shvacanja vezana uz razumijevanje pojma
valencija.

Na temelju literaturnih podataka i Nastavnog plana i programa od strane istraZivaca
(studenta) i nastavnika (mentora) pretpostavljeni su moguci krivi zakljucci (pogresna shvacanja)
o pojmu valencija, a koje bi cCitatelj mogao donijeti na temelju Citanja udzbenicke literature.

Ocekivana pogresna shvacanja koja nisu literaturno potkrijepljena, temeljila su se na
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ocekivanim obrazovnim ishodima prema gimnazijskom Nastavnom planu i programu kemije.

Pretpostavljena pogresna shvacanja iz obje opisane skupine su sljedeca:

I) ,Valencija atoma nekog kemijskog elementa jednaka je broju atoma koji

okruZuju taj atom u kemijskom spoju. «* > 10-20-24

II) ,,Valencija atoma nekog kemijskog elementa jednaka je broju kemijskih
veza (,,valentnih crtica*) koji taj atom ostvaruje. ‘>

III) ,Valencija atoma nekog kemijskog elementa jednaka je broju
primljenih ili otpusStenih elektrona da postigne elektronsku konfiguraciju
atoma plemenitih plinova. “

IV) ,,Valencija atoma nekog kemijskog elementa povezana je s periodom
periodnog sustava u kojoj se element nalazi.

V) ,Valencija atoma nekog kemijskog elementa povezana je sa skupinom
periodnog sustava u kojoj se element nalazi.

VI) ,Valencija atoma nekog kemijskog elementa jednaka je apsolutnoj
vrijednosti nabojnog broja. "> 1> 1617.18

VII) ,Valencija atoma nekog kemijskog elementa jednaka je broju
valentnih elektrona koje taj atom posjeduje.“>

VIII) ,Valencija atoma nekog kemijskog elementa jednaka je broju
mogucih ostvarenih veza istoimenog atoma s atomom vodika. “> > %1013

IX) , Valencija atoma nekog kemijskog elementa jednaka je broju
elektrona koje je atom primio ili otpustio. “
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4.2. Bloomova taksonomija znanja

Kako bi se nastavnicima olakSalo planiranje i povezivanje nastavnih sadrzaja s
pozeljnim ishodima ucenja, razradene su taksonomije ciljeva za pojedina podrucja ucenja.
Bloomova taksonomija je jedna od najprihvacenijih klasifikacija znanja, a predlozena je od
strane americkog psihologa Benjamina Samuela Bloom—a 1956. godine. Bloom i suradnici su
naime analizirali intelektualna ponasanja uz pomo¢ kojih su ucenici stjecali akademska znanja,
a cilj njihovog istrazivanja je bio sistematizirati kategorije ponasanja koje se koriste tijekom
ucenja kako bi nastavnicima pomogla u planiranju i procjeni obrazovnih ishoda ucenja. Ova
taksonomija opisuje ciljeve (ishode) ucenja u terminima kognitivnih procesa i dimenzija znanja.

Prema Bloom—u postoje tri osnovna podrucja razvoja pojedinca:

1. KOGNITIVNO PODRUCJE — znanje i razumijevanije, intelektualne sposobnosti
2. PSIHOMOTORICKO PODRUCJE — vjeitine, motori¢ke sposobnosti
3. AFEKTIVNO PODRUCIJE — emocije, stavovi, misljenja, interesi i uvjerenja

Bloomova taksonomija je jedna od najkorisStenijih klasifikacija znanja koja je godinama
doradivana 1 znanstveno provjeravana. U pocetku je Bloomova taksonomija bila usmjerena
samo na kognitivno podrucje, a tek kasnije je definirano afektivno i1 psihomotori¢ko podrucje.
Obrazovni ciljevi unutar svakog podrucja su razvrstani u kategorije prema razini znanja koje su
hijerarhijski poredani od najjednostavnijih do najsloZenijih na temelju njihove teZine. Ciljeve je
moguce operacionalizirati 1 u psihomotorickom podrucju koje podrazumijeva razvijanje
motoric¢kih sposobnosti. Afektivni razvitak u¢enika podrazumijeva stjecanje odredenih interesa
i misljenja kao i usvajanje stavova i uvjerenja.*®

Kvalitetna 1 ucinkovita nastava bi trebala imati tri faze ucinkovitog poucavanja:

planiranje, provedbu i procjenu (slika 4).
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- &

- odabrati sadrzay - provoditi nastavne  aldtwosti fofe
- definirati ciljeve pomecu udenicima da ostvare ciljeve,
- pripremiti nastavne akiivnosti - upotrijebiii viestine poucavarya

- asmisliti naéin provere

\@ /

- neformalna proviera fijefom poucavarya
- formalna proviera nakon poudavarya

Slika 4. Tri faze u¢inkovitog poucavanja: planiranje, provedba i procjena

,.St0 je vazno da ucenici nauce i zasto? “, ., Sto tocno Zelimo da ucenici znaju ili mogu
uciniti? “, ,, Kako pomo¢i ucenicima da postignu ciljane obrazovne ishode “ 1 naposljetku ,, Kako
procijeniti na kojoj kognitivnoj razini se nalazi ucenik?““ su samo neka od pitanja na koja je
prvotno mozda teSko odgovoriti. Medutim, Bloomova taksonomija je zamisljena kao vodi¢ kako
kvalitetno i u¢inkovito planirati, provesti i procijeniti odabrane obrazovne ishode. Pri planiranju,
provedbi i1 procjeni obrazovnih ishoda vazno je da su u€enicka postignuéa eksplicitno usmjerena
samo na ucenike i njihova oc¢ekivana znanja, vjestine i sposobnosti te vrijednosti i stavove koje
je potrebno steci prilikom poucavanja. Budu¢i da su obrazovni ishodi kreirani na temelju
aktivnosti ucenika, uvijek se iskazuju aktivnim glagolima (prepoznati, opisati, analizirati,
usporediti, razvrstati, interpretirati, primijeniti itd.).

Bloomova taksonomija je revidirana 2001. godine od strane dva autora, Andersona i
Kratwohla. Naime, umjesto imenica kojima se opisivala dimenzija kognitivnih procesa
predlozeni su glagoli kako bi se radnja ucenja dovoljno naglasila kao proces. Nadalje,
zamijenjene su dvije najviSe razine znanja, prema Andersonu stvaranje predstavlja najvisu
razinu. U tablicama koje slijede navedene su razine postignuéa na kognitivnom,
psihomotorickom i afektivnom podrucju poucavanja. Svako podru¢je obuhvaéa ciljeve za
pojedinu razinu, a opisani su kao ciljevi (ishodi) uc¢enja. Ujedno, u tablici su navedeni glagoli
kojima se opisuje ocekivana izvedba na pojedinoj razini na svim podrucjima (kognitivno,
psihomotoricko, afektivno). Metodologija konstrukcije 1 analize ispitnih Cestica provedenog
testa tijekom istrazivanja u ovom dijelu diplomskom radu, kao i prijedlog nastavnog sata je
vodena hijerarhijskim razinama pojedinih podrucja i glagolima koji opisuju ocekivanu izvedbu
koje su navedene u tablicama u prilogu (Tablice P1, P2 1 P3).
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4.3. Uzorak ispitanika

Istrazivanje je provedeno 2016. godine na Prirodoslovno-matematickom fakultetu
SveuciliSta u Zagrebu na uzorku od 192 studenta, 100 studenata prve i 92 studenta pete godine
svih nastavni¢kih smjerova Fizickog i Kemijskog odsjeka (integrirani preddiplomski i
diplomski sveuciliSni studij; nastavnicki smjerovi; fizika, fizika i1 informatika, fizika i

matematika, fizika i tehnika, fizika i kemija, biologija i kemija, kemija).
prof. bio i kem

30stud t: .
sﬁus;nna : prof. fizi kem

4 studenta
18%

rof. kem /
/ L 4 studenta
\ | / 17%
|‘ 14 studenata 15 studenata
32% 65%

44 studenta 2 S;]':zma
66%
mprva godina m peta godina
67 studenata
35%
m studenti Kemijskog odsjeka
m studenti Fizickog odsjeka
125 studenata
65%

69 studenata

56 studenata 55%

45%
mprva godina m peta godina
S studenata
T%
17 studenata
30%
25 studenata 18 studenata 23 studenta
26% 34%

45%
: m prof. fiz

= prof. fiz i mat

14 studenata prof. fizi inf
25% prof. fizi teh

Slika 5. Shema udjela broja ispitanika prema vrstama nastavnickih smjerova Fizickog i Kemijskog
odsjeka na uzorku od 192 studenta.

23 studenta
33%
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4.4. Kriteriji obrade podataka

Budu¢i da je ispitivanjem dobivena velika koli¢ina podataka, osmisljen je kljuc
,Statisticke analize* na temelju kvalitativne obrade podataka, koji je vrednovan od strane
istrazivaca (studenta) i nastavnika (mentora) kako bi se doslo do jednog od ciljeva ovog rada,
uociti i analizirati studentske poteskoce vezane uz usvojenost pojma valencija atoma kemijskog
elementa 1 pogreSna shvacanja za kovalentne, ionske i1 koordinacijeske spojeve. Analiza
rezultata napravljena je prema razvijenim kriterijima koji bi trebali omoguciti objektivnu i
znanstveno konzistentnu obradu podataka kako bi se nakon njihove obrade mogli donijeti
valjani zakljuéci. Prilikom obrade podataka odgovori u dvodjelnim zadacima koji nisu imali
objasnjenje izuzeti su iz obrade (makar je odgovoreno na preostala pitanja), a samo ukoliko su

u zadatku sve valencije bile odredene tocno odgovor se smatrao to¢nim.

Svi testovi su ispravljani ru¢no, a za prikupljanje, obradu i analizu podataka koriSteni su

programski paket QtiPlot 0.9.8.9.2" i Microsoft Office Excel®®.
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4.5. Konstrukcija i obrada testa
4.5.1. Konstrukcija testa na temelju Bloomove taksonomije

Test je konstruiran na temelju Bloomove taksonomije prema hijerarhijskim razinama
kognitivnih domena znanja. Test je imao ukupno sedam zadataka (tablica P4) koji su kreirani
prema dimenzijama kognitivnih procesa, od laksih prema tezim: pamcenje, razumijevanje,

primjenjivanje, analiziranje i evaluiranje (slika 6).

ZNANJE § 7apATAK
o

PRIMIENA s | @D:. 7ADATAK

~
ANALIZA ~ -
- 3.14. ZADATAK

- 8 ZADATAK
PRIMJEN A - 6. ZADAT AK

7. ZADATAK

SINTEZA

Slika 6. Zadatci testa i pripadajuc¢e kognitivne domene znanja

Vecina pitanja u zadatcima testa zahtijeva dodatna obrazlozenja (dvodijelna pitanja

zatvorenog i otvorenog tipa) koja ukljucuju pitanje zatvorenog i otvorenog tipa.
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Nadalje, zadatci koji se nalaze u testu ispituju obrazovne ishode kojima se Zeli provjeriti

usvojenost pojma valencija atoma nekog kemijskog elementa. Stoga, sama konstrukcija

zadataka za ovo istrazivanje temeljena je na obrazovnim ishodima koje bi ucenici trebali usvojiti

kroz nastavu kemije u osnovnoj i srednjoj Skoli. Obrazovni ishodi kojima bi se ispitala

konceptualna usvojenost valencije odabrani su na temelju Bloomove taksonomije. Vodec¢i se

specifi¢nim ciljem ovog rada test je takoder konstruiran i prema razradi postignuca (ishoda) i

njihovoj razini posebno za kovalentne, ionske i koordinacijske spojeve.

Tablica 2. Popis zadataka i vrsta pripadajucih pitanja u testu o pojmu valencija

vrste spojeva za koje se

zadatak pitanje otvoreni tip zatvoreni tip ispituju obrazovni
ishodi
valencija atoma nekog
1 v kemijskog elementa
(opcenito)
i) V . . .
2 . kovalentni spojevi
i) v
3 i) v nabijeni kovalentni
ii) N spojevi
4 ) v kovalentni spojevi s
i) v viSestrukim vezama
5 i) V k d. . k. . .
oordinacijski spojevi
ii) v jski spoj
i) v
6 . 1onski spojevi
ii)
valencija atoma nekog
7 v kemijskog elementa

(opcenito)
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4.5.2. Obrada testa na temelju ocekivanih poteskoca

Obrada testa na temelju literaturnih podataka je kljuc ,,statisticke analize* velike koli¢ine
dobivenih podataka. Budu¢i da test sadrzava zadatke koji provjeravaju usvojenost obrazovnih
ishoda, logican je slijed misli da je neusvojenost obrazovnih ishoda posljedica postojanja
studentskih poteskoc¢a. Odgovori studenata na otvorena pitanja svih zadataka testa su svrstani u
opisne tvrdnje od kojih neke odgovaraju ocekivanim krivim zakljuc¢cima o pojmu valencija.

U okviru specifi¢nog cilja ovog rada, u skladu s odabranim obrazovnim ishodima posebno
su se ispitivala pogresna shvacanja za kovalentne, ionske i1 koordinacijske spojeve na temelju
literaturnih podataka.

Vode¢i se time, drugi, treéi i Cetvrti zadatak ispituju obrazovne ishode (i korelirana
pogresna shvacanja) vezane samo za kovalentne spojeve. Petim zadatkom se ispituju obrazovni
ishodi vezani za koordinacijske spojeve, a Sestim zadatkom za ionske spojeve. Obrazovni ishodi
su oznaceni brojevima 1., 2., 3., dok su ispitivana pogresna shvacanja, npr. samo za obrazovni
ishod 1., oznacena brojevima 1.1., 1.2, 1.3 svrstana po zadacima posebno za kovalentne,
koordinacijske i ionske spojeve. Na slici 7 shematski je prikazan plan kojim se vodilo pri
konstrukciji testa.

U skupini kovalentnih spojeva valencija atoma se ispitivala na primjerima molekula BH3,
CHa, NH3, H>O, HCI, [BH4]", [NH4]*, H3NBH3, [H30]*, CoHa, CoHa, H2O2 i SO3 napisanih
kemijskom formulom i prikazanih strukturnim prikazom. U konstrukciji testa, navedene
molekule su izabrane na temelju literaturnih podataka i gimnazijskog Nastavnog plana i
programa. U skupini koordinacijskih spojeva valencija atoma kemijskog elementa se ispitivala
na primjerima [Co(NH3)s]** i [Cu(H20)6]*", a u skupini ionskih spojeva na primjerima

formulskih jedinki NaCl, WCls, CaO i Nb2Os.
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T SINTEZA

Obrazovni ishodi:
- Fonsfruirati i primfentti pojanm  valencie mnehog

Ispitivane stmdentske
kemifshog elamenta na fonske § kovalentie spojeve

= o o - N poteskode:
- evaluirati predioZiti | napraviti sintezu razmil trdnji 18.:18.1.
Fajina se opinife, abjainjava pajam valencie l'.’.: 17.1.

VREDNOVANJE

Obrazewmi ishodi:
- evaluirati focnost opisa pojma valencije atoma nefog Raniishog

. ijsi ; Ispitivane studentske poteskoce:
- 7 a i objasniti valencif 13.;13.1.-13.3,

7 eV 12.;12.1.-12.6.
valentnim slekdtronima kojima 3  Fem i s kom 11.

vz ariin

ANALIZA
Ispitivan e studentske poteskoce:
Obrazovni ishodi: §,9:9.1.9.2,10;10.1-10.3.

5. 6:6.1., 7.; 7.1.-7.4

PRIMJENA

Cbrazovni ishodi:

_ Ispitivane studentske  Ispitivane studentske
poteikade: poteskoce:
4.; 4.1.-4.3. 16.;16.1.-16.3.

- 3.;3.1.-33. 15.;15.1.-15.7.
2. 14.

RAZUMIJEVANJE
ZNANJE
Obrazovni ishodi: Ispitivan e studentske
- dgfimirati valenciju atoma nekog Emijshog elementa poteikoce:
1.; 1.1.-1L8.
FAZINA RAZRADA POSTICNUCA POGRE SNA STVACANTJA
ISHODA ISHODA)

Slika 7. Plan konstrukcije testa prema Bloomovoj taksonomiji i prema literaturnim podacima posebno
za kovalentne, ionske i koordinacijske spojeve.
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4.5.3. Prvi zadatak — Valencija atoma nekog kemijskog elementa

Obrazovni ishodi i ispitivana pogreSna shvacanja:

1. definirati pojam valencija atoma nekog kemijskog elementa i objasniti ga svojim rije¢ima

1.1.

1.2.

1.3.

1.4.

L.5.

1.6.

1.7.

L.8.

definiranje i poistovjec¢ivanje pojma valencije atoma kemijskog elementa s brojem drugih
atoma koji okruzuju taj atom (I)

definiranje i poistovjecivanje pojma valencije atoma kemijskog elementa na temelju broja
veza (,,valentnih crtica®) koje taj atom ostvaruje (IT)

definiranje valencije kao broja koji ukazuje koliko elektrona atom moze primiti ili otpustiti
da bi se postigla elektronska konfiguracija atoma najbliZzeg plemenitog plina (III)
definiranje pojma valencije atoma kemijskog elementa na temelju periode periodnog
sustava elemenata u kojoj se taj atom nalazi (IV)

definiranje pojma valencije atoma kemijskog elementa na temelju skupine periodnog
sustava elemenata u kojoj se taj atom nalazi (V)

definiranje pojma valencije atoma kemijskog elementa na temelju apsolutne vrijednosti
nabojnog broja (VI)

definiranje 1 poistovjeivanje pojma valencije atoma kemijskog elementa sa svim
valentnim elektronima koje taj atom posjeduje (VII)

definiranje 1 poistovjec¢ivanje valencije kemijskog elementa s primanjem ili predajom

elektrona (IX)

1. Definirajte svaojim rije€ima pojam valencija atoma nekog
kemijskog elementa.

Slika 8. Prvi zadatak testa
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4.5.4. Drugi zadatak — Valencija atoma nekog kemijskog elementa
u kovalentnim spojevima

Obrazovni ishodi i ispitivana pogresna shvacanja:
2. odrediti valenciju pojedinog atoma kemijskog elementa u molekuli kovalentnog spoja na
temelju napisane kemijske formule i strukturnog prikaza
opisati nacin odredivanja valencije i povezati valenciju atoma nekog kemijskog elementa u
kovalentnom spoju s valentnim elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju “brojanjem
okolnih atoma” na temelju napisane kemijske i prikazane strukturne formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju “brojanjem
veza” na temelju prikazane strukturne i napisane kemijske formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju brojanjem
otpustenih ili primljenih elektrona kako bi se postigla elektronska konfiguracija atoma
najblizeg plemenitog plina na temelju napisane kemijske i prikazane strukturne formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju prema skupinama
periodnog sustava elemenata na temelju napisane kemijske i prikazane strukturne formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju prema apsolutnoj
vrijednosti nabojnog broja na temelju napisane kemijske 1 prikazane strukturne formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju “brojanjem svih
valentnih elektrona” na temelju napisane kemijske i1 prikazane strukturne formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju prema broju
mogucih ostvarenih veza istoimenog atoma s atomom vodika
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju na temelju
moguce predaje ili primanja elektrona kako bi se mogla ostvariti kemijska veza
analizirati tocnost opisa pojma valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju
poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju s brojem
svih valentnih elektrona u atomu
poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju s brojem
periode periodnog sustava elemenata u kojoj se atom nalazi
poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju s brojem

atoma drugih elemenata s kojima je atom vezan
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4.5.5. Tredi zadatak — Valencija atoma nekog kemijskog elementa
u nabijenim kovalentnim spojevima

Obrazovni ishodi i ispitivana pogresna shvacanja:

razluciti valenciju atoma kemijskog elementa u nabijenim kovalentnim spojevima na
temelju napisane kemijske formule i strukturnog prikaza jedinke
6. odrediti 1 povezati valenciju atoma nekog kemijskog elementa u nabijenom kovalentnom
spoju s valentnim elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju
6.1. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa na temelju broja ostvarenih veza, odnosno
brojem okruzenih atoma u nabijenom kovalentnom spoju
7. analizirati tocnost opisa pojma valencije atoma nekog kemijskog elementa u nabijenim
kovalentnim spojevima
7.1. poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa s brojem vezanih atoma drugog
kemijskog elementa u nabijenom kovalentnom spoju
7.2. poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa s brojem atoma u molekuli
7.3. poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa sa svim valentnim elektronima u
nabijenom kovalentnom spoju
7.4. poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa s apsolutnom vrijednosti

nabojnog broja u nabijenom kovalentnom spoju

- . - 1+
H H 5 H
| | e &
/B N / ":,,/
H H

Slika 9. Zadani spojevi u treCem zadatku testa
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4. METODOLOGIJA ISTRAZIVANJA

4.5.6. Cetvrti zadatak — Valencija atoma nekog kemijskog elementa
u kovalentnim spojevima s viSestrukim
vezama

Obrazovni ishodi i ispitivana pogreSna shvacanja:

razluciti valenciju atoma kemijskog elementa u kovalentnim spojevima s visSestrukim
vezama na temelju napisane kemijske formule i strukturnog prikaza
9. odrediti 1 povezati valenciju atoma nekog kemijskog elementa u kovalentnim spojevima s
viSestrukim vezama s valentnim elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju
9.1. odredivanje valencije atoma kemijskog elementana na temelju broja vezanih atoma
istovrsnog ili drugog kemijskog elementa koji okruzuju atom u kovalentnom spoju s
viSestrukim vezama
9.2. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju s visestrukim
vezama brojanjem svih valentnih elektrona atoma
10. analizirati to¢nost opisa pojma valencije atoma nekog kemijskog elementa u kovalentnim
spojevima s visestrukim vezama
10.1. poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa s brojem vezanih atoma istovrsnog ili
razli¢itog kemijskog elementa koji okruzuju atom u kovalentnom spoju s visestrukim
vezama
10.2. poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa sa svim valentnim elektronima u
kovalentnom spoju s viSestrukim vezama
10.3. poistovjec¢ivanje valencije atoma kemijskog elementa s brojem tih atoma u

kovalentnom spoju s viSestrukim vezama

/C_C\ H—C=—=C—H ~ / \H

Slika 10. Zadani spojevi u Cetvrtom zadatku testa
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4.5.7. Peti zadatak — Valencija atoma nekog kemijskog elementa u
koordinacijskim spojevima

Obrazovni ishodi i ispitivana pogresna shvacanja:

odrediti valenciju pojedinog atoma kemijskog elementa u koordinacijskim spojevima
samo na temelju strukturnog prikaza
12. opisati naCin odredivanja valencije i objasniti valenciju atoma nekog kemijskog elementa
u koordinacijskim spojevima s valentnim elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom
vezivanju
12.1. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u koordinacijskom spoju “brojanjem
okolnih atoma” na temelju strukturnog prikaza kemijske jedinke
12.2. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u koordinacijskom spoju “brojanjem
veza” na temelju strukturnog prikaza
12.3. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u koordinacijskom spoju brojanjem
otpustenih ili primljenih elektrona kako bi se postigla elektronska konfiguracija
najblizeg plemenitog plina na temelju strukturnog prikaza formule
12.4. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u koordinacijskom spoju prema
apsolutnoj vrijednosti nabojnog broja na temelju strukturnog prikaza
12.5. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u koordinacijskom*“brojanjem svih
valentnih elektrona” na temelju strukturnog prikaza
12.6. odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u koordinacijskom spoju na temelju
moguce predaje ili primanja elektrona kako bi se mogla ostvariti kemijska veza
13. evaluirati toCnost opisa pojma valencije atoma nekog kemijskog elementa u
koordinacijskim spojevima
13.1. poistovjec¢ivanje valencije atoma pojedinog elementa u koordinacijskom spoju s brojem
svih valentnih elektrona u atomu
13.2. poistovjecivanje valencije atoma pojedinog elementa u koordinacijskom spoju s brojem
vezanih atoma drugog kemijskog elementa.
13.3. poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa u koordinacijskim spojevima s

brojem atoma u molekuli
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4.5.8. Sesti zadatak — Valencija atoma nekog kemijskog elementa
u ionskim spojevima

Obrazovni ishodi i ispitivana pogreSna shvacanja:
14. odrediti valenciju pojedinog atoma kemijskog elementa u ionskom spoju na temelju
napisane kemijske formule
opisati nacin odredivanja valencije i povezati valenciju atoma nekog kemijskog elementa
u ionskom spoju s valentnim elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju “brojanjem
okolnih atoma” na temelju napisane kemijske formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju “brojanjem veza” na
temelju napisane kemijske formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju brojanjem otpustenih
ili primljenih elektrona kako bi se postigla elektronska konfiguracija atoma najblizeg
plemenitog plina na temelju napisane kemijske formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju prema skupinama
periodnog sustava elemenata na temelju napisane kemijske formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju prema apsolutnoj
vrijednosti nabojnog broja na temelju napisane kemijske formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju “brojanjem svih
valentnih elektrona” na temelju napisane kemijske formule
odredivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju temeljeno na
mogucem primanju ili predaji elektrona kako bi se mogla ostvariti kemijska veza na
temelju napisane kemijske formule
analizirati tocnost opisa pojma valencije atoma nekog kemijskog elementa u ionskom spoju
poistovje¢ivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju s brojem
vezanih atoma istovrsnog ili drugog kemijskog elementa
poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju s brojem svih
valentnih elektrona u atomu
poistovjecivanje valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju s brojem atoma

u formulskoj jedinki
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4.5.9. Sedmi zadatak — Valencija atoma nekog kemijskog
elementa

Obrazovni ishodi i ispitivana pogresna shvacanja:

17. evaluirati, predloziti i napraviti sintezu raznih tvrdnji kojima se opisuje, obja$njava pojam
valencije
17.1. netocna, nedosljedna evaluacija i vrednovanje to¢nosti raznih tvrdnji kojima se opisuje,
objasnjava pojam valencije na temelju nauc¢enih znanja, pogresnih shvacanja
18. konstruirati i primijeniti pojam valencije nekog kemijskog elementa na ionske i kovalentne
spojeve
18.1. nemogucénost generalizacije 1 primjene pojma valencije atoma nekog kemijskog

elementa na ionske i kovalentne spojeve

Vazno je napomenuti da je pojam valencija izuzetno slozen, a za ¢ije dublje,
konceptualno razumijevanje zasigurno su prethodno potrebna znanja o orbitalama, kvantnoj
mehanici, valentnim elektronima, energiji ionizacije, veznim 1 neveznim elektronskim
parovima, prirodi kemijske veze 1 naposljetku kojim mehanizmom ¢e ta kemijska veza nastati.
Znanje kvantne fizike i1 kvantne kemije je prijekopotrebno kako bi se ovaj pojam istinski
razumio. Stoga, moramo se svi sloZiti da objasniti takav pojam u osnovnoj Skoli za nastavnika
predstavlja izuzetan izazov. Upravo ovaj zadatak sluzi kao odgovor na pitanje Postoji li uistinu
ikakv suvisao nacin da se toliko sadrzajan pojam valencije objasni na nizoj razini, a da i dalje
ostane znanstveno konzistentan? Nadalje, ovaj zadatak sluzi kao temelj; buduce diskusije o
izrazavanju u nastavi prilikom obradivanja nastavne cjeline Grada atoma, nastavne jedinice

Valencije i kemijske formule u sedmom razredu osnovne $kole.
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5. REZULTATI I RASPRAV A
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5.1. Valencija atoma nekog kemijskog elementa

Rijesenost prvog zadatka iznosi 79,7 %, a na temelju odgovora dobiven je uvid u
studentska razmisljanja o definiciji pojma valencije atoma nekog kemijskog elementa Sto je
prikazano na slici 11. Ovim pitanjem od pretpostavljenih studentskih poteskoc¢a uocene su
studentske poteskoce 1.1.,1.2.,1.3., 1.7.1i 1.8.. Od 192 studenta, 20 studenata (10 %) povezuje
valenciju atoma nekog kemijskog elementa s brojem atoma koji okruzuju taj atom, 35 studenata
(18 %) povezuje valenciju atoma s ostvarenim kemijskim vezama, dok 9 studenata (5 %)
povezuje valenciju atoma s brojem primljenih ili otpustenih elektrona kako bi se postigla
elektronska konfiguracija atoma plemenitih plinova. Najve¢i broj studenata, njih 56 (29 %)
pokazuje studentsku poteskocu poimanja valencije sa svim valentnim elektronima, a raspodjela
odgovora na prvi zadatak svih studenata nastavnickih smjerova Fizickog i Kemijskog odsjeka

prikazana je na slici 11.

10 studenata 20 studenata
5% 11%

39 studenata
20%

35 studenata
18%

13 studenata
7%

9 studenata
5%

=1.1.

11.2.

10 studenata m1.3.
5% m1.7.
H1.8.

m Tocan odgovor
H Nema odgovora
> mijeSani odgovori

56 studenata
29%

Slika 11. Raspodjela uocenih studentskih poteskoca svih nastavnickih smjerova
Fizickog i Kemijskog odsjeka

Prilikom obrade podataka o¢ekivane poteskoce 1.7., u prvom zadatku uocena je i studentska
poteskoca nepoznavanja terminologije vezane uz valentne, vezne/nevezne i slobodne elektrone

gdje se prilikom objasnjenja ta tri pojma izjednacuju, odnosno ne razlikuju se. Primjeri su:
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» ,, Valencija kemijskog elementa jest onoliki broj koliko taj element posjeduje nesparenih

(slobodnih) valentnih elektrona. *“ (anketa 21)

» ,,Broj slobodnih elektrona u vanjskoj ljusci atoma. “ (anketa 138)
» ,,Broj slobodnih elektrona. “ (anketa 173)

Nesto manje studenata je objasnio pojam valencije atoma kemijskog elementa kao
primanje ili predaju elektrona, a uoceno je i 7 mijeSanih odgovora u kojima studenti opisuju
pojam valencije kroz dvije tvrdnje kao na primjer ,, Broj nesparenih elektrona u zadnjoj ljusci
atoma. Broj veza koji atom moze raditi s drugim atomom. *“ (anketa 7) To¢no je odgovorilo 13
studenata, dok njih 39 (20 %) nije odgovorilo na zadatak. U kategoriju nema odgovora su
stavljeni 1 odgovori poput ,, Nogometni klub* te su na taj nacin iskljuceni podatci koji nisu od
interesa za ovo istrazivanje.

Prilikom obrade podataka uoceno je da je kod studenata Fizickog odsjeka ucestalija
poteskoca definiranja i poistovjecivanja pojma valencije atoma kemijskog elementa sa svim
valentnim elektronima koje taj atom posjeduje (34,4 %), dok se kod studenata Kemijskog
odsjeka pojavljuje samo u 19,4 % studenata. Kod studenata Kemijskog odsjeka poteSkoca
definiranja 1 poistovje¢ivanja pojma valencije atoma kemijskog elementa na temelju broja
valentnih crtica je ucestalija (22,39 %) nego kod studenata Fizickog odsjeka (16 %) te je takoder
uoceno da su studenti Kemijskog odsjeka dali viSe tocnih odgovora (14,92 %) od studenata

Fizi¢kog odsjeka (2,4 %).

70
43 studenta - RSO .
34.4% Fizi¢ki odsjek
60 32 studenta e .
13 studenata 25,6% 8 KemUSkl Odsjek
20 studenata 19.40%
50 16% 7 studenata
10,44%
15 studenata
22.39%
40 3 studenta
13 studenata 2,4%
30 10)studenataz
14,92% 7 2 5;“2;“'3
(]
7 sru(leuflta 6 studenata 6 studenata i
20 10,45% 4.80 4.8%
0 A stadent 8 studenata
3studenta 7778 s 2;;“ a 7.4%
4,5% i ’
10 7 ‘
i =
iy Z
) - By
tocan nema mijeSani
L1 1.2. 1.3. 1.7. 1.8. J

odgovor odgovora odgovori
Slika 12. Ucestalost uocenih poteskoca kod studenata Fizickog i Kemijskog odsjeka svih godina
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Vodedi se interesom za obradu podataka ucestalosti uocenih studentskih poteskoca
prema godini studija, napravljena je jos jedna specifi¢nija obrada podataka u svrhu proucavanja

utjecaja prethodno naucenih znanja na odabrane odgovore §to je prikazano na slici 13.

a) Fizicki odsjek

prva godina studija Cetvrta/peta godina studija
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Slika 13. Raspodjela studentskih poteskoca studenata prve i pete godine
Fizickog (a) i Kemijskog (b) odsjeka

Usporedbom obrade podataka odgovora prvog zadatka prema godini studija uoceno je
da kod studenata Fizickog odsjeka prve i Cetvrte/pete nema prevelikih odstupanja od danih
odgovora. Ucestalija studentska poteskoca i na prvoj i na petoj godini jest ona povezana sa svim
valentnim elektronima (studentska poteSkoca 1.7.), a samo je troje studenata pete godine dalo
tocan odgovor. Iz rezultata se moZe zakljuciti da prethodno naucena znanja nemaju nikakav
utjecaj na odabir odgovora. Za razliku od studenata Fizi¢kog odsjeka, kod studenata Kemijskog
odsjeka na prvoj godini raspodjela svih odgovora je priblizno jednaka, dok su na petoj godini
uocene ucestalije studentske poteSkocée 1.1. 1 1.2. Takoder, manje studenata Kemijskog odsjeka
pete godine je odgovorilo to¢no, ali smanjio se i broj prisutnih studentskih poteskoca. Kod
studenata Fizickog odsjeka prve i pete godine ucestalija je studentska poteSkoca 1.7., dok kod

studenata Kemijskog odsjeka pete godine prevladava studentska poteSkoca 1.2.
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5.2. Valencija atoma nekog kemijskog elementa u
kovalentnim spojevima

Obradom podataka drugog zadatka analizirani su odgovori dvaju pitanja. Prvim pitanjem
studenti su morali analizirati kovalentne spojeve i razluciti valenciju atoma kemijskog elementa
u zadanim spojevima (CH4, NH3, H2O, HCI) dok se drugim pitanjem ispitivala procjena tvrdnji
kojima je opisan pojam valencija atoma kemijskog elementa. Analiza podataka dala je uvid u
raspodjelu odgovora koji obuhvacaju to¢no/neto¢no odredene valencije atoma kemijskog
elementa u kovalentnom spoju, objasnjenja na koji nacin se je odredila valencija i kategorizacije
pojma valencija atoma u kovalentnom spoju. Od 192 studenta, 24 studenta (12,5 %) nije
odredilo valenciju i dalo objasnjenje, a 26 studenata (13,5 %) nije odgovorilo na treée pitanje
drugog zadatka. Ukupno je 94 (49 %) studenata to¢no odredilo valenciju atoma kemijskog
elementa, dok je njih 74 (38,5 %) odredilo neto¢no. Analizom objasnjenja pokazalo se je da su
studentske poteSkocée 3.6., 3.2., 3.1. i 3.4. najucestalije (36 studenata, 19 %; 34 studenta, 18
%; 22 studenta 11 %; 21 student, 11 %). 16 studenata (8 %) je odredivalo valenciju atoma u
kovalentnom spoju prema broju mogucih ostvarenih veza istoimenog atoma s atomom vodika
(studentska poteskoca 3.7.), dok je samo 7 studenata imalo tocno obrazlozenje (4 %). Analiza
podataka odgovora na drugo pitanje drugog zadatka svih studenata nastavni¢kih smjerova
Fizickog 1 Kemijskog odsjeka prikazana je na slici 14.

3.1

2 studenta 6 studenata
24 studenta 1% 304 13.2.
12% 22 studenta
11% m3.3

7 studenata
4%

u3.4.
34 studenta

18% 3.5
8 studenata = 3.6.
4% =37
E3.8.

B tocan
13 studenta odgovor
7% H pema
odgovora
O orbitale

16 studenata
8%

36 studenata 3 studenta 21 student
19% 2% 11%

< mijesani
odgovori

Slika 14. Raspodjela pogresnih shva¢anja na drugo pitanje drugog zadatka svih
nastavnickih smjerova Fizickog i Kemijskog odsjeka
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Kod studenata Fizi¢kog odsjeka najucestalija poteskoca je 3.6. (24,8 %), a slijede je
redom poteskoée 3.2. (17,6 %), 3.4. (12 %) 1 3.1. (10,4 %). Kod studenata Kemijskog odsjeka
situacija je neSto drugacija jer je najucestalija poteSkoéa 3.2. (17,9 %), a slijede ju poteSkoce
3.1. (13,4 %), 3.3. (10,4 %) 1 3.4. (9 %). Od studenata Fizickog odsjeka nitko nije odredio
valenciju atoma u kemijskom spoju pomocu orbitala, dok ih je na Kemijskom odsjeku odredilo
samo dvoje. Nadalje, viSe je studenata Fizickog odsjeka odredilo valenciju atoma kemijskog
elementa u molekuli prema broju mogucih ostvarenih veza istoimenog atoma s atomom vodika (
poteskoca 3.7., 10,4 %) od studenata Kemijskog odsjeka (4,5 %), a broj to¢nih odgovora na oba odsjeka
je veoma malen (Fizi¢ki odsjek—3 studenta, Kemijski odsjek—4 studenta). Analiza studentskih
objasnjenja odredivanja valencije atoma kemijskog elementa u jednostavnijim kovalentnim

spojevima svih studenata nastavnickih smjerova Fizickog i Kemijskog odsjeka prikazana je na

slici 15. e 4
0 # Fafk odgek
) Kemijski odsjek
30
17,6%
20
10,4%

17,
10 13.4%
0 .
3.1

Slika 15. Raspodjela pogresnih objasnjenja odredivanja valencije atoma kemijskog elementa u

3.2 tocan  orbitale nema  mijeSani

odgovor odgovora odgovori

jednostavnijim kovalentnim spojevima svih nastavnickih smjerova Fizickog i Kemijskog
odsjeka

Detaljnijim pregledom rezultata studentska objasnjenja podijeljena su na dvije skupine;
tocno 1 neto¢no odredene valencije (i pripadajuce objasnjenje) atoma kemijskog elementa u
kovalentnim spojevima. Vazno je napomenuti da usprkos tome §to je vise studenata Kemijskog
odsjeka to¢no odredilo valenciju atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju (73,1 %) od
studenata Fizi¢kog odsjeka (36 %), studentske poteSkoce vezane za odredivanje valencije atoma
kemijskog elementa u kovalentnom spoju su prisutna i kod odgovora kod kojih je valencija

atoma nekog kemijskog elementa bila to¢no odredena.
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Valenciju je odredilo tocno 36 % studenata Fizickog odsjeka prve godine studija, dok je
73 % studenata Kemijskog odsjeka prve godine tocno odredilo valenciju atoma u kovalentnim
spojevima. Prema obradi to¢nih odgovora studenata Cetvrte/pete godine studija Fizickog i
Kemijskog odsjeka uoceno je da studenti viSe godine imaju jednak postotak to¢nih odgovora
kao 1 studenti prve godine studija. Kod studenata Fizickog odsjeka broj neto¢nih odgovora je
porastao (prva godina (41 %), Cetvrta/peta godina (60 %)) , dok se kod studenata Kemijskog
odsjeka smanjio (prva godina (18 %), Cetvrta/peta godina (9 %)). Obrada podataka to¢nih 1

neto¢nih odgovora odredivanja valencije atoma u kovalentnom spoju prikazana je na slici 16.

a) Fizi¢ki odsjek ma) TOCNO
mb) NETOCNO

¢ NO

Cetvrta/peta godina studija

prva godina studija

23 studenta
41% 41 student
60%

20 studenata

36%
13 studenata 25 studenata 3 studenta
2304 36% 4%
b) Kemijski odsjek
prva godina studija Cetvrta/peta godina studija
8 studenata 2 studenta
32 studenta 18% 90y

73%

9%

4 studenta
17 studenata

4 studenta
17%

74%

Slika 16. Raspodjela tocno i netocno odredenih valencija atoma kemijskog elementa u jednostavnijim
kovalentnim spojevima svih nastavnickih smjerova a) Fizickog i b) Kemijskog odsjeka

Kod vec¢ine odgovora s tocno odredenom valencijom uoceno je da pripadajuca

objasnjenja odredivanja valencije potvrduju ocekivane studentske poteskoce posebno vezane

samo za kovalentne spojeve, a dok su analizom neto¢no odredenih valencija atoma uocene i

neke dodatne studentske poteskoce.

124



5. REZULTATI I RASPRAVA

Tako na primjer, analiza to¢no odredenih valencija (13 studenata) uz objaSnjenje I),
potvrdila je oCekivanu studentsku poteskoéu 3.1. vezanu za odredivanje valencije atoma
kemijskog elementa u kovalentnom spoju brojanjem atoma u molekuli, a neki od primjera su:

» ,,Borse,spaja“s 3 atoma vodika pa je trovalentan. “ (anketa 125)
» ,,Borjevezan s 3 vodika, a svaki vodik s jednim atomom bora. ** (anketa 102)
» ,, Atom vodika je jednovalentan, a valencija atoma bora odredi se brojanjem atoma vodika
vezanih na nj. ““ (anketa 114)
» ,, Preko broja vezanih atoma. ** (anketa 126)
Analizom objasnjenja I) netocno odredenih valencija (9 studenata) uocena je dodatna studentska
poteskoca, poistovjeéivanje valencije atoma kemijskog elementa s indeksom, odnosno brojem

atoma u molekuli:
» ,,Bor je samo jedan, a H ima tri. " (B(I), H(Ill)) (anketa 164)

» ,,Uspoju se nalaze 3 vodika i jedan dusik. “ (B(I), H(IIl)) (anketa 125)
Obradom objasnjenja II) to¢no odredenih valencija (20 studenata) uoc¢ena je studentska
poteskoca 3.2., a neki od odgovora su:
» ,,Bor stvara ukupno tri veze s atomima vodika, a svaki vodik stvara po jednu vezu s
atomom bora. “ (anketa 5)
» ,,Bostvaruje 3 veze, a H jednu. " (anketa 29)
» ,,Bor tvori tri veze, vodik jednu. “ (anketa 110)
» , 3crticeiz B, nema ih iz H. ** (anketa 162)
Kod neto¢nih odgovora (14 studenata) uocena je dodatna studentska poteskoca, poimanje
neveznih elektrona atoma s kemijskom vezom. Nekolicina studenata je nepodijeljene elektrone
atoma opisala kemijskim vezama odnosno ,,priklju¢cima* na koje se mogu vezati atomi. Neki
od primjera su:
» ,,Nima 5 veza na koje dolazi H, H ima jedan pa je I.* (N(V), H(I)) (anketa 163)
» ,, Peterovalentan jer tako su iskoristene samo 3 veze u ovom slucaju.
(N(V), H(1)) (anketa 169)
» ,, Dusik veze tri vodika i ostaju mu dvije slobodne veze.“ (N(V), H(I)) (anketa 179)
» ,,Ovaj N ima 2 neiskoristena prikljucka pa je ukupno 5. (N(V), H(I)) (anketa 180)

Zanimljivo je da usprkos ucestalijem susretanju s pojmom kemijske veze, kod niti jednog
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studenta Kemijskog odsjeka koji je neto¢no odredio valenciju atoma kemijskog elementa u
kovalentnim spojevima nije uocena prisutna studentska poteskoca 3.2.

Studenti kod kojih je uocena studentska poteSkocéa 3.4. imali su priblizan postotak
to¢no 1 neto¢no odredenih valencija atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju. Kod
tocnih odgovora uocen je obrazac rjeSavanja po kojoj je odredivana valencija atoma
(matematickim ra¢unom), dok kod neto¢nih odgovora, valencija atoma je doslovno
poistovjecena sa skupinom periodnog sustava elemenata u kojoj se taj element nalazi, a primjeri
su:

» Iz pse.” (O(VI), H(I)) (anketa 37)
» ,,Na temelju poretka u periodnom. . (C1(VII), H(I)) (anketa 80)
» ,,Kisik je pripadnik 16. skupine — 16 — 10 =6.“ (O(VI), H(1)) (anketa 157)
Prilikom obrade podataka uoceno je da kod niti jednog studenta Kemijskog odsjeka Cetvrte/pete
godine nije prisutna poteskoca 3.4.
U studentskim odgovorima uocena je i studentska poteskoéa 3.5., poistovjeéivanje
valencije 1 oksidacijskog broja atoma nekog kemijskog elementa, a jedan od primjera je:
» |, Ugljik je (IV) jer se nalazi u 14 skupini, a vodik (-1)). “ (C(IV), H(-1)) (anketa 22)
,4+4x=0
4x = -4
x=-1°
Kod studenata koji su odredivali valenciju atoma kemijskog elementa u kovalentnom
spoju “‘brojanjem svih valentnih elektrona” na temelju napisane kemijske i prikazane strukturne
formule (studentska poteskoca 3.6.) samo je tri studenta to¢no odredilo valenciju od njih 36.
Poteskoca 3.6. je tri puta ucestalija kod studenata Fizickog odsjeka nego kod studenata
Kemijskog odsjeka, a primjeri su:
» L, Dusik se nalazi u 15. sk. PSE i ima 5 val el. S 3 vodika (je svaki jednoval.) stvara tri kov.
veze i ima 1 el. par nesparen. (N(V), H(1)) (anketa 123)
,, Tri elektrona su otisla na vodike, 2 su ostala.“ (N(V), H(I)) (anketa 173)
., Broj veza + tockice. “ (N(V), H(I)) (anketa 183)

., Kisik ima 6 valentnih elektrona a vodik jedan. “* (O(VI), H(I)) (anketa 1)

YV V VYV V

,,Analogno b). Broj crtica ili tockica oko O je 6. “ (O(VI), H(I)) (anketa 161)
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Prilikom obrade objaSnjenja uocene su dvije dodatne studentske poteskoce. Prva je
nepoznavanje terminologije vezane uz pojmo veznih/neveznih elektrona i slobodnog elektrona
gdje se ta dva pojma poistovjecuju:

» ,,Brojim veze i slobodne elektrone. “ (C1(VII), H(I)) (anketa 156)

» ,,Cljesa jednim elektronom povezan, a ima 6 slobodnih te je stoga sedmerovalentan.*

» ,, Vodik je I, a klor VII zbog I kovalentne veze + 6 slobodnih elektrona.* (CI(VII), H(I))

(anketa 82)
» ,Nima 5 sl e, vezao se s 3H, dva su mu ostala slobodna. “ (N(V), H(I)) (anketa 137)

Druga dodatna studentska potesko¢a je nerazlikovanje neveznih/veznih elektrona i

nepoznavanje ¢injenice koji elektroni opcéenito sudjeluju u izgradnji jednostruke kemijske veze:
» ,,Na N smo stavili tri H i imamo jos dvije nesparene veze.“ (N(V), H(I)) (anketa 158)
» ,,Hima samo jednu vezu, N prima 3 atoma H i ima jos 2 slobodna mjesta. (N(V), H(I))
(anketa 172)
» ., Zbog valentnih crtica.“ (N(V), H(I)) (anketa 72)
» ,,Zbog tockica.” (N(II), O(IV)) (anketa 90)

A\

., Vodik je u prvom stupcu. Klor je Cetverovalentan jer postoje jos 3 mjesta gdje se mogu
vezati ostali elementi. “ (C1(IV), H(I)) (anketa 174)
» ,, Atomu klora je ostalo jos 6 elektrona osim jednog kojim se spojio s atomom vodika. *
(CI(IV), H(I)) (anketa 141)
Svi studenti koji su odredivali valenciju atoma kemijskog elementa u kovalentnom spoju
brojanjem otpustenih ili primljenih elektrona kako bi se postigla elektronska konfiguracija

najblizeg plemenitog plina (pote§koc¢a 3.3.) odredili su je tocno.

Analizom objasnjenja studenata Kemijskog odsjeka to¢nih 1 neto¢nih odgovora uoceno
je da se broj studentskih poteskoc¢a smanjio i1 kod jednih i kod drugih s obzirom na godinu
studija. Tako je na prvoj godini uoceno 10 vrsta studentskih poteskoca, dok se na Cetvrtoj/petoj
godini studija taj broj smanjio na 6 studentskih poteSkoc¢a. Kod studenata Fizickog odsjeka koji
su odgovorili to¢no takoder je uocCen isti trend, broj studentskih poteskoca se smanjio s 8 na 5

(slika 17.)
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Slika 17. Brojnost pogresnih shvacanja studenata svih nastavni¢kih smjerova po godini studija
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Valenciju atoma kemijskog elementa nije analiziralo 26 studenata (13,5 %), dok je
podjednak broj studenata poistovjetilo valenciju atoma u kovalentnom spoju s brojem svih
valentnih elektrona u atomu (poteSkoéa 4.1., 23 studenta; 12 %) i s brojem atoma drugih
elemenata s kojima je atom povezan (poteSkoéa 4.3., 24 studenata; 12,5 %). Kod manjeg broja
studenata je uocena poteSkoéa 4.2. (16 studenata, 8,3 %), a samo 9 studenata (4,7 %) je

zaokruzilo vise od jednog odgovora. (Slika 18)
m4.1.
9 studenata 23 studenta m42.

(1) .t I
26 studenata 5% 12% ; 4‘?‘;‘“ odgovor

14% 16 studenata  ™nema odgovora
8% = mijeSani odgovori

24 studenta
12%

94 studenta
49%

Slika 18. Raspodjela odgovora na trece pitanje drugog zadatka

NajvisSe studenata je poistovjetilo valenciju atoma kemijskog elementa s valentnim
elektronima kojima taj atom sudjeluje u kemijskom vezivanju (94 studenata, 49 %) te je time i
tocno odgovorilo na treée pitanje drugog zadatka. Medutim detaljnijom analizom toc¢nih
odgovora na trece pitanje uoceno je da studenti nisu bili konzistentni sa svojim prethodnim
odgovorima. Tako od ukupno 94 studenata koje je tocno odgovorilo na trece pitanje je netocno
odredilo valenciju (29 studenata, 39 %), a samo je 6 studenata prethodno dalo to¢no
obrazlozenje odredivanja valencije atoma u kovalentnom spoju. Obradom podataka uoceno je
da je vecina studenata koje je to¢no odgovorila na trece pitanje drugog zadatka pokazala
pogresna shvacanja na prethodnim pitanjima §to ukazuje na veliki postotak prisutnosti nauc¢enog
znanja koje studenti nisu u mogucnosti primijeniti. Raspodjela pogresnih shvacanja koja su
uoc¢ena na prethodnim pitanjima kod studenata koji su to¢no odgovorili na trece pitanje drugog

zadatka je na slici 19.

23,4%

55 12,8% 18,1%
% 9,6% 8,5%
15 6,4% 6,4% 6,4% 5,3%
10 1,1% 2,1%
: = - P oS -
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3.1 3.2 3.3 3.4, 3.5 3.6. 3.7 3.8 tocam orbitale mijeéani

od govor odgovori

Slika 19. Raspodjela uocenih poteskoc¢a kod studenata koji su to¢no odgovorili
na treée pitanje drugog zadatka
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5.2.1. Valencija atoma nekog kemijskog elementa u nabijenim
kovalentnim spojevima

Obradom podataka analizirani su odgovori dvaju pitanja tre¢eg zadatka. U prvom
pitanju studenti su morali razluciti valenciju atoma kemijskog elementa u nabijenim
kovalentnim spojevima ([BH4]", [NH4]", H3NBH3, [H30]"), dok se drugim pitanjem ispitivala
procjena tvrdnji kojima je opisan pojam valencija atoma kemijskog elementa. Obradom
studentskih odgovora na prvo pitanje uoceno je da je na viSoj kognitivnoj dimenziji (analizi)
porastao broj neto¢no odredenih valencija. Tako je 54,2 % studenata neto¢no odredilo valenciju
atoma kemijskog elementa u nabijenim kovalentnim spojevima. Za razliku od drugog zadatka
gdje je ukupno 94 (49 %) studenata tocno odredilo valenciju atoma kemijskog elementa,
valenciju atoma kemijskog elementa u tre¢em zadatku je to¢no odredilo 74 studenta (38,5 %),
a 14 studenata (7,3 %) nije odgovorilo na prvo pitanje tre¢eg zadatka. Obrada podataka to¢nih 1
neto¢nih odgovora odredivanja valencije atoma u nabijenim kovalentnim spojevima prikazana

je na slici 20.

a) Fizi¢ki odsjek ma) TOCNO
mb) NETOCNO
c) NO
prva godina studija Cetvrta/peta godina studija
27 studenata 44 studenta

48% 64%

27 studenata
48%

3 studenta
4%

2 studenta
4% 22 studenta
32%

b) Kemijski odsjek

prva godina studija Cetvrta/peta godina studija

13 studenata
57%

20 studenata
46%

1 student
8 studenata 4%
16 studenata 18% 9 studenata

36% 399%

Slika 20. Raspodjela tocno i netocno odredenih valencija atoma kemijskog elementa u nabijenim
kovalentnim spojevima svih nastavnickih smjerova Fizi¢kog i Kemijskog odsjeka
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Prema obradi podataka uoceno je da je viSe studenata Fizickog odsjeka prve godine studija
(48 %) tocno odredilo valenciju atoma kemijskog elementa od studenata Kemijskog odsjeka
prve godine (36 %). Analizom podataka uocen je takoder i1 porast netocnih odgovora s obzirom
na godinu studija 1 kod studenata Kemijskog i Fizi¢kog odsjeka. Tako je 48 % studenata prve
godine Fizi¢kog odsjeka odredilo netocno valenciju atoma, a na petoj godini se ta vrijednost
povecala na 64 %. Kod studenata Kemijskog odsjeka uocen je isti trend, 36 % studenata prve
godine Kemijskog odsjeka odredilo je netocno valenciju atoma, a na petoj godini se ta vrijednost
povecala ¢ak na 57 %.

Valenciju atoma kemijskog elementa u nabijenom kovalentnom spoju s valentnim
elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju poistovjetilo je 99 studenata (51,6
%), dok su poteskoce 7.1. (36 studenata) 1 7.3. (38 studenata) podjednako zastupljene, a obrada

podataka odgovora na drugo pitanje tre¢eg zadatka prikazana je na slici 21.

99 studenata
51,6%
100
80 38 studenata
36 studenata 19,8%
60 18,8% 14 studenata
40 J 2 studenta 3 studenta 3%
20 1% 1,6%
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to¢an 7.1. 7.2. 7.3. 7.4, nema
odgovor odgovora

Slika 21. Raspodjela odgovora na drugo pitanje treceg zadatka

Takoder, vazno je napomenuti da iako je najvise studenata poistovjetilo valenciju atoma
kemijskog elementa s valentnim elektronima kojima taj atom sudjeluje u kemijskom vezivanju,
detaljnijom analizom navedenih odgovora uoceno je da vecina tih studenata nije bila
konzistentna sa svojim prethodnim odgovorima. Tako od ukupno 99 studenata koje je to¢no
odgovorilo na drugo pitanje, 69 studenata (69,7 %) je prethodno netocno odredilo valenciju Sto
ukazuje na prisutnost nauc¢enog znanja kod studenata koje se nije primijenilo na drugo pitanje

treceg zadatka.
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5.2.2. Valencija atoma nekog kemijskog elementa u kovalentnim
spojevima s viSestrukim vezama

Cetvrti zadatak kao i treéi takoder ima dva pitanja. Prvim pitanjem studenti su morali
analizirati kovalentne spojeve s visestrukim vezama i razluditi valenciju atoma kemijskog
elementa u zadanim spojevima (C2Hs, CoHo, H2O2, SO3) dok se drugim pitanjem ispitivala
procjena tvrdnji kojima je opisan pojam valencija atoma kemijskog elementa. Kao i treci
zadatak, cCetvrti zadatak je zadatak cetvrte razine Bloomove taksonomije te je obradom
studentskih odgovora na prvo pitanje uocen porast netocno odredenih valencija atoma
kemijskog elementa u kovalentnim spojevima s visestrukim vezama. Tako je 59,9 % studenata
(115) neto¢no odredilo valenciju atoma, 35,4 % studenata (68) je tocno odredilo valenciju
atoma, dok od 192 studenata samo 9 studenata (4,7 %) nije odgovorilo na prvo pitanje cetvrtog
zadatka. Obrada podataka toc¢nih i netocnih odgovora odredivanja valencije atoma u nabijenim

kovalentnim spojevima svih nastavnickih smjerova prikazana je na slici 22.

a) Fizi¢ki odsjek ma) TOCNO
mb) NETOCNO
9 NO

prva godina studija

45 studenata
81%

8 studenata
14%

3 studenta
5%

Cetvrta/peta godina studija

46 studenata
67%
22 studenta 1 student
32% 1%

b) Kemijski odsjek

prva godina studija

17 studenata
39%

Cetvrta/peta godina studija

7 studenata
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Sstudenata
11%
22 studenta 16 studenata

50% 70%

Slika 22. Raspodjela tocno i neto¢no odredenih valencija atoma kemijskog elementa u kovalentnim
spojevima s viSestrukim vezama svih nastavnickih smjerova Fizickog i Kemijskog odsjeka
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Za razliku od tre¢eg zadatka, studenti Fizickog odsjeka i prve i pete godine studija imaju
viSe netocno odredenih valencija atoma u kemijskom elementu nego od studenata Kemijskog
odsjeka. Kod studenata i Kemijskog 1 Fizickog odsjeka se smanjio postotak neto¢nih odgovora
1 povecao postotak tocnih odgovora porastom godine studija. Detaljnijom obradom podataka
uoceno je da je 97 studenata (50,5 %) procijenilo valenciju atoma nekog kemijskog elementa
kao valentne elektrone kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju u kovalentnim spojevima
s visestrukim vezama. Od pogresnih shvacanja kod studenata je najviSe zastupljena poteSkoca
10.1. (45 studenata; 23,4 %) dok su poteSkoce 10.2. i 10.3. kod studenata zastupljene u nesto
manjem broju. Na drugo pitanje Cetvrtog zadatka nije odgovorilo 9 studenata (4,7 %), a obrada

podataka odgovora na drugo pitanje cetvrtog zadatka prikazana je na slici 23.

97 studenata
50,5%
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20 45 studenata
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Slika 23. Raspodjela odgovora na drugo pitanje Cetvrtog zadatka

Kao 1 u tre¢em zadatku najviSe je studenata procijenilo valenciju atoma kemijskog
elementa s valentnim elektronima kojima taj atom sudjeluje u kemijskom vezivanju. Medutim,
za razliku od tre¢eg zadatka uoceno je da se broj nekonzistentnih odgovora smanjio. Tako je
47,4 % studenata tocno odgovorilo na drugo pitanje, ali je prethodno neto¢no odredilo valenciju

atoma u kovalentnim spojevima s viSestrukim vezama.
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5.3. Valencija atoma nekog kemijskog elementa u
koordinacijskim spojevima

Obradom podataka petog zadatka analizirani su odgovori triju pitanja. Analiza podataka dala
je uvid u raspodjelu odgovora koji obuhvacaju to¢no/neto¢no odredene valencije atoma
kemijskog elementa u koordinacijskom spoju, objaSnjenja na koji nacin se je odredila valencija
i evaluacije pojma valencija atoma u koordinacijskom spoju. Analizom podataka uocen je
znacajan porast broja studenata koji nisu dali objasnjenje (70 studenata, 36,5 %) i koji su
netocno odredili valenciju atoma kemijskog elementa u koordinacijskom spoju (103 studenta,
53,6 %). Samo je 19 studenata (9,9 %) to¢no odredilo valenciju atoma. Budu¢i da je velik broj
anketa iskljucen iz obrade podataka, analiza petog zadatka nije radena posebno nad studentima
prve/pete godine ili nad studentima Fizickog/Kemijskog odsjeka. Daljnjom analizom
objasnjenja pokazalo se je da su studentske poteskoce 12.2. (21,9 %), 12.1. (16,7 %), 12.5.
(10,4 %) 1 12.4. (8,9 %) najucestalije. Ucestalost studentskih poteSkoca prikazana je na slici 24.

5 studenata 12.1.
2,6% 70 studeanata

20 studenata 36,5% 12.2.

10,4%

m12.3.
17 studenata H12.4.
8,9%
m12.5.
1 student m12.6.
0,5%
H nema odgovora
s mijeféani
42 studenta 5 studenata odgovori
21,9% 2,6%

32 studenta
16,7%

Slika 24. Raspodjela pogresnih objasnjenja odredivanja valencije atoma kemijskog elementa u
koordinacijskim spojevima svih nastavnic¢kih smjerova Fizickog i Kemijskog odsjeka
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Studenti su najucestalije odredivali valenciju atoma kemijskog elementa u

koordinacijskom spoju “brojanjem veza” na temelju shematskog prikaza strukturne formule, a

samo neki od odgovora su sljedeci

>
>
>
>

,,6 veza s amonijakom. “ (Co(VI)), (anketa 32)
., Broj veza kojim je atom vezan za druge cCestice. ““ (Co(VI)), (anketa 40)
., Vidim 6 crtica. ** (Cu(VI)), (anketa 68)

,,Sest veza pa je Sesterovalentan. (Co(VI)), (anketa 175)

Nesmotreno, ne vodec¢i racuna o shematskom prikazu, u petom zadatku koordinacijski spoj

([Co(NH3)s]** je nacrtan shematskim prikazom valentnih crtica, dok je kompleks [Cu(H20)6]*"

prikazan klinastom formulom. Prilikom obrade podataka uoc€eno je da su neki od studenata to

primijetili te na temelju razli¢itog shematskog prikaza razli¢ito i odredili valencije atoma u

zadanim spojevima, dok je neke to samo zbunjivalo. Neki od primjera su:

>

>

>

anketa 77: ,,Jer ima 6 veza s dusikom.“ (Co(VI))
,,Jer ima dvi veze. “ (Cu(Il))
anketa 100: ,, Broj crtica kao kovalentnih veza. (Co(VI))
., Ne znam odgovor.
anketa 162: ,, Sest crtica iz co prema NH;. “ (Co(VI))
., Dvije pune crtice, u kontradikciji s gornjim primjerom. “ (Cu(II))

Obradom podataka pote§ko¢a 12.1. je druga najucestalija uocena poteSkoca medu

studentima, a ovo su samo neki od odgovora:

>

>
>
>
>
>
>

,, Po tome koliko se molekula vezalo na njega. “ (Co(VI)), (anketa 38)

,, Zato Sto je kobalt povezan s 6 molekula amonijaka.. “ (Co(VI)), (anketa 41)
., Zato Sto je povezan s jos 6 drugih elemenata.* (Co(VI)), (anketa 49)

,,6 atoma je na Co.“ (Co(VI)), (anketa 58)

., Na temelju s koliko je atoma Co u vezi. “ (Co(VI])), (anketa 80)

,,Co je vezan s 6 atoma. “ (Co(VI)), (anketa 144)

,,Co je vezan s 6 atoma H;3N. “ (Co(VI1)), (anketa 147)
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U odgovorima je uo¢eno nepoznavanje terminologije pojmova molekule i atoma i pripadajucéih
kemijskih formula. Bilo je i studenata koji su odredivali valenciju atoma kemijskog elementa u
koordinacijskom spoju brojanjem atoma (poteSkoca 13.3.):

» ,, Zato jer je jedan Co. (Co(1)), (anketa 90)

» ,, Gledam samo broj atoma pojedinog elementa. (Co(1)), (anketa 131)

Studenti kod kojih je bila uocena poteskoca 12.4. ve¢inom su to¢no odredili valenciju
atoma u koordinacijskom spoju, ali su valenciju povezali s apsolutnom vrijednos¢u nabojnog
broja kemijskog spoja, a ne valentnim elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom
vezivanju. Neki od odgovora su:

» ,, Valencija kobalta nam ovdje govori naboj iona, tj. kobalt je trovalentan®.
(Co(111)), (anketa 4)

» ,, Ovisi o nabojnom broju. ““ (Co(I1)), (anketa 24)

» ,Jer je molekula nabijena 3+.“ (Co(IIl)), (anketa 35)

» ,,Zbog ovog 3+ gore.“ (Co(Ill)), (anketa 47)

» ,,Naboj vrste je +3 (Sto dolazi od naboja Co).* (Co(IIl)), (anketa 105)

Medu studentima koji su netocno odredili valenciju atoma u koordinacijskom spoju uoceno je
nepoznavanje razlike izmedu valencije i oksidacijskog broja te su sukladno tome valencije

tretirali kao pozitivne ili negativne vrijednosti, a neki od odgovora su:
» ,,Zbroj valencija mora biti jednak naboju izvan zagrade. “ (Co(+11I)), (anketa 2)
» ,,Zbog nabojnog broja.* (Co(+I11)), (anketa 14)

» ,,NHj3 je zbroj 0, a ukupno mora biti 3+, pa Co je -II1. “* (Co(-I11)), (anketa 138)

Za razliku od drugog zadatka, studentska objasnjenja oblika VII) (poteSkoéa 12.5.) su

manje ucestala kod studenata, a samo neki od ucestalijih odgovora su:
> ,,Sudjeluje sa sest elektrona iz valentne ljuske u vezivanju.*“ (Co(V1)), (anketa 18)
» ,,6valentnih e je uspostavilo vezu s NH3 pa je atom 6-valentan. “ (Co(VI)), (anketa 25)
» ,,Ima 6 slobodnih elektrona koji sudjeluju u kemijskoj reakciji. “ (Co(VI)), (anketa 73)

» ,,Co je Sesterovalentan jer sa svojih 6 elektrona sudjeluje u vezanju.* (Co(V1)), (anketa

129)
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Na trece pitanje petog zadatka nije odgovorio 71 student, a analizom podataka uoc¢eno
je da su poteskoée 13.1. i 13.2. priblizno jednako zastupljene. Tako je 33 studenta (17,2 %)
evaluiralo valenciju atoma kemijskog elementa u koordinacijskom spoju kao broj svih valentnih
elektrona u atomu, dok je 32 studenta (16,7 %) evaluiralo valenciju atoma kemijskog elementa
kao broj vezanih atoma drugog kemijskog elemenata u koordinacijskom spoju. Obrada podataka

odgovora na drugo pitanje Cetvrtog zadatka prikazana je na slici 25.
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Slika 25. Raspodjela odgovora na drugo pitanje Cetvrtog zadatka

lako je najviSe studenata (51 student, 26,6 %) evaluiralo valenciju atoma kemijskog
elementa kao valentne elektrone kojima taj atom sudjeluje u kemijskom vezivanju te na taj nacin
odgovorilo tocno na trec¢e pitanje petog zadatka, detaljnijom analizom navedenih odgovora
uoc¢eno je da vecina tih studenata nije bila konzistentna sa svojim prethodnim odgovorima.
Detaljnijom analizom uoceno je da vecina tih studenata prethodno neto¢no odredila valenciju.
Od 51 studenta ¢ak 72,7 % studenata je prethodno netocno odredilo valenciju atoma kemijskog
elementa u koordinacijskom spoju. Broj nekonzistentnih odgovora je porastao s obzirom na
prethodne zadatke Sto je sukladno s viSom kognitivnom razinom zadatka (peti zadatak je na
petoj razini Bloomove taksonomije, razini vrednovanja) te je ovakav rezultat i o¢ekivan. Kao i
u prethodnim pitanjima ovakvog tipa uoc¢eno je da vecina studenata nije bila u moguc¢nosti

primijeniti nauceno znanje na trece pitanje petog zadatka.
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S5.4. Valencija atoma nekog kemijskog elementa u
ionskim spojevima

Obradom podataka Sestog zadatka analizirani su odgovori triju pitanja kao i u
prethodnim zadatcima (drugom i petom.) Analiza podataka dala je uvid u raspodjelu odgovora
koji obuhvacaju to¢no/neto¢no odredene valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju,
objasnjenja na koji nacin se je odredila valencija i kategorizacije pojma valencija atoma u
ionskom spoju. Analizom studenstskih odgovora uocene se su studentske poteSkoce 15.1.,
15.2.,15.3., 15.4., 15.5. 1 15.7. Od 192 studenta, 20 studenata (10 %) povezuje valenciju atoma
nekog kemijskog elementa s oksidacijskim brojem, 13 studenata (7 %) povezuje valenciju atoma
s ostvarenim kemijskim vezama, dok 7 studenata (4 %) povezuje valenciju atoma s brojem
primljenih ili otpustenih elektrona kako bi se postigla elektronska konfiguracija plemenitih
plinova. Za razliku od drugog zadatka gdje je najveci broj studenata pokazivao studentsku
poteskocu poimanja valencije kao svih valentnih elektrona (19 %), u ovom zadatku najve¢i broj
studenata (30 studenata, 16 %) pokazuje studentsku poteskocu poimanja valencije s brojem
,,okolnih* atoma. Na zadatak nije odgovorilo 57 studenata (30 %), a samo su dva studenta dala
tono obrazloZenje. Raspodjela odgovora svih studenata nastavnickih smjerova Fizickog i
Kemijskog odsjeka prikazana je na slici 27. Detaljnijim pregledom rezultata studentska
objasnjenja podijeljena su na dvije skupine; to¢no 1 neto¢no odredene valencije (i pripadajuce
objasnjenje) atoma kemijskog elementa u kovalentnim spojevima, ali budu¢i da je velik broj
anketa iskljucen iz obrade podataka, analiza Sestog zadatka nije radena posebno nad studentima
prve/pete godine ili nad studentima Fizickog/Kemijskog odsjeka. Statistika to¢no i neto¢no

odredenih valencija kemijskog elementa u ionskom spoju prikazan je na slici 26.
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Slika 26. Toc¢no i neto¢no odredene valencije atoma kemijskog elementa u ionskom spoju
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Slika 27. Raspodjela pogresnih objasnjenja odredivanja valencije atoma kemijskog elementa u

koordinacijskim spojevima svih nastavnic¢kih smjerova Fizi¢kog i Kemijskog odsjeka

Analizom studentskih odgovora najucestalija studentska poteskoca posebno vezana za
ionske spojeve je studentska poteSkoéa 15.1.. Samo pet studenata je uz ovo objaSnjenje
odredilo to¢no valenciju, dok je veéina studenata uz ovo objaSnjenje netocno odredila valenciju

atoma kemijskog elementa u ionskom spoju, a neki od odgovora su:
» ,,Ca je povezan s jednim atomom Q. (0(1)), (anketa 95)
» ,Jedan atom Ca se veze s jednim atomom kisika. * (Ca(1)), O(I)), (anketa 124)
» ,, Preko broja vezanih atoma. ** (Ca(I)), O(I)), (anketa 126)
» ,,Ca je vezo jedan atom O, i O je vezan za I atom Ca. " (Ca(I)), O(I)), (anketa 133)
» ,Jedan Ca je vezan na 1 O." (Ca(l)), O(I)), (anketa 172)

Prilikom obrade objaSnjenja uocena je jedna dodatna studentska poteSkoca, povezivanje

valencije atoma nekog kemijskog elementa s indeksom u kemijskoj formuli:

» ,,Nema brojeva. “ (Ca(I)), O(1)), (anketa 93)

» ,,Nema nikakvih drugih brojeva uz molekulsku formulu.” (W(1)), CI(VI) Ca(I)), O(I)),
(anketa 160)
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» ,,Bez ikakvih donjih brojeva. “ (W(1)), CI(VI) Ca(I)), O(I)), (anketa 162)
» ,,Brojevi u subskriptu su 1. (Ca(I)), O(I)), (anketa 181)

Studenti kod kojih je uocena poteskoca 15.4. ve¢inom su tocno odredili valenciju atoma
u ionskom spoju, ali su valenciju povezali s brojem skupine periodnog sustava elementa, a ne s
valentnim elektronima kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju, a samo neki od odgovora
su:

» ,,Kalcij ima valenciju 2 jer se nalazi u 2. skupini PSE. Kisik najcesce ima valenciju II. *
(Ca(I1)), O(11)), (anketa 33)

» ,, Po skupini gdje se nalaze... “ (Ca(Il)), O(II)), (anketa 44)

» ,,Kalcij je u 2 stupcu, a O u 16. " (Ca(1I)), O(II)), (anketa 49)

» ,,Ca se nalazi u 2. stupcu periodnog znaci da je Ca dvovalentan i sto znaci da je kisik

dvovalentan. “* (Ca(Il)), O(11)), (anketa 78)

» ,, Natrijje u 1. stupu, a klor u 17 pa zato su jednovalentni. “ (Na(I)), CI(T)), (anketa 88)

Iako u manjini, bilo je 1 studentskih odgovora koji su se vodili periodnim sustavom elemenata,

a pritom su neto¢no odredili valenciju atoma nekog kemijskog elementa u ionskom spoju:
» ,, Periodni sustav.” (Ca(II)), O(VI)), (anketa 66)
» ., Kalcij je u 2. sk PSE a kisik je u 16.“ (Ca(11)), O(VI)), (anketa 123)
» Iz PSE. “ (Ca(II)), O(VI)), (anketa 159)
» ,, Periodni sustav.“ (Ca(IT)), O(XVI)), (anketa 158)

Obradom podataka poteSkoca 15.5. je tre¢a najucestalija uocena potesko¢a medu studentima,
gdje studenti ne razlikuju pojam valencije 1 oksidacijskog broja te sukladno tome valencije
tretiraju kao pozitivne ili negativne vrijednosti, a neki od odgovora su:

» ,, Kisik ima valenciju -1I ako nije u peroksidima i superoksidima, a elementi druge skupine
imaju valenciju +I1. “ (Ca(+1I)), O(-1I)), (anketa 2)

» Kisik je-II, a Ca 1-:2:1 =II.** (Ca(+11)), O(-II)), (anketa 82)

» ,,Zbroj valencija spoja jednak je nuli. “ (Nb(+V)), O(-1I)), (anketa 84)

» ,,0 je u 3. skupini od iza pa -1I, ukupno mora bit 0, pa je Nb => V.* (Nb(+V)), O(-1I)),
(anketa 138)
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Na trece pitanje Sestog zadatka nije odgovorilo 59 studenata, a analizom podataka
uoceno je da su poteskoce 16.2. i 16.3. jednako zastupljene dok je 22 studenta (11,5 %)
evaluiralo valenciju atoma kemijskog elementa u ionskom spoju kao broj vezanih atoma drugog
kemijskog elemenata u ionskom spoju (studentska poteSkoéa 16.1.) Obrada podataka

odgovora na drugo pitanje Sestog zadatka prikazana je na slici 28.
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Slika 28. Raspodjela odgovora na trece pitanje Sestog zadatka

Najvise studenata je poistovjetilo valenciju atoma kemijskog elementa s valentnim
elektronima kojima taj atom sudjeluje u kemijskom vezivanju (79 studenata, 41 %) te je time 1
to€no odgovorilo na trefe pitanje Sestog zadatka. Medutim detaljnijom analizom to¢nih
odgovora na trece pitanje uoceno je da studenti nisu bili konzistentni sa svojim prethodnim
odgovorima. Tako od ukupno 79 studenata koje je toc¢no odgovorilo na trece pitanje je netocno
odredilo valenciju (25 studenata, 32 %), a samo je dvoje studenata prethodno dalo to¢no
obrazlozenje odredivanja valencije atoma u kovalentnom spoju. Obradom podataka uoceno je
da je vecina studenata koje je to€no odgovorila na trece pitanje Sestog zadatka pokazala pogresna
shvacanja na prethodnim pitanjima $to ukazuje na veliki postotak prisutnosti naucenog znanja
koje studenti nisu u mogucnosti primijeniti. Ovaj rezultat potvrduje, bez obzira na ucestalost u
Nastavnom planu i programu, podjednak postotak prisutnosti naucenog znanja koje studenti

nisu u mogucnosti primijeniti na kovalentnim, koordinacijskim i ionskim spojevima.
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5.5. Valencija atoma nekog kemijskog elementa

Na sedmi zadatak nije odgovorilo 24 studenta (12,5 %). Analiza podataka dala je uvid u
op¢e poimanje valencije atoma nekog kemijskog elementa te u kojoj mjeri su prisutni krivi
zakljucci ili misljenja oko pojma valencija atoma kemijskog elementa. Tvrdnja 1 u kojoj je
valencija opisana kao broj vezanih atoma drugog kemijskog elementa najc¢esce je stavljena na
drugo mjesto (45 studenata, 23,5 %), dok su tvrdnju 2 kojom je valencija odredena skupinom
periodnog sustava studenti stavljali najceS¢e na trece mjesto (57 studenata 30 %). Na prvo
mjesto studenti su najcesce stavljali tvrdnju 3 u kojoj je valencija atoma odredena brojem
valentnih elektrona kojima atom sudjeluje u kemijskom vezivanju (78 studenata, 41 %).
Usprkos Cinjenici da je tvrdnja 4 kojom je valencija atoma opisana svim valentnim elektronima
najcesce stavljena na Cetvrto mjesto (73 studenata, 38 %), zabrinjavajuce je Sto zajedno s
tvrdnjom 1 ova tvrdnja se nalazi u dosta velikom postotku 1 na drugom 1 tre€em mjestu $to
ukazuje na cCinjenicu na postojanje krivih zaklju¢aka o pojmu valencija atoma kemijskog
elementa na opcenitoj razini. Raspodjela evaluacije odgovora sedmog zadatka prikazana je na

slici 29.

35 studenata

45 stude 1

tvrdnja 4. mjesto

“‘?:1‘11“
21 ‘."&.-!"‘_ 3 Iuj t
3. mjesto
4.
v duja 2. mjesto

1. mjesto
Slika 29. Evaluacija tvrdnji kojom je opisan pojam valencija svih nastavni¢kih smjerova

Fizi¢kog 1 Kemijskog odsjeka
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Moze li se uopce kriviti Citatelja udzbenicke literature ukoliko dode do krivih zakljuc¢aka
o valenciji atoma kemijskog elementa kada u niti jednoj navedenoj literaturi'®>*! ne postoji
dogovor, konsenzus ili barem neka zajedniCka premisa koja bi opisivala koncept takvog
temeljnog kemijskog pojma kao Sto je valencija. Nije li ovo ociti primjer da je metodologiji
poucavanja kemije potrebna standardizacija stru¢nog nazivlja i obrazlozenja prilagodenih
obrazovnom razdoblju koja zadrzavaju znanstvenu tocnost? Takoder, ne pokazuje li ovo mozda
nemarnost autora udzbenika jer se podvrgavaju minimalizmu koji odgovara metodologiji
poucavanja joS iz daleke 1939. godine? Ono §to je ocigledno, je da danasnje znanstveno
izrazavanje u metodologiji poucavanja kemije u primarnom obrazovanju niti priblizno ne
ukljucuje sve nove spoznaje i znanja. Nadalje, na temelju ovog istrazivanja mozemo postaviti
legitimno pitanje kada nastavnici prestaju ulagati u svoje znanje i pritom nesmotreno ucenicima
uskracuju kvalitetnije obrazovanje koje nudi neSto viSe, nudi inspiraciju i motivaciju za nove
kreativne ideje 1 saznanja i zasto se ne ulazuci u obrazovanje prvo osobno pa onda nasih u¢enika
zanemaruje ¢injenica da su odgoj i obrazovanje djece stup suvremenog drustva te uz znanost
predstavljaju najvazniju strukturnu djelatnost??

Imajué¢i na umu da je ,, Obrazovanje najjace oruzje koje se moze iskoristiti da bi se
promijenio svijet” u okviru specificnog cilja rada pokusano je implementirati trenutna
postignuc¢a znanosti 1 tehnologije u metodologiju poucavanja pojma valencija u nastavi kemije.
Vode¢i se time, predloZena je definicija pojma valencije atoma nekog kemijskog elementa u
pocetnom poucavanju koji bi bio primjenjiv na ionske i kovalentne spojeve, a na viSoj razini
znanja i dalje znanstveno konzistentan ¢ime bi se omogucilo to¢nije znanstveno izrazavanje u
nastavi kemije: ,,Valencija atoma kemijskog elementa je svojstvo atoma koje je odredeno
brojem (valentnih) elektrona s kojima taj atom sudjeluje u izgradnji kemijske veze u
nekom kemijskom spoju.*

Cilj ove diskusije je potaknuti Citatelja da obavezno razmisli “Postoji li suvisao nacin
da se toliko sadrzajan pojam valencije objasni na nizoj razini, a da i dalje ostane znanstveno

konzistentan prateci znanja i spoznaje danasnjeg suvremenog doba?*
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7.1. Humana Skola

, Kada sam 1976. godine u naslovu jedne knjige koju je izdala nakladnicka kuc¢a Hanser
postavio pitanje “Sto je to Humana Skola ** Zelio sam pokazati da u modernoj skoli djeca i mladi
doduse manje pate, ali da ta Skola nije svladala svoju beskorisnost za covjeka. Ona je stvorila
neizbjezan i neugodan, otuden i nezreo odnos — ,,svejedno je li reformirana ili je jos starog
kova“. Vise se ne radi o prikrivanju zloporaba i pogresnih pravaca razvoja. Skola mora postati

drugacija jer su i djeca postala drugacija. “>°

Humana Skola, Hartmut von Hentig

Hartmunt von Hentig je jedan od najoriginalnijih pedagoga koji je uvelike dao doprinos
problemima didaktike i Skolske reforme u razvoju Skolstva Njemacke. Autor je poznate
,Humane skole* u kojoj iznosi legitimnu ¢injenicu — da suvremena Skola nije savladala ,,svoju
beskorisnost za ¢ovjeka®, na ucenje bez kriticke analize i na pamc¢enje koje postaje odbojno 1
mucno, stoga nije niti ¢udno $to djeca ne vole i¢i u skolu. Zasto je nastavnicima i ucenicima
dosadno, koji je uzrok malodusSnosti i nepostojanja entuzijazma, zasto su obrazovne institucije
»izvori nezrelosti“ 1 naposljetku zaSto obrazovni sustav stvara ,,ropsku masu mediokriteta® su
samo neka pitanja na koja nam autor nudi odgovore kroz knjigu.

U knjizi je takoder dan prijedlog i preporuka, odnosno autor je iznio svoje predodzbe kako
ponovno humanizirati $kolu. Medu ostalima, navedeno je da je potrebno mijenjati stil Zivota u
kojemu su novac 1 bogatstvo glavne vrednote i njegovati kulturu suZivota, Skole ne smiju biti
ucenicima dosadne te da mlade treba takoder poducavati samostalnosti i odgovornosti. Kao
jedan od glavnih problema obrazovanja navodi se nepostojanje odgoja za kriticko misljenje, a
kao prijedlog za sprjeCavanje stvaranja “Covjekolikih robota” ustraje na u€eniku koji kriticki

promislja jer uenje napamet nije znanje, nego uéenje "koje pliva po povrsini mozga".>°
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7.2. Gardnerova teorija viSestrukih inteligencija

U razli¢itim kulturama sposobnosti odraslih ljudi zapravo su razli¢ite kombinacije sedam

razli¢itih vrsta inteligencija. Iako svi ljudi mogu u odredenom opsegu koristiti sve te

inteligencije, za svaku je osobu karakteristicna jedinstvena kombinacija relativno jacih i slabijih

inteligencija ¢ime se tumaci postojanje individualnih razlika. Konvencionalni testovi

inteligencije dobro predvidaju uspjeh u skoli, ali ne i1 kasniji uspjeh na poslu i druga postignuca,

dok americki psiholog Howard Gardner smatra da mjere drugih sposobnosti (npr.

interpersonalna inteligencija) mogu doprinijeti predvidanju ovih ishoda. Prema Gardnerovom

videnju ljudi posjeduju mnogo raznih tipova inteligencije, odnosno da svaki pojedinac ima

odredenu razinu medu razli¢itim inteligencijama, a samu teoriju viSestrukih inteligencija

Gardner je razvio sedamdestetih godina proslog stolje¢a. Prema Gardnerovoj teoriji viSestrukih

inteligencija postoji sedam razlicitih specifi¢nih sposobnosti, talenata ili inteligencija (Gardner,

1983.) $to je prikazano u tablici 3.3

Tablica 3. Sedam razli¢itih specifi¢nih sposobnosti, talenata ili inteligencija prema Gardneru?!

Inteligencija

VjeStine

1. logicko-matematicka

Osoba prirodno i spontano organizira stvari u red ili poredak, lako
napamet barata koli¢inama, brzo shva¢a matematicke pojmove, voli igre
logike, zagonetke i kompjutore

2. lingvisticko-verbalna

Osoba uziva u Citanju, pisanju, govoru, ali i sluSanju. Dobro pamti
verbalne podatke i voli razvijati svoj rjecnik. Lijepo prica price ili
prepricava dogadaje. Ima smisla za strane jezike

3. vizualno-spacijalna

Osoba lako zamjecuje simetriju i sklad. S lako¢om moze «uglavi» rotirati
slozene likove i nacrtati $togod vidi. Uspjesna je u slagalicama i lako se
snalazi na ulicama novog i nepoznatog grada.

4. tjielesno-kinesteticka

Osoba je dobra u rukovanju predmetima, a i svoje tijelo pokreée skladno i
s lako¢om.UzZiva jer je uspjesna u tjelesnim vjezbama.Vrlo je vjeSta i
spretna pa uspjesno izraduje razne predmete.

5. Glazbena

Osoba moze otkriti ritam, obrazac i tempo u stvarima koje ih naizgled
nemaju, primjerice u pjesmi ptica. Voli razne vrste glazbe i svira neki
instrument, bilo da je to ucila, bilo da to ¢ini po sluhu.

6. Interpersonalna

Osoba lako razumije druge ljude, njihova raspolozenja i osjecaje. Prirodni
je voda, vjesto posreduje u meduljudskim sukobima jer je u stanju vidjeti
situaciju o¢ima obiju strana. Omiljena je medu ljudima

7. Intrapersonalna

Osoba vrlo dobro poznaje samu sebe. Svjesna je svojih osjecaja, ideja,
potreba i snova. Uporna je, gotovo tvrdoglava, u aktivnostima kojima se
voli baviti.
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7.3. Posebne odgojno-obrazovne potrebe

Ucenici s posebnim potrebama su oni kojima je potrebna posebna pomo¢ i resursi kako

bi u obrazovnom okruzenju mogli ostvariti svoje pune potencijale. Kategorija ucenika s

posebnim potrebama ukljucuje ucenike s teSko¢ama kao i1 darovite ucenike, a neki ucenici

istodobno mogu pripadati u obje skupine. Na temelju Clanka 65. stavka 2. Zakona o odgoju i

obrazovanju u osnovnoj i srednjoj skoli (»Narodne novine«, 152/2014.), donesen je Pravilnik o

osnovnoskolskom i srednjoskolskom odgoju i obrazovanju u€enika s teSko¢ama u razvoju u

kojem su navedene teskoce.

Tablica 4. Orijentacijska lista vrsta teSkoca prema Zakonu o odgoju i obrazovanju

skupine vrsta teSkoca teskoce podskupine
1 Oitedenia vid 1.1. sljepoca 1.1.1.-1.1.4.
. stecenja viaa )
1.2. slabovidnost 1.2.1.-1.2.2.
. . 2.1. gluhoc¢a 2.1.1.-2.1.2.
2. Osteéenja sluha
2.2. nagluhost 22.1.-2.2.3.
Osteéenja jezicno-govorne-  3.1. poremecayt fggﬁﬁ;&g’gne glasovne 3.1.1.-3.1.4.
3. glasovne komunikacije i !
specificne teSko¢e u ucenju 3.2, specifi¢ne teskoce u ucenju 3.2.1.-3.2.6.
4.1. oSte¢enja misi¢no-kostanoga sustava
Oitecenja organa i organskih 4.2. osteéenja sredi$njega Zivéanog sustava
4. sustava 4.3. oStecenja perifernoga Zivéanog sustava
4.4 ostecenja drugih sustava (di$ni, sr¢anozilni, probavni, endokrini,
o koza i potkozna tkiva, mokracni, spolni)
5.1. laka intelektualna teskoca
Intelektual kod 5.2. umjerena intelektualna teskoca
S ntelektualne teskoce 5.3. teza intelektualna teskoca
5.4. teska intelektualna teskoca
6.1. organski, ukljuCujuéi simptomatski mentalni poremecaj
6.2. poremecaji raspoloZenja
Poremecéaji u ponasanju i 6.3. neurotski poremecaji, poremecaji vezani uz stres i somatoformni
ote¢enja mentalnog zdravlja 6.4 shizofrenija, shizotipni i sumanuti poremecaji
6.5. poremecaji iz autisti¢noga spektra
6.6. poremecaji aktivnosti i paZnje
7 Postojanje viSe vrsta teSkoca ukljucuje teskoce iz dvije ili vise skupina koje su predvidene u

u psihofizickom razvoju

Orijentacijskoj listi vrsta teskoca.
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7.4. Kritika drustvu, Skoli, nastavnicima, stavu prema
poucavanju i prijeko potrebna humanizacija Skole

7.4.1. Pitanja koja se postavljaju

Kroz povijest do danasnjeg suvremenog vremena razvoj novih tehnologija i razvoj
industrije uvelike su doprinjele danasnjem izgledu modernog vremena. Ako se na primjer
pogleda telefon prije dvadesetak godina i dana$nji iphone uredaj ili ako se usporedi internetski
svijet od prije 100 godina i danas, razlika je ogromna. Nadalje, ako malo pogledamo povijest
Skolstva unutar cijelog jednog stoljec¢a i zavirimo u sliku razreda na pocetku 20. stolje¢a i u sliku
razreda danas, u mnogim ucionicama nista se znacajno nije promijenilo u metodologiji
poucavanja. Mozemo se zapitati Sto se je to dogodilo ¢ovjeku 1 nadasve samom drustvu da se
jedna slika razreda nije promijenila ¢ak kroz jedno stoljece? Postavlja se pitanje usmjerava li
obrazovanje nastavnika da pripremaju nove narastaje za buducnost ili proslost? Ucenici sjede u
redovima, moraju di¢i ruku zele li govoriti, tjeramo ih da se natjecu za izvrsne ocjene bez obzira
na uporabljena sredstva. Kako se je dogodilo da drustvo podrzava obrazovanje u kojem ,,§kola
nije svladala svoju beskorisnost za covjeka“? Kako se je dogodilo da je druStvo postalo
malodusno prema obrazovanju nastavnika koji reflektiraju nau€ene stavove o vaznosti
poucavanja na nove naraStaje? Mozemo li zaCarani krug nedostatka entuzijazma, ne mijenjanja
stila Zivota temeljenog na krivim vrijednostima, ne ulaganja u obrazovanje i podcijenjenosti
prema poucavanju od strane same akademske zajednice ikako prekinuti i postoji li ikakvo
sredstvo za takav potpuni preokret? I na kraju, danas se samo mozemo pitati do kada ¢e drustvo,
akademska zajednica, Skola pa i sami nastavnici dopustiti da humana §kola bude jo§ samo jedna
od ¢ovjekovih utopija te kada ¢e istoimeni shvatiti da je nacin i stav prema poucavanju mladih,
novih naraStaja sredstvo za prekid zacaranog kruga nezadovoljstva, njihove ravnodusnosti

prema novim izazovima, nedostatne kreativnosti i naposljetku iskrivljenih zivotnih vrijednosti?
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7.4.2. Skola zahtijeva promjene

Skola predstavlja najvecu drustvenu priredbu nase kulture. Ona uzima najvitalnije
godine Zivota covjeka u kojima je on najsposobniji za ucenje. Ona trosi — uzme li se u obzir i
studij — Cesto dvadeset godina Zivota, polovicu od sljedecih cetrdeset godina tijekom kojih ce
covjek raditi. Ona ne prozdire djecu, ali zato prozdire djetinjstvo i mladost. Kada mladi ljudi
napustaju Skolu puni su znanja, ali su siromasni iskustvom, njihova ocekivanja su velika, ali se
oni ne znaju orijentirati, slobodni su, ali nesamostalni — veliki broj mladih ljudi nema nikakav
odnos prema zajednistvu, otudeni su i neprijateljski raspolozeni Sto granici s barbarstvom.
Nesrazmjer izmedu rashoda i uspjeha, izmedu namjera i rezultata je tako velik i sada tako

ocit... 3

Humana Skola, Hartmut von Hentig

Kao niti prije tridesetak godina, znanje niti danas nije neki trend ili StoviSe statusni
simbol medu mladima, a ucenicima su Skole 1 danas dosadne i1 smatraju se obavezom koja se
mora odraditi. Skole su ve¢ odavno prestale biti polisi u kojima u&enici diskutiraju o idejama,
raspravljaju o postavljenim problemima 1 u konacnici Skole su ve¢ odavno prestala biti sredista
u kojima se Zivi, stjece iskustvo, na ¢ijim idealima, problemima i zadacama mladi uce, gdje se
poticu razni interesi u€enika, njihova kreativnost i naposljetku suradnja s drugim ucenicima i
zajednistvo. Skole danas postoje jer jednostavno prema druitvenim normama moraju postojati
te su kao takve poprimile ulogu ustanova koje ¢uvaju djecu i u meduvremenu su postale tvornice
automatiziranih ,,skorojevi¢a® koji nemaju razvijeno kriticko misljenje, odgovornost i
samostalnost koji su prijeko potrebni u svijetu odraslih. Tiranijom svjedodzbi, neumoljivosti
gradiva, znanjem koje je odredeno vremenom, Skola je ista kao i nekad, ona je trgovina
mjeSovitom robom, ali danas u suvremenom dobu ona opstaje pod tezim okolnostima i s puno
manje uspjeha. I na kraju, danasnja Skola nas obmanjuje jer na Zalost nije u stanju pruziti svoju
temeljnu zada¢u budu¢im mladim naraStajima, pomo¢i im da odrastu u svijetu u kojem Zzive.
Stoga Skola bi prvo to trebala nauciti i promijeniti svoju svijest, ¢ime bi u konacnici i poprimila

barem neku dozu dostojanstva, oblika, smisla i pedagoske funkcije.
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7.4.3. Nastavnik kao sredstvo za postizanje utopije humane Skole

,»Da bi osigurali zalede boljem znanju i volji u nama samima i da bi ojacali za ozbiljan
slucaj, samoobveza mi se c¢ini korisnim sredstvom. Podarit ¢u joj odredenu strogocu i svecani
ton i nazvat ¢u je prisegom. Ona Ce se zvati prema velikom ucitelju i prijatelju istine
“Sokratovom prisegom”.>’

Sokratova prisega koju ovdje predlazem trebala bi za pedagoge imati istu ulogu kao i
Hipokratova prisega za lijecnike. 3’

., Nije prekasno za ono sto je pravilno. Pokusajmo raditi s ovim sredstvom u vrijeme kad
nema pobijanja i u kojem moramo uvjezbati i razmisljanje i djelovanje. Prisega ne znaci da
¢emo u svako doba biti snazni, hrabri i neovisni da ju slijedimo. Ona nas ne Zeli zavesti na
samoobmanu, na jos jednu “idealisticku laz”. Onaj koji ovo izgovori treba provjeriti zeli [i

doista ono Sto je izgovorio. Ako pak ne Zeli, neka se ostavi prisege. Ako Zeli smije se nadati da

¢e mu prisega pomoci kad kucne cas istine.

Zamisljam da ucitelji i odgajatelji pri urucenju potvrde o zaposlenju — recimo — jos

jednom — dobrovoljno — izgovore ovu prisegu i da se to potvrdi u tom dokumentu.
Sokratova prisega

Kao ucitelj i odgajatelj obvezujem se,

- Stovati osobine svakog djeteta i braniti ih od svih;

- zalagati se za njegovo tjelesno i dusevno jedinstvo,

- Stovati njegove osjecaje, slusati ga, uzeti ga ozbiljno u obzir;

- traziti njegovo odobrenje za sve ono Sto ¢inim glede njegove osobe, isto onako kao Sto bih
postupao prema odraslima

- koliko je moguce spoznati zakonitost njegova razvoja, postaviti ju na dobre temelje i omoguciti
djetetu prihvacanje te zakonitosti;

- otkriti i unaprijediti njegove sklonosti

- zastiti ga, ako je slabo, i pomoci mu u prevladavanju straha i krivnje, zloce i lazi, sumnji i

nepovjerenja — ako mu je to potrebno;
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- ne lomiti njegovu volju — ni onda kad nam se cini da je besmislena; pomoci mu da razum
ovlada njegovom voljom,; pouciti ga kako se koristiti razumom i Sto je to umijece
razumijevanja i shvacanja,

- osposobiti ga za preuzimanje odgovornosti u zajednici i za zajednicu

- omoguciti mu da spozna sto je i kakav je to dobar Zivot;

- pruziti mu viziju boljeg svijeta i uvjeriti ga da se ona moze ostvariti;

- pouciti ga istinoljubivosti, a ne istini, jer ,,ona je samo kod Boga “.

Ovim se takoder obvezujem,

- da ¢u, koliko sam u mogucnosti, sam tako Zivjeti i primjerom pokazati kako se izlazi na kraj s
poteskocama, s napadima i Sansama u nasem svijetu, pa i s vlastitim ogranicenjima i s
vilastitom krivnjom,

- u skladu sa svojim snagama pobrinut ¢u se za to da narastaj koji dolazi zatekne takav svijet u
kojem se isplati Zivjeti i u kojem naslijedeni tereti i poteskoce ne vrse pritisak na vlastite ideje
i mogucnosti;

- javno ¢u obrazloziti moja uvjerenja i djela, izloZit ¢u se kritici — posebno kritici onih koji su

time pogodeni kao i kritici strucnjaka, moje prosudbe savjesno ¢u provjeravati;

- usprotivit ¢u se ipak svim osobama i odnosima - pritisku javnog mnijenja, interesima udruge,

propisima sluzbe — ako budu sprjecavali namjere koje sam ovdje iznio.

Ovu obvezu osnazit ¢u svojom spremnoscu da se u svako doba provjeri moja djelatnost

i ja sam preko danih mjerila. “°
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7. HUMANA SKOLA KEMIJE

7.5. Prijedlog nastavnog sata

Kako objasniti izuzetno kompleksan i sadrzajan pojam valencija, nastavniku u
osnovnoj Skoli na neki nacin predstavlja izazov. Naime, bez sumnje se moze reci da je to i jedan
od slozenijih pojmova koji uz sebe veze niz potrebnih znanja koja se usvajaju na visoj razini
obrazovanja (npr. elektronska kofiguracija, valentni elektroni, nevezni i vezni elektronski
parovi/elektroni, priroda kemijske veze i dr.) kako bi se konceptualno razumio. Stoga poucavati
ucenika koji se joS nije susreo s navedenim pojmovima o valenciji jest zaista pravi izazov, a da
se pritom joS i ne na¢ine znanstveno neutemeljene osnove za daljnje kemijsko obrazovanje.
Takav sadrzajan pojam je joS teze obraditi za djecu s posebnim obrazovnim potrebama, a da
pojam valencije poprimi dublji smisao. Stoga, u sklopu zadnjeg i najvaznijeg cilja ovog dijela
diplomskog rada dan je prijedlog za unaprjedenje nastavne prakse u osnovnoj Skoli pri
poucavanju pojma valencija temeljen na strategiji ucenja otkrivanjem ukljucuju¢i Gardnerovu
teoriju viSestrukih inteligencija i Bloomovu taksonomiju s ciljem prilagodbe djeci s posebnim
obrazovnim potesko¢ama vodeci se idejom humane skole pedagoga H. von Hentiga.

U sklopu prijedloga sata dizajniran je viSenamjenski trodimenzionalni periodni sustav
elemenata za slijepe i slabovidne udenike ,,Vitez Covek®, a sam prijedlog nastavnog sata je
nekovencionalan te izborom postupaka 1 nastavnih metoda nema uzora u standardnoj
metodologiji pouc¢avanja u nastavi kemije. Pokusalo se na jedan nov 1 drugaciji na¢in omoguciti
ostvarivanje istrazivacki usmjerene nastave u kojoj se razvija kreativno i kriticko ucenje s
naglaskom na individualnost, talente i poteSkoce. Nastavnik u ovom satu nema ulogu
pripovjedaca i1 ocjenjivaca, nego ima ulogu motivatora, prenositelja znanja 1 onu najvazniju,
ulogu usmjeravanja ucenikovog razmisljanja. Metodologija poucavanja u ovom prijedlogu
nastavnog sata je na kreativan nacin vodena Gardnerovom teorijom viSestrukih inteligencija u
kojoj nastavnik tezi poucavanju djece razli¢itih sposobnosti i talenata na razli¢it nain. Na
drugaciji nacin, s pogledom ,,van kutije* 1 sinergijom znanosti i umjetnosti u ovom prijedlogu
sata Zeljelo se je pokazati da nastava kemije moze poprimiti sasvim neku drugu dimenziju,
odnosno da nastava kemije moze poprimiti onaj visi smisao poucavanja u kojem nastava ujedno

1,,savladava svoju beskorisnost za covjeka “.
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7.5.1. Prijedlog sata prema istraZivacki usmjerenoj nastavi

Struktura sata sadrzi uvod, srednji dio i1 zavrSni dio, a vodena je istrazivacki usmjerenom
nastavom te kao takva nastoji obuhvatiti oba aspekta nastave; usmjerenost na istrazivanje i
interaktivnost. U uvodnom dijelu se otvara problem pitanjem ,, Sto je to §to je odgovorno za to
da se dva atoma ,,spoje‘‘ odnosno kemijski vezu?“ Sakupljanje uCenickih ideja i postavljanje
hipoteze vodi do glavnog dijela sata. U njemu se kroz radionicu vodi usmjerena rasprava kojom
se ucenike vodi do rjesenja problema. Pitanja u sklopu radionice su jednostavna, kratka i jasna,
a pitanja su sljedeca:

v Kako biste modelirali/prikazali model atoma pomocu hula-hoopa, uc¢enika i u¢ionice?
Sto bi u modelu predstavljalo jezgru, a §to elektronski omotac?
Miruju li elektroni?
Kome je ,,lakse izaéi iz atoma, protonu ili elektronu?

Kako biste sada pokazali kemijsko vezivanje dvaju atoma?

NN NN

Pa $to je to Sto je odgovorno za to da se dva atoma ,,spoje* odnosno kemijski vezu?
» uvodi se pojam ,,Valencija atoma kemijskog elementa “

Nakon radionice ucenici ispunjavaju radni listi¢ prilikom cega nastavnik/ica usmjereno
vodenom raspravom 1 postavljenim pitanjima zajedno s ufenicima interpretira i razmislja o
prethodno postavljenoj hipotezi. Prilikom rasprave nastavn