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Сажетак 

У овој докторској дисертацији детаљно је испитана синтеза алкално активираног 

материјала у који су уграђени неодим(III)-оксид (Nd2O3) и самаријум(III)-оксид (Sm2O3) као и 

термо-акустична својства алкално активираних материјала. У алкално активирани материјал 

је уграђено 1% и 5% Nd2O3 и Sm2O3. Један од главних циљева био је да се утврди утицај 

понашања неодима и самаријума као промене допанса и структурних наночестица коначног 

формираног алуминосиликатног материјала. Показано је да алуминосиликатни материјали 

настали алкалном активацијом метакаолина могу да приме катјоне ретких земаља Nd3+ и Sm3+ 

у њихову алуминосиликатну структуру. Главни производ алкалне активације идентификован 

у геловима је гел богат (Na)-Аs-H који садржи Al и Si у тетраедарској координацији. Промене 

у структури финалног производа окарактерисане су дифракцијом рендгенских зрака на 

поликристалном узорку (XRPD), инфрацрвеном спектроскопијом Фуријеове трансформације 

(DRIFT), рендгенском фотоелектронском спектроскопијом (XPS), трансмисијском 

електронском микроскопијом (ТЕМ), скенирајућом електронском микроскопијом (SEM), 

анализа са енергетско дисперзивном спектрометријом (EDS). Нуклеација на површини 

материјала доводи до формирања фазно одвојених гелова из фазе ретких земаља у раној фази 

процеса реакције. Потврђено је да Nd и Sm формирају нестабилне хидроксиде Nd(ОH)3 и 

Sm(ОH)3 који су у равнотежи са одговарајућим оксидима. Порозни алкално активирани 

материјали (ААМ) у које су уграђени неодим(III)-оксид/самаријум(III)-оксид, добијени из 

метакаолина алкалном активацијом раствором NaOH. Да би се добила адекватна порозна 

микроструктура, очврсле пасте ААМ (после 28 дана), подвргнуте су термичком третману на 

температурама 300°C, 600°C и 900°C. Због интумесцентног понашања специфичног за ову 

врсту материјала, током термичке обраде долази до значајног повећања запремине и 

порозности. Ови материјали се због специфичне микроструктуре (затворене поре различитих 

облика и величина) могу користити као топлотно и звучно изолациони материјали. 

Кључне речи: метакаолин, неодим(III)-оксид, самаријум(III)-оксид, термо-акустична 

својства, AAM, XRPD, XPS, SEM, ТЕМ 

Научна област: Хемија 

Ужа и научна област: Аналитичка хемија, наука о материјалима 

УДК број: 

  



 

 

Abstract 

In this doctoral dissertation, the synthesis of an alkali-activated material incorporating 

neodymium(III)-oxide (Nd2O3) and samarium(III)-oxide (Sm2O3) as well as the thermo-acoustic 

properties of alkali-activated materials were examined in detail. The alkaline activated material 

incorporated 1% and 5% Nd2O3 and Sm2O3. One of the main objectives was to determine the 

influence of the behavior of neodymium and samarium as a change in dopant and structural 

nanoparticles of the final formed aluminosilicate material. It was shown that aluminosilicate materials 

created by alkaline activation of metakaolin can accept rare earth cations Nd3+ and Sm3+ in their 

aluminosilicate structure. The main alkaline activation product identified in the gels is a (Na)-As-H-

rich gel containing Al and Si in tetrahedral coordination. Changes in the structure of the final product 

were characterized by X-ray diffraction on a polycrystalline sample (XRPD), Fourier transform 

infrared spectroscopy (DRIFT), X-ray photoelectron spectroscopy (XPS), transmission electron 

microscopy (TEM), scanning electron microscopy (SEM), analysis with energy dispersive 

spectrometry (EDS). Nucleation on the material's surface leads to the formation of phase-separated 

gels from the rare earth phase in the early stage of the reaction process. It was confirmed that Nd and 

Sm form unstable hydroxides Nd(OH)3 and Sm(OH)3, which are in equilibrium with the 

corresponding oxides. Porous alkaline-activated materials (AAM) incorporating neodymium(III)-

oxide/samarium(III)- oxide were obtained from metakaolin by alkaline activation with NaOH 

solution. To obtain an adequate porous microstructure, the hardened AAM pastes (after 28 days) were 

subjected to heat treatment at temperatures of 300°C, 600°C, and 900°C. Due to the intumescent 

behavior specific to this type of material, a significant increase in volume and porosity occurs during 

heat treatment. Due to their specific microstructure (closed pores of different shapes and sizes), these 

materials can be used as heat and sound insulation materials. 

Key words: metakaolin, neodymium(III)-oxide, samarium(III)-oxide, thermo-acoustic properties, 

AAM, XRPD, XPS, SEM, ТЕМ 
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1. Увод 

Алкално активирани материјали (ААМ) су последњих година постали све популарнија 

област истраживања због својих добрих механичких својстава, одличне отпорности на 

корозију и издржљивости, што је посебно важно за примену под високим температурама [1]. 

Алкално активирани материјали су добро познати алкални алуминосиликатни цементни 

материјали који могу имати супериорна механичка, хемијска и термичка својства у поређењу 

са другим цементима на бази Портланда, показујући знатно ниже нивое производње CO2 [2]. 

У литератури је познато да су ААМ издржљивији од портланд цемента на 600–800◦C, па чак и 

на вишим температурама. Познато је да су ААМ димензионално нестабилни у температурном 

опсегу од 600–800◦C [3]. Њихова чврстоћа на савијање је ниска, за разлику од чврстоће на 

притисак, која почиње благо да расте након овог температурног опсега. Ова својства су 

последица делимичног синтеровања, које почиње да се одвија у неким алкално активираним 

системима у температурном интервалу од 600–800◦C, али се дешава на нешто вишим 

температурама [4]. Алкално активирани материјали се добијају из две основне компоненте, 

активатора и прекурсора. Материјал који се користи као прекурсор је обично у праху и 

минерoлошки аморфном облику [5].  

Најчешћи прекурсори који се користе у синтези ААМ су метакаолинит, шљака и 

електрофилтерски пепео, али други отпад као што су керамичке плочице, црвени муљ, пепео 

од пиринчане љуске, стаклени отвор и стакло катодне цеви такође се могу користити као 

чврсте компоненте [6-12]. Активатори се састоје од алкалних метала, у облику хидроксида и 

силиката, растворених у воденом раствору. Активатори су одговорни за покретање реакција 

полимеризације услед високе алкалности [13]. ААМ формирају структуру затворене шупљине 

која је налик кавезу, која заједно са комбинацијом прстенастих молекула може одвојити 

металне јоне или друге токсичне супстанце и ухватити их унутар шупљине. Упркос томе, неки 

катјони метала могу чак да учествују у реакцији полимеризације [14, 15]. Досадашња 

истраживања су показала доста резултата у области третмана токсичних метала 

имобилизацијом у алкално активирану структуру [16-20]. 

Добро је познато да су порозни материјали добри топлотни и звучни изолатори. На 

топлотну проводљивост порозних геополимера припремљених различитим методама обраде 

(директно пењење, адитивна производња или метода жртвовања пунила) снажно утиче 

количина отворених и затворених пора и може да варира од 0,03 до 0,88 W/mK [21]. Иако су 

термичка својства широко проучавана, ретко који рад процењује апсорпцију звука 

геополимерне пене. Коефицијент апсорпције звука геополимерних пена на бази летећег пепела 

и шљаке [22] или летећег пепела-геополимерног бетона са грађевинским отпадом и отпадом 

од рушења као агрегатом [23] може достићи вредности које се крећу између 0,6 и 1 у области 

ниске фреквенције (40–1000); коефицијент апсорпције звука за ове материјале зависи од 

неколико фактора као што су природа прекурсора, структура пора (отворено-затворено) и 

дистрибуција [22, 23] и дебљина испитиваног узорка [24, 25]. 

У овом контексту, ова студија се фокусира на другачија својства ААМ-а заснованог на 

метокаолину у који је уграђен неодим(III)-оксид/самаријум(III)-оксид, односно на његову 

способност стварања пене током термичке обраде. Такође један од циљева је био добијање 

термо и акустичких изолационих материјала на бази овог типа ААМ, и њихово поређење са 

ААМ композицијама које подвргнуте термичкој обради (различите температуре и платои) 

могу развити адекватну микроструктуру специфичну за добар термо/акустичко изолациони 

материјал. Поред еколошке карактеристике (рециклирање отпада), још једна важна 

карактеристика ових материјала је њихова отпорност на ватру (незапаљива) због потпуног 

одсуства органских компоненти у њиховој формули. 
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Један од изазова је чињеница да, упркос великом броју студија и све већој пажњи о 

ААМ, они нису у потпуности разјашњени, а процес полимеризације ААМ и сама структура 

још увек нису добро схваћени, с обзиром на разноврсност прекурсора који могу послужити 

као основа за добијање ових врста материјала. Фокус овог рада је да се више пажње посвети 

синтези, као и структурним и хемијским својствима добијених узорака ААМ. Ивановић и др. 

су испитивали термодинамичке параметре (вискозитет, густину, индекс преламања, брзину 

звука) алкалног активатора и испитивали утицај на синтезу геополимера [26]. Потврђено је да, 

уз познавање термодинамичких параметара, постоји боље разумевање прве фазе формирања 

гела ААМ структуре. У досадашњим истраживањима Ненадовића и сар. [27] Кљајевић и др. 

[28] праћени су синтеза и структура ААМ материјала, утицај промене алуминосиликатне 

матрице и алкалног активатора [29]. Материјали са 12 М NaOH су најчешћи субјекти, па је 

циљ овог рада да се испита ефекат Nd и Sm у виду уграђивања њихових оксида у првој фази 

гелирања геополимерне структуре. Након одређивања термодинамичких параметара алкалних 

активатора различитих концентрација установљено је да алкални активатори виших 

концентрација доприносе побољшању физичко-хемијских карактеритика алуминосиликатних 

материјала [30]. Истраживања су показала да најбоља механичка својства показују 

геополимери чији је однос Na2SiO3/NaOH 1.5, при концентрацији од 12М NaOH [31]. Због ових 

истраживања изабран је 12М NaOH и прилагођен однос Na2SiO3/NaOH, за синтезу 

алуминосиликатног материјала у који се уграђују Nd2O3 и Sm2O3.  

ААМ/геополимер пене представљају нови домен истраживања са великим 

потенцијалом у производњи топлотних изолација [32-34]. Ћелијска структура специфична за 

ове материјале може се постићи коришћењем агенаса за пењење као што су: водоник пероксид, 

натријум борати, метални прах (Zn или Al), сурфактанти, карбонати или натријум силикат [23-

25, 32-34]. Претходна истраживања су се фокусирала на синтезу геополимерних пена на бази 

отпадног стакла (кулета) са додатком црвеног муља (отпад настао у индустрији прераде 

боксита) или електрофилтерског пепела (отпад настао у електроенергетским постројењима) 

[21]. Добијени резултати указују на могућност производње ААМ/геополимера алкалном 

активацијом отпадног стакла силицијум-натријум-натријум-креч (сам или са горе наведеним 

додацима) раствором NaOH и термичком обрадом на 60°C. Главна једињења настала алкалном 

активацијом ових чврстих прекурсора су натријум- силикат (алуминат)- хидрати [21] и ова 

једињења, настала ин ситу, делују као средства за пењење током термичке обраде на 

температурама у распону између 600–900°C [21]. 

2. Теоријски део 

2.1. Историјски аспект 

Прве ААМ развио је Виктор Глуховски (Viktor Glukhovskiy) половином прошлог века у 

Совјетском Савезу. Глуховски је развио системе активиране на алкални начин синтезом 

материјала из вулканских процеса (стене и пепела) са активационим растворима на бази NaOH 

[35]. Након стврдњавања, добио је материјале са саставом сличним портланд цементу, односно 

хидратисане калцијум- силикатне фазе (C-S-H). Ови материјали су названи као силикати тла 

[36]. 

Жосеф Давидовиц (Joseph Davidovits), француски истраживач и хемичар, је око 1979. 

године развио материјал активиран алкалним растворима користећи материјале природног 

порекла богате силицијумом и алуминијумом, као што је каолинска глина [35]. Давидовиц је 

патентирао своје откриће тако што је материјале добијене назвао геополимерима јер се 

добијају реакцијом полимеризације сличној оној која доводи до полимерних материјала. ААМ 
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имају неоргански састав, за разлику од полимера. Због тога, друга прикладна дефиниција за 

ове материјале је да се зову неоргански полимери [37].  

Иако су истакнути само доприноси Глуховског и Давидовица, други истраживачи су 

значајно допринели познавању ААМ. Примећено је да су се истраживачи у почетку бавили 

карактеризацијом грађевинских материјала екстрахованих из античких споменика, као што су 

римски аквадукти које је проучавао Малиновски (Roman Malinowski) 1979. и египатске 

пирамиде које су проучавали Давидовиц и Сојер (James Sawyer) 1985 [38]. Доказали су да су 

материјали коришћени у овим значајним споменицима добијени алкалним активационим 

процесима. Ова чињеница је мотивисала више истраживања у овој области, који, упркос 

добијању важних резултата, још увек нису могли у потпуности да објасне механизам алкално-

активираних реакција [38]. 

Комплексну анализу микроструктуре ААМ путем геополимерних мрежа је 1994. године 

представио Давидовиц, а 1995. године Ванг (Shao- Dong Wang) и Скривенер (Karen Scrivener) 

су представили микроструктурне анализе алкално активираних материјала богатих 

калцијумом. На основу ових истраживања је побољшано разумевање истраживача о алкално 

активираним материјалима [38, 39]. Провис (John Provis) и Ван Девентер (Jannie S. J. van 

Deventer) су 2007. представили кинетички модел реакција полимеризације алкално 

активираних материјала коришћењем техника дифракције рендгенских зрака који су били у 

стању да објасне фазе ове реакције доводећи их у корелацију са морфолошком структуром 

формираних гелова [40]. 

У 2011. години је извршена еколошка евалуација производње алкално активираних бетона 

анализом животног циклуса, упоређујући га са циклусом производње портланд цемента. 

Истраживањем је доказан еколошки значај проучавања алкално активираног материјала, који 

се показао као еколошка алтернатива конвенционалном портланд цементном бетону [41]. 

Недавно је Давидовиц развио истраживање које карактерише материјал присутан у древним 

споменицима претколумбовских цивилизација у Јужној Америци, закључивши да су то 

материјали активирани алкалијама [42]. Студије спроведене између 2016. и 2019. године на 

споменицима у Боливији, и другим споменицима у Перуу допуњују студије спроведене 70-их 

и 80-их година и доказују трајност материјала активираних алкалијама [43]. 

2.2. Предности и мане алкално активираних материјала 

Интересовање за развој ААМ мотивисано је економским предностима јер процес омогућава 

коришћење индустријских нуспроизвода и природних глина, као што су шљака, пепео и 

каолин, за производњу материјала са значајном додатном вредношћу, који је конкурентан са 

портланд цементом [13]. Познато је да производња портланд цемента емитује неколико тона 

CO2 у животну средину, ова чињеница се не понавља у циклусу за производњу ААМ због 

могућности коришћења нуспроизвода из других процеса. ААМ поседују високу хемијску 

отпорност на киселине и отпорност на високе температуре, због присуства алкалних 

алуминосиликатних гелова, са високо мрежастом природом, поред малог присуства воде у 

њиховој структури, у поређењу са хидратисаним портланд цементом, који представља 

хидратисани калцијум силикатни гел [44, 45]. Такође имају ниско скупљање, ниску топлотну 

проводљивост, јаку адхезију на металне и неметалне подлоге, ниску пропустљивост за јоне, 

ниску цену, могућност рекуперације индустријског отпада, ниске емисије CO2, ефикасну 

пасивизацију арматурног челика [38, 46]. 

Иако се истраживачи не баве много темом, главни недостаци које треба превазићи за 

примену алкално активираног материјала односе се на раствор за активирање, због два 

аспекта: тешкоће руковања овим материјалом, који због тога што има веома висок pH и веома 

је алкалан, може изазвати опекотине или респираторне проблеме када се удише хидроксидна 
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прашина која се користи у раствору; и цену и доступност силиката и хидроксида који се 

користе у раствору [35]. Већина истраживача фокусира своје студије на развој нових 

прекурсора. Један од највећих недостатака алкално активираних материјала је везан за 

активаторе, који и даље користе комерцијалне материјале, узрокујући експлоатацију 

природних ресурса и повећавајући цену материјала. Важно је напоменути да употреба 

алтернативних активатора има тенденцију да смањи ове недостатке, иако у неким случајевима 

постоји потреба за додатним третманима, осим оних који се спроводе у комерцијалним 

производима, како би били погодни за употребу [35]. Ова чињеница може изазвати повећање 

цене алтернативних активатора, како су истакли Азеведо (Afonso Rangel Garcez de Azevedo) и 

остали, који је проучавао примену стакленог отпада уместо натријум силиката, при чему су 

закључили да је остатке потребно дуго спрашивати, трошећи при томе значајну количину 

енергије [47]. 

2.2.1. Класификација алкално активираних материјала 

На основу студија ААМ се могу поделити у две групе [48,49]: 

а) Материјали са прекурсорима богатим алуминосиликатима и без калцијум- оксида у свом 

саставу, као што су метакаолин и пепео. [38]. 

б) Материјали са прекурсорима богатим калцијум- оксидом, који могу имати 

алуминијум(III)- оксид или не. Они су прекурсори који имају однос Cа/(Si+Аl) већи од 1. 

Формирају C-S-H гелове [50, 51]. 

2.3. Реакције алкалне активације са прекурсорима са ниским садржајем калцијума 

Главни прекурсори који се користе у алкалној активацији за производњу ААМ-а су 

метакаолин и летећи пепео. Што се тиче метакаолина, вреди напоменути да је за ово једињење 

спроведен велики број студија и да га истраживачи сматрају главним материјалом који се 

користи као прекурсор у реакцијама алкалне активације [52, 53]. 

Значајна употреба метакаолина може се приписати његовој реактивности, која је прилично 

висока и начину добијања материјала који је веома једноставан [54]. 

Метакаолин се добија калцинацијом каолина на температурама у распону од 500 до 800ºC, 

у зависности од степена кристализације и чистоће материјала [55]. Познато је да каолинит, 

који је главно једињење присутно у каолину, пролази кроз реакцију дехидроксилације на око 

550ºC, претварајући се у метакаолинит [56]. Уочено је да сагоревање на температурама испод 

400ºC није погодно за производњу прекурсора, као и сагоревање на температурама изнад 

950ºC, због производње мулита који се не може активирати алкалним раствором због високе 

кристалности [46, 50]. 

Што се тиче еколошких питања, потребно је напоменути да постоје предности у коришћењу 

метакаолина јер његова синтеза емитује 5 до 6 пута мање CO2 него процес производње 

портланд цемента [57]. Осим тога, каолин се може екстраховати не само из минералних извора, 

већ се у зависности од састава може добити преко рударске јаловине или индустрије папира 

[5]. Различити извори ће утицати на реактивност добијеног метакаолина, у зависности од 

хемијског и минералошког састава глине која се користи као сировина, али су еколошки 

исплативија решења. 

Што се тиче недостатака употребе метакаолина, метакаолин има већу тенденцију 

повлачења приликом сушења у поређењу са летећим пепелом [58]. Ова карактеристика се 

може довести у везу са хемијским саставом ова два прекурсора, за које се примећује да 

метакаолин има већу количину алуминијум оксида (Al2O3) од летећег пепела. 
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Нека истраживања су показала да метакаолин има око 55 до 62% SiО2 и између 35 до 42% 

Al2О3, док летећи пепео има између 50 до 55% SiО2 и приближно 20 до 25% Al2О3 [55, 59-61]. 

Повлачење је веће јер се алуминијум оксид раствара брже од силицијум оксида, што је 

повезано са два главна творца мреже у ААМ [55]. То такође објашњава да је реактивност 

метакаолина већа од летећег пепела. 

2.3.1. Фазе реакције алкалне активације материјала 

На основу истраживања о ААМ, реакција алкалне активације је подељена на следеће 

кораке: растварање, кондензација, поликондензација и кристализација гела [62]. Фазе реакције 

су представљене на слици 1. 

   

Слика 1. Фазе реакције алкалне активације материјала. Прилагођено из рада [63] 

 

Први реакциони процес је растварање алуминосиликатних материјала и ослобађање 

реактивних мономера силиката и алумината, представљених са [Si(ОH)4]
- и [Al(ОH)4]

-. До 

растварања долази отпуштањем ковалентних веза Si-O-Si и Al-O-Al које карактеришу 

алуминосиликате и могуће је само у присуству јако алкалне средине. Једноставније се може 

рећи да алкални раствор разбија везе које држе алуминосиликате заједно, стварајући колоидну 

фазу [63, 64]. 

Колоидна фаза покреће процес елиминације воде, услед реакције нуклеофилне 

супституције, где су [Si(ОH)4]
- и [Al(ОH)4]

-, који су негативно наелектрисани, и где долази до 

привлачења међу ОH- групама силиката са Аl3+ јонима алумината. Колоидне фазе покрећу 

процес хемијске равнотеже, који је познат као кондензација, што доводи до интермедијарних 

једињења. У овој фази долази до формирања нестабилне алуминосиликатне врсте, при чему се 

ослобађају молекули воде [63]. 



6 

 

 

Ова фаза се наставља, долази до већег ослобађања воде и до формирања првих гелова. Због 

успостављања хемијске равнотеже јако је битно присуство јона алкалних метала, као што је 

Na+ или К+, они потичу из алкалних активатора. Позитивно наелектрисање ових јона 

обезбеђује равнотежу у наелектрисању насталих нестабилних гелова, изазивајући 

реорганизацију у структури интермедијарних једињења, која иницирају формирање 

отпорнијег коначног једињења [35]. 

Након ове фазе долази до поликондензације гелова, која може, али не мора бити подвргнута 

кристализацији и довести до стабилних гелова присутних у коначној структури геополимера. 

Аморфне гелове неки аутори називају N-As-H (хидратисани натријум- алуминосиликат), док 

се кристалне или полукристалне фазе називају само зеолити [65]. Материјал почиње процес 

очвршћавања, стичући механичку отпорност и друга позната својства ових алкално 

активираних материјала. 

2.3.2. Једињења настала у реакцији алкалне активације 

Неки аутори истичу да формирање геополимера следи логику веома сличну формирању 

зеолита. Реакције геополимеризације доводе до полисијалатних једињења, која могу имати 

различите конфигурације, у зависности од тога како се реакција алкалне активације обрађује 

[35, 62]. Полисијалатна једињења одговарају тродимензионалним мрежама TO4 (SiO4 и AlO4) 

тетраедара који деле атоме кисеоника. Да би се одржала равнотежа, неопходно је постојање 

позитивних јона Na+, K+ и Ca2+, који морају бити присутни у шупљинама структуре да би се 

балансирала негативна наелектрисања геополимерних гелова. Полисијалати се такође могу 

дефинисати као ланчани и прстенасти полимери са Si4+ и Al3+ у координацији 4 пута са 

кисеоником, емпиријска формула је следећа [36]:  

Mn [-(Si-O2)z – Al-O]n×wH2O 

Где z=1, 2 или 3, представља атомски однос између Si/Al; М= моновалентни катјон као K+ 

или Na+; n= степен геополимеризације. 

Атомски однос између Si/Al представља половину моларног односа између SiО2/Al2О3 [38]. 

Уколико се узме моларни однос као основа, добија се следећа класификација: обични 

полисијалати (PS), где је однос SiО2/Al2О3=2, формирајући типску структуру (Si - O - Al - O); 

полисијалати-силоксо (PSS), са односом SiO2/Al2O3= 4 и (Si - O - Al - О - Si - O) структуром; и 

полисијалати-дисилоксо (PSDS), са моларним односом SiО2/Al2О3=6 и ланцима типа (Si - O - 

Al - O - Si - O - Si - O) [35]. 

Зеолити су природни, хидратисани, кристални или нанокристални алуминосиликати са 

специфичном структуром, састављени од силицијум диоксида и тетраедара алуминијума који 

су повезани заједничким атомима кисеоника и који садрже добро дефинисане канале и коморе, 

испуњене јонима и молекулима воде [65]. Ова структура чини њихова физичка и хемијска 

својства јединственим, што резултира широким спектром практичних примена [56]. Зеолити 

су засновани на тетраедру ТО4, где је Т атом алуминијума или силицијума, који се може 

сматрати основним градивним блоком. Везе између неколико ТО4 тетраедара се називају 

секундарне градивне јединице. Главна разлика између конвенционалних зеолита и оних 

насталих у полимеризацији ААМ је у томе што су у конвенционалној производњи моларни 

односи много већи. На пример, док је у конвенционалној производњи моларни однос између 

H2О/SiО2 између 10 и 100, а моларни однос између ОH-/SiО2 између 2 и 20, у случају ААМ-а 

ови односи се мењају између 2 и 10 и између 0,1 и 0,5, редом [66]. Као утицај на формирање 

стандардних зеолита, постиже се висок садржај кристалности, док се у формирању 

геополимера зеолити не формирају одвојено, већ се мешају са аморфним геловима типа N-As-

H, што доводи до више аморфних једињења [67]. У ААМ, формира се нека врста композитног 
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материјала и има две различите фазе: кристалну формирану од зеолита и аморфну, формирану 

углавном од N-As-H гелова. 

2.4. Ретке земље 

Постепено померање са традиционалних извора енергије ка алтернативама зелене енергије 

као што су соларне ћелије, електрична возила и ветротурбине се остварује на глобалном нивоу. 

Транзиција је довела до брзог пораста потражње за критичном робом: ретким земним 

елементима. Међународна унија за чисту и примењену хемију (International Union of Pure and 

Applied Chemistry, IUPAC) дефинише ретке земне елементе као групу од 17 елемената која се 

састоји од 15 лантанида, плус итријум и скандијум. 

Елементи ретких земаља (rare earth elements, REE) се деле на тешке ретке земље и лаке ретке 

земље. La, Ce, Pr, Nd, Pm и Sm су лаке ретке земље, док Y, Eu, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb и Lu 

чине тешке ретке земље. Општа формула електронске конфигурације атома ретких земаља: 

1s2 2s2 2p6 3s2 3p6 4s2 3d10 4p6 5s2 4d10 5p6 6s2 4fn 5dm 

n – узима вредности од 0 до 14, док m – узима вредности 0 или 1. На основу електорнске 

конфигурације се може закључити да 4f електрони имају најмању енергију везе у атому и 

представљају валентне електроне. Ови електрони су одговорни за оптичка својства ретких 

земаља.  

Ова група елемената се назива ретким земљама због тога што су ретка налазишта на којима 

се могу пронаћи веће количине руда, што ограничава њихову производњу. Њихова 

заступљеносту Земљиној кори је неколико пута већа од олова, док се радиоактивни Pm налази 

у траговима [68]. 

Ретке земље се често називају и „оксиди ретких земаља” што је тренутно доминантан извор 

ретких земаља. Тешке ретке земље су мање заступљене и због тога могу бити веома скупе, 

мада то такође зависи од облика употребе. 

Ретке земље се обично геолошки не јављају као појединачни елементи, већ у различитим (и 

често ниским) концентрацијама у минералима који су додати руди [69]. Магматске стене 

(алкалне и карбонати) и метаморфне стене су њихови класични извори, али је све веће 

интересовање за седиментне стене. Преостале наслаге пегматита и бакар-злато-никл латерита 

гвожђе-оксида такође могу да садрже занимљиве концентрације у неким случајевима.  

Тренутно, ретке земље претежно потичу из отвореног рударства као нус производ других 

рударских операција. Пошто се ретке земље не налазе геолошки у свом изолованом облику 

елемената, потребно је одвајање и пречишћавање. Ово се обично изводи на оксидима ретких 

земаља кроз опсежну и ресурсно интензивну обраду која укључује механичке, флотацијске, 

хемијске и термичке кораке. Након експлоатације ретке земље морају проћи неколико корака 

прераде које захтевају велику количину воде, хемикалија и енергије, од дробљења, млевења, 

пуцања и одвајања преко пенушаве флотације у растворене концентрате у првим фазама. 

Затим је неопходно пречишћавање, које укључује неколико сложених хемијских реакција да 

би се или произвели оксиди ретких земаља или да би се они спојили са другим елементима да 

би се произвели метали или легуре [70-72]. 

Како проблеми климатских промена и притисак на одговоре за одрживост расту, очекује се 

да ће ретке земље добити више пажње за производњу соларних панела, електричних мотора, 

(хибридних, са пуним батеријама и горивим ћелијама) електричних возила и њихових 

батерија, ветротурбина и њихових система и других енергетских система. Они остају важни 

као катализатори и састојци у многим доменима (укључујући прераду нафте, специјални 

челик, индустрију стакла и осветљења, као и ваздухопловну и одбрамбену индустрију). 
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2.5. Примена алкално активираних материјала 

Елементи ретких земаља (rare earth elements, REE) постају све важнији метали који се 

користе у савременој технологији и потенцијалним применама. Међутим, њихова све већа 

употреба у индустријском сектору, медицини и пољопривреди током последњих неколико 

деценија донела им је назив „нови загађивачи“ [73]. У последњих неколико година, 

модификација са неким ретким земним металима се показала као ефикасан метод за 

побољшање фотокаталитичких својстава TiO2 и проширење његовог апсорпционог опсега 

унутар сунчевог спектра [74, 75]. Код  модификованих гелова од титанијума,  присуство 

неодима стабилизује аморфну фазу узорка до виших температура (400 °C) у односу на другe 

гелове који садржe самаријум [76]. Такође је потврђено да јони Sm3+ повећавају површину, али 

и појачавају фотокаталитичку активност под UV или сунчевим зрачењем на TiО2 допираним 

Sm [76-79]. У односу на органске боје, установљено је да је присуство Sm високо ефикасно 

против метил-оранжа [80]. Самаријум је опсежно проучаван као допанс у великом броју 

материјала домаћина због његових хемијских својстава и значајне модификације својстава 

домаћина која се мери када су присутне чак и мале концентрације самаријума. Физичка 

својства узорака стакла могу се побољшати додавањем различитих модификатора између 

осталих оксида ретких земаља (Gd2О3, Sm2О3, итд.) [81]. Модификатори оксида ретких земаља 

показали су значајно побољшање у односу на стаклене системе. Гафар (Mohamed Gafaar) и 

сар., истраживали су структуру и својства Nd-модификованог Bi-Sr-боратног стакла, односно 

ефекат додавања Nd2О3 на Bi-Sr-боратна стакла ради њихове могуће примене у многим 

аспектима [82]. 

Оксиди ретких земаља су широко коришћени у различитим истраживачким областима 

због својих јединствених и занимљивих својстава. Међутим, ризици од загађења RЕЕ услед 

експлоатације и прераде, као и од неправилног одлагања материјала који садрже ова једињења 

могу потенцијално довести до повишених нивоа концентрације RЕЕ у животној средини. 

Поред тога, прерада моназитних стена богатих RЕЕ за производњу фосфатних ђубрива и 

накнадна примена ових ђубрива могла би додатно повећати концентрацију RЕЕ у земљишту, 

посебно у пољопривредним подручјима [83, 84]. Снелер (Else Sneller) и сар. [85] су известили 

да је око 85 тона неодима (Nd) пуштено у животну средину из производње фосфатних ђубрива 

у Холандији 1994. Студија Слоф (Wim Sloof) и сар. [86] је показала да индустријске емисије 

RЕЕ у ваздух и воду због производње ђубрива у Холандији могу садржати преко 500 mg/kg 

RЕЕ. Процеси прераде нафте могу ослободити сличне количине RЕЕ у животну средину [86]. 

Студије су показале да биљке могу да апсорбују RЕЕ због сличних јонских радијуса које деле 

са калцијумом [87, 88]. Као резултат тога, RЕЕ могу заменити јоне калцијума у бројним 

физиолошким процесима који укључују протеине и ензиме, укључујући раст корена, 

фотосинтезу и цветање [88,89]. Један од потенцијалних начина за смањење штетног утицаја 

прекомерне количине присутних RЕЕ на биљке, а самим тим и на остатак живог света, јесте 

њихова имобилизација у ААМ структуру. Постоје извештаји о припреми ААМ са јаловином 

ретких земаља, која је специфична јаловина са високим садржајем тешких метала, и предлажу 

нову шему одлагања јаловине ретких земаља кроз фиксацију током реакције полимеризације 

ААМ, која би могла да смањи ризик од секундарног загађења изазваног дуготрајним 

испирањем тешких метала, под условом да се директно складиште у јаловиштима [81]. 
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2.5.1. Примена алкално активираних материјала у грађевинској индустрији 

Грађевински материјали имају различите улоге у грађевинарству, тако да треба да имају 

одговарајућа својства. Различити минералошки и хемијски састави сировина резултирају 

различитим основним својствима (физичко-хемијским, механичким и дуготрајним) 

грађевинских материјала [90]. Пошто се ови материјали обично посматрају као природни 

радиоактивни материјали (Naturally occurring radioactive material, NORM), радиолошки аспект 

у њиховој употреби као грађевинских материјала такође треба узети у обзир [91]. Поред тога, 

током технолошки унапређене обраде NORM-а, специфична активност у нуспроизводима 

могла би се значајно повећати. Ови нуспроизводи су потенцијалне сировине за производњу 

алкално активираних везива [92]. Одређивање садржаја природних радионуклида у 

грађевинским материјалима је важно за процену изложености људи зрачењу, који могу да 

проведу и до 80% свог времена у затвореном простору [93]. Зрачење копненог порекла у 

зградама не потиче само од тла [94-96], већ и од коришћеног грађевинског материјала [97]. 

Последњих неколико деценија подржавају се радиолошка истраживања везана за грађевинске 

материјале и зграде и њихов утицај на здравље људи. Грађевински материјали снажно утичу 

на нивое радиоактивног гаса радона у затвореном простору – директног потомства 226Ra, и 

његових продуката распадања, који значајно доприносе укупним дозама кроз инхалацију. 

Међународне студије Светске здравствене организације (World Health Organization, WHO) [98] 

и Међународне комисије за радиолошку заштиту (International Commision on Radiological 

Protection, ICRP) [99] показују да грађевински материјали имају незанемарљив удео у 

изложености јавности радијацији због радона. У зависности од материјала, концентрација 

природних радионуклида (углавном 226Ra, 232Th и 40K) креће се од 1 до 4000 Bq/kg [96, 100]. У 

фокусу истраживања Ивановић и сарадника [91] био је каолин и који је био предмет њиховог 

раније објављеног рада [101], и његови продукти полимеризације – ААМ. Различитим 

аналитичким техникама истраживане су структурне карактеристике прекурсорских 

материјала и узорака ААМ-а. FTIR и XPS анализе су коришћене за праћење стварања нових 

хемијских веза током синтезе геополимера као потенцијалног грађевинског материјала. Гама 

спектроскопским мерењима сета узорака (каолин, метакаолин и геополимер) откривена је 

активност природних радионуклида (226Ra, 232Th и 40K). 

Куензел (Kuenzel Carsten) и сарадници [102] су закључили да на чврстоћу на притисак, 

порозност и микроструктуру узорака алкално активираног малтера нису значајно утицале 

температуре до 800◦C. Према неким студијама, температура од 900◦C је прелазна температура 

за ААМ на бази метакаолина. На овој температури, ААМ се делимично топи. Процес 

коагулације се одвија локално, тако да постоје међупростори који раздвајају локално 

растопљене структуре. Утицај промене односа силицијум/алуминијум на термичку стабилност 

ААМ метакаолина показује да су сви узорци показали смањење чврстоће на притисак након 

термичке обраде до 900◦C [103]. Током термичке обраде постигнуто је значајно повећање 

запремине узорка (и порозности), што је доказало да ови материјали имају интумесцентно 

понашање. Специфична микроструктура термички обрађених ААМ-а, заснована на отпадном 

стакленом праху са додатком црвеног муља или летећег пепела, односно затворених пора 

величине између 1–100 μм, препоручује их за производњу неорганских изолационих 

материјала. 
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2.5.2. Досадашња истраживања 

Анализа метакаолина и узорака геополимера различитим аналитичким техникама пружила 

је неколико важних сазнања о својствима ових материјала [30]. Све аналитичке технике су 

уочиле присуство кварца и у метакаолину и у синтетисаним геополимерима. На основу 

анализе XPS и FTIR спектара доказано је да присуство кварца не утиче на процес 

полимеризације ААМ, то значи да је синтеза ААМ успешна без обзира на присуство кварца. 

У раду Кљајевић и др. [28] термички су третирани и испитани геополимери на 600°C и 900°C. 

На температури од 600°C долази до умрежавања полимерних ланаца и побољшања својстава 

третираног материјала. Овај процес може довести до повећања чврстоће и стабилности ААМ. 

Термичким третманом на 900°C дошло је до значајних промена у саставу ААМ, те промене 

укључују губитак натријума и кисеоника. Губитак кисеоника је уочљив на XPS спектрима кроз 

померање Al 2p и Si 2p ка нижим енергијама везе, такође се формира кристална фаза нефелина. 

Све те уочене промене у саставу и формирање кристалне фазе нефелина указују на 

трансформацију геополимера у другу структуру која је интересантна за даља испитивања и 

модификације. Ова сазнања су од великог значаја за даље истраживање и развој 

геополимерних материјала. 

На основу испитивања [30] закључено је да је фактор који утиче на чврстоћу на притисак 

однос SiO2/Al2O3 је био мањи од 3, што је у складу са литературним подацима. Највећа 

вредност чврстоће на притисак је постигнута код узорка са највећом концентрацијом 

натријум-хидроксида (16M), док је најмања била за узорак са најмањом концентрацијом 

натријум-хидроксида (2M). 

Добијени резултати [1, 30] су допринели да се наше истраживање усмери на истражене 

вредности. У овој дисертацији су испраћени термички третман, као и радиолошка мерења 

узорака третираних на 300, 600 и 900˚C. Потенцијални материјали би поред примене у 

грађевинарству могли имати и примену као термо-акустични изолациони материјали. 
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3. Експериментални део 

3.1. Материјали 

3.1.1. Метакаолин 

У докторској дисертацији, као основни, референтни материјал, коришћен је метакаолин 

(МК). МК је добијен термичком активацијом глине каолин, која спада у ред глина високог 

квалитета. Узорак глине каолин је пре термичког третмана је био у сушници на 105°C. У циљу 

дехидроксилације и уклањања органских примеса термички је активирана. Термичка 

активација је изведена у лабораторијској пећи са програмираним загревањем при 

атмосферском ваздуху у температурном интервалу од 30 до 750 °C, брзином загревања од 

10°C/мин и задржавањем на 750 °C три сата. Хлађење је било спонтано до собне температуре.   

Карактеристике добијеног МК зависе од самог састава и структуре каолинске глине, 

примењеног поступка пречишћавања глине, уређаја у коме се изводи термичка активација као 

и услова термичке активације, млевења/финоћa. 

3.1.1.1. Карактеризација метакаолина  

Детаљна анализа МК испитана је у докторској дисертацији Марије Ивановић [30]. Укратко 

су представљени резултати истраживања. 

Хемијски састав метакаолина је утврђен XRF анализом и добијени резултати су показали 

да су доминантни састојци метакаолина оксиди SiO2 (55,03%), Аl2О3 (35,44%) и Fe2О3 (4,39%), 

њихов збир је дао одличну вредност пуцоланске активности.  

Радиолошка анализа је показала да метакаолин не садржи изотоп Cs нити вештачке 

радионуклиде. Овим је закључено да ниска природна радиоактивност метакаолина омогућава 

његову употребу у синтези еколошки прихватљивих материјала. 

XRPD анализом је идентификован минерални састав метакаолина који укључује присуство 

кристалних фаза, посебно кварца, и аморфне фазе. Каолинит је идентификован као примарни 

минерал у метакаолину, а мусковит се јавља у траговима. 

FTIR анализом је потврђено присуство кварца, као и вибрације и деформације физичких 

адсорбованих молекула воде на површини метакаолина.  

SEM анализом је показано присуство кварца, што је потврђено и XRPD и FTIR анализом. 

EDS метода је утврдила елементални састав површине узорка, где доминирају силицијум и 

алуминијум. 

3.1.2. Алкални активатор 

Као алкални активатори се најчешће користе раствори алкалних хидроксида и алкалних 

силиката. Најчешће употребљивани алкални хидроксиди су натријум-хидроксид или калијум-

хидроксид, док се као алкални силикат користи натријум-силикат (водено стакло). За 

припрему алкалног активатора коришћен је раствор NaOH концентрације 12 M и водено 

стакло. За раствор натријум-хидроксида коришћен је NaOH (pro analysi, 1kg, NRK inženjering, 

CAS: 1310-73-2). Коришћено је комерцијално водено стакло (водени раствор Na2SiO3, отпорно 

до 800˚C, Interhemcompany). Запремински однос Na2SiO3/NaOH је био константан у свим 

експериментима и износио је 1.6. 

3.1.3. Оксиди ретких земаља 

Самаријум-оксид (Sm2О3) је оксид ког карактеришу висока термичка стабилност и мала 

дисперзија фреквенције [83,84]. Неодим-оксид (Nd2О3) се користи за електронске апликације 

не само због своје високе диелектичне константе, већ и због доброг степена покривености и 

добре диелектричне чврстоће [86]. У складу са горе наведеним, оксиди самаријума и неодима 
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су важни материјали ретких земаља због њихове погодности за оптичке, керамичке, соларне 

ћелије, наноелектронику, полупроводнике, сензоре и каталитичке примене [87]. 

Као допанси су коришћени оксиди ретких земаља неодима и самаријума, Nd2O3 и Sm2O3, 

комерцијалног порекла. Nd2O3 (99,9% (trace metal basis), 100g, Acros Organics, CAS: 1313-97-

9) и Sm2O3 (>99, 10g, Merck KgaA, CAS: 12060-58-1). 

3.2. Синтеза алкално активираних материјала 

За синтезу ААМ-а коришћени су метакаолин и прахови Nd2O3 и Sm2O3 као чврста фаза и 

алкални активатор као течна фаза. Схема синтезе алкално активираних материјала је 

приказана на слици 2. 

 

Слика 2. Схема синтезе алкално активираних материјала 

Припрема чврсте фазе, метакаолина из каолинита се врши калцинацијом на 750˚C у периоду 

од 24h. За раствор натријум-хидроксида коришћен је NaOH. ААМ су синтетисани из 

метакаолина, и различитих удела (1% и 5%) прахова Nd2O3 и Sm2O3 и алкалног активатора 

(однос чврсте и течне фазе је износио 0,85), који су мешани пар минута, затим изливани у 

калупе одређених димензија, након чега су остављени на собној температури 24 часа. Након 

полимеризације на собној температури, синтетисани узорци су сушени у сушници 48 часова 

на температури од 60˚C. 

У овој докторској дисертацији је за истраживање изабрана 12 М NaOH матрица, зато што је 

велики број истраживања показао да се најбоље карактеристике алкалноактивиране матрице 

постижу са високим концентрацијама NaOH, али опет не са превеликим због егзотермности 

реакције растварања NaOH у води [30, 31]. У ову алуминосиликатну матрицу је 

инкорпорирано 1% и 5% оксида неодима и самаријума, и даље су детаљно истражени. 
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3.3. Методе карактеризација 

Карактеризација полазних сировина и карактеризација добијених алкално активираних 

материјала је изведена применом следећих експерименталних техника. 

3.3.1. Рендгенска флуоросцентна анализа (X- Ray fluorescence, XRF) 

Ова метода се користи за одређивање хемијског састава алуминосиликата. XRF спада у 

емисиону технику која омогућава квалитативне и квантитативне анализе скоро свих елемената 

присутних у непознатом узорку. Метода спада у недеструктивне, има високу прецизност и 

тачност, такође може одређивати истовремено више елемената. Рендгенска флуоросценција, 

која се базира на зрачењу материјала високо енергетским електронима, избацује електрон из 

унутрашње љуске, па се та места попуњавају електронима са спољних љуски и при томе се 

емитују рендгенски таласи карактеристични за тај атом. Принцип рада уређаја се заснива на 

мерењу таласне дужине (WD XRF) или енергије (ED XRF) фотона и интензитета 

карактеристичног зрачења, емитованог из узорка. Све информације за анализу се налазе у 

снимљеном спектру. То је линијски спектар са свим карактеристичним линијама елемената 

присутних у материјалу који се анализира. Таква мерења омогућавају идентификацију 

присутних елемената и одређивање њихових маса или концентрације. Интеракције као што су 

еластична и нееластична расипања примарног зрачења на узорку и у уређају су одговорни за 

настанак фона (позадинског сигнала). 

3.3.2. Гама спектрометријска анализа 

Радиолошка карактеризација синтетисаних узорака урађена је гама спектрометријском 

методом. Овом методом се врши идентификација радионуклида гама емитера присутних у 

испитиваним узорцима, као и њихова специфична активност. У складу са међународним 

препорукама су спроведена мерења [104]. Узорци, претходно припремљени за испитивање су 

пренети PVC цилиндричне посуде запремине 125 ml, које су затопљене пчелињим воском ради 

постизања радиоактивне равнотеже 226Ra и његових потомака. Мерења су обављена на 

полупроводничком HPGe спектрометру (Canberra, релативне ефикасности 18% и резолуције 

1,8 keV на 1332 keV) и због постизања одговарајуће мерне несигурности трајала су по 60000 s.  

Припрема стандарда за енергетску и калибрацију ефикасности спектрометра према 

препорукама Међународне агенције за атомску енергију (International Atomic Energy Agency, 

IAEA) [105] вршена је помоћу сертификованог раствора мешавине радионуклида гама емитера 

(241Am, 109Cd, 139Ce, 57Co, 60Co, 137Cs, 113Sn, 85Sr, 51Cr, 210Pb и 88Y) произведног од стране Чешког 

метролошког института (Czech Meterology Institute, CMI). Спектри испитиваних узорака 

снимани су помоћу програмског пакета Genie2000 (Canberra), а прорачуни су извршени 

помоћу софтвера Mathematica 5.2 (Wolfram Research, Inc.). Енергетска калибрација је обављена 

референтним тачкастим стандардима 133Bа и 60Co. 

При одређивању специфичне активности коришћена је формула (1): 

𝐴𝑠 =  
𝑁(𝐸)/𝑡

𝜀(𝐸)𝑚𝑝γ
  (1) 

У формули за специфичну активност, As представља специфичну активност мереног 

радионуклида (Bq/kg), N(E) је површина испод пика на енергији Е коригована на фон, ε(E) је 

ефикасност детекције на датој енергији, pγ је вероватноћа емисије фотона, t је време мерења 

узорка (s), m је маса узорка (kg). 

Радијумски еквивалент активности се рачуна на основу резултата гама спектрометријске 

анализе, Raeq (Bq/kg). Овај еквивалент служи за нормирање доприноса природних 

радионуклида укупној изложености јонизујућем зрачењу. Затим се на основу резултата гама 
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спектрометријске анализе рачуна индекс радијационог ризика Hex (Bq/kg) (external hazard 

index), јачина екстерне апсорбоване дозе D (nGy/h) и годишња ефективна доза EDR (mSv/y). У 

складу са Научним комитетом Уједињених нација за ефекте атомског зрачења (United Nations 

Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation 2000, UNSCEAR 2000) [93] су изведени 

прорачуни, под претпоставком да се испитивани материјали јављају у животној средини.  

Радијумски еквивалент активности представља меру излагања гама зрацима која потиче од 
226Ra, 232Th и 40K и рачуна се према формули и рачуна се према формули (2): 

Raeq=ARa+ 1,43ATh+ 0,0077Ak… (2) 

где ARa, ATh и Ak представљају специфичне активности у Bq/kg 226Ra, 232Th и 40K, редом. 

За ограничавање дозе зрачења из материјала дефинише се индекс радијационог ризика 

услед спољашњег излагања према формули (3): 

Hext= 
ARa

370
+

ATh

259
+

Ak

4810
≤ 1 (3) 

За ограничавање дозе зрачења из материјала дефинише се индекс радијационог ризика 

услед унутрашњег излагања, који узима у обзир унутрашње озрачивање путем инхалације 

радијумових потомака, према формули (4): 

Hint= 
ARa

185
+

ATh

259
+

Ak

4810
≤ 1                (4) 

Када се испитивани материјали третирају као могућа сировина за површински грађевински 

материјал, за израчунавање спољашње апсорбоване дозе зрачења и годишње ефективне дозе 

зрачења треба користити формуле (5) и (6):  

D = 0,12ARa + 0,14ATh+0,0096AK , и (5) 

EDR (mSv/y) = D (nGy/h) ∙ p ∙ 8760 h/y 0,7(Sv/Gy) 10-6 (6) 

где je p проценат времена у току године током ког се човек излаже зрачењу од испитиваног 

материјала и узима се да човек 20% времена проведе напољу (EDRoutdoor), а 80% у затвореном 

простору, (EDRindoor). Коефицијентом конверзије од 0,7(Sv/Gy) се прерачунава апсорбована 

доза зрачења у ваздуху у ефективну дозу у људском телу. 

3.3.3. Рендгенска дифракциона анализа на поликристалном узорку (X- Ray powder 

diffraction analysis, XRPD) 

Рендгенска дифракција на поликристалном узорку је инструментална метода која даје 

информације о структурним својствима, хемијском саставу и фазним својствимаматеријала. 

Битне карактеристике спрашеног поликристалног материја које се могу одредити помоћу 

рендгенске дифракције на поликристалном узорку су присуство појединих фаза и њихова 

структурна својства. Значајне предности ове методе су њена прецизност и недеструктивност, 

што значи да се узорак може користити за даља истраживања. Карактеризација испитиваног 

поликристалног узорка се врши одређивањем фазног састава, као и присутност аморфне или 

кристалне фазе, микроструктурних карактеристика појединих кристалних фаза и дефекта у 

структури. На посредан начин се може добити и хемијски састав испитиване супстанце помоћу 

ове методе [106] 

У овој дисертацији, методом рендгенске дифрактометрије праха окарактерисани су сви 

узорци, коришћењем дифрактометра марке Ultima IV Rigaku опремљеног CuKα1,2 зрачењем. 

Коришћен је напон генератора од 40,0 kV и струја јачине од 40,0 mA. Угаони опсег снимања 

од 5° до 80° 2θ коришћен је за све испитиване прахове у режиму континуираног скенирања са 

дужином корака скенирања од 0,02 ° при брзини скенирања од 5°/мин. Коришћендигитални 

детектор “D/Tex”. За идентификацију фаза коришћен је програмски пакет PDXL2 (verzija 
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2.8.3.0), oпремљен са референтном базом података Међународног центра за дифракционе 

податке (International Centre for Diffraction Data, ICDD) [107]. 

3.3.4. Инфрацрвена спектроскопија Фуријеове трансформације дифузне рефлексије 

(Diffuse Reflectance Infrared Fourier Transform Spectroscopy, DRIFTS) 

Инфрацрвена област електромагнетног спектра је између 10 и 10 000 cm-1, што се може 

изразити као фреквенција од 1012–1014 Hz. Ова фреквенција се преклапа са фреквенцијом 

молекуларних вибрација. Када је инфрацрвено зрачење исте фреквенције као молекуларна 

вибрација, оно може изазвати прелазак у стање више енергије. Овај прелаз ће се десити само 

ако индукује дипол. Права молекуларна вибрација се дефинише као кретање атома молекула 

које не мења центар масе и које не укључује ротацију. Вибрације које се придржавају ове 

дефиниције познате су као „нормални модови“ [108]. За нелинеарне молекуле, нормални 

модови могу бити последица симетричног или асиметричног истезања, и у равни или савијање 

ван равни. Неће све вибрације нормалног режима молекула бити активне када су подвргнуте 

инфрацрвеној енергији. Уместо тога, симетрија молекула ће утицати на положај и број 

инфрацрвених активних пикова. 

У средњем IR опсегу (400–4000 cm-1) постоји неколико изузетно важних и корисних класа 

веза које се могу проучавати. Многе супстанце, посебно прахови, распршују светлост у свим 

правцима на дифузан начин. Техника дифузне рефлексије изолује део инфрацрвене светлости 

која је дифузно распршена од оне која се или преноси или рефлектује и сакупља је као спектар 

дифузне рефлексије [108]. 

DRIFT спектроскопија се спроводи само на прашкастим узорцима. Снимања узорака се 

могу изводити док су чисти (без разблаживања) или разблажени неапсорбујућим матриксом 

као што је KBr. Узорци се обично уситњавају тучком како би се избегле велике честице са 

равним површинама које могу да изобличе спектар показујући одраз као у огледалу. Узорци 

се не пресују у дискове већ се једноставно пакују у носач узорка. Такође избегавају се промене 

у структури узорка до којих може доћи када се подвргне повишеном притиску. Кораци у 

припреми узорка могу значајно утицати на спектар дифузне рефлексије. Конкретно, величина 

честица, хомогеност узорка и степен паковања ће утицати на резултате. 

Инфрацрвена спектроскопија Фуријеове трансформације дифузне рефлексије је јефтин, брз 

и недеструктиван начин процене структуре минерала глине и њихових производа.  

DRIFT спектри су добијени коришћењем Perkin-Elmer FTIR спектрометра. Приближно 5% 

узорака је дисперговано у сушеном, спектроскопском KBr са индексом преламања од 1,559 и 

величином честица од 5-20 µм. Добијени су основни KBr спектри и спектри су рационисани 

на позадину. Спектри су скенирани у резолуцији 4 cm-1 и прикупљени у средњем IR региону 

од 4000 до 400 cm-1. 

3.3.5. Скенирајућа електронска микроскопија (Scanning electron microscopy, SEM) 

Површина узорка се може скенирати помоћу скенирајућег електронског микроскопа, може 

снимати линију по линију помоћу електронског снопа високе енергије. Вертикалном путањом 

кроз микроскоп се креће електронски сноп, усмерен у вакуум. Сноп путује кроз 

електромагнетно поље сочива која фокусирају сноп вертикално наниже према површини 

узорка. Електронски сноп у интеракцији са атомима узорка производе сигнале који садрже 

информације о изгледу површине узорка (топографија) и његовом саставу. Врсте сигнала које 

се јављају су емисија секундарних електрона, рефлексија примарних електрона, емисија 

карактеристичног рендгенског зрачења, емисија фотона са површине узорка. Све поменуте 

појаве су међусобно повезане и делом зависе од топографије, атомског броја и хемијског 

састава узорка. Секундарни електрони се најчешће користе за изглед површине и његову 



16 

 

 

морфологију, док се примарно рефлектовани електрони користе за добијање илустрације 

контраста вишефазних узорака. Анализа микроструктурних својстава одабраних узорака 

коришћењем скенирајућег електронског микроскопа и електронске микросонде омогућила је 

испитивање финих детаља структуре материјала, морфолошки изглед и облик зрна 

синтетисаних узорака као и семиквантитативно одређивање хемијског састава. Информације 

о хемијском саставу је могуће добити уколико уређај поседује енергетски дисперзиони 

рендгенски спектрометар (Energy Dispersive Spectrometer, EDS) додатак. Спектар 

карактеристичног рендгенског зрачења које емитује испитивани материјал се може 

искористити за квантитативну хемијску анализу [109]. 

За морфолошка испитивања коришћен је емисиони скенирајући електронски микроскоп 

(FESEM, FEIScios 2, DualBeamsystem). Узорци су причвршћени на држач узорка помоћу 

двостране бакарне траке. Микрографи су направљени при напону убрзања од 15 kV и притиску 

у комори од приближно 9 × 10-5Pa. 

3.3.6. Трансмисиона електронска микроскопија – Енергетски дисперзиона 

спектроскопија (Transmission Electron Microscopy - Energy Dispersive Spectroscopy ТEM-

EDS) 

Трансмисиона електронска микроскопија се може користити за испитивање неких финих 

карактеристика материјала чије су карактеристичне димензије мање од 100 nm [110]. Употреба 

ТЕМ-а је широко распрострањена у науци о материјалима. Кристална структура и 

информације о елементима узорака се такође могу истражити ТЕМ техником. Када се извор 

емисије поља примени на узорак уједначене дебљине, ТЕМ слике генеришу фазе различитих 

електронских таласа изазваних интеракцијом узорка [111]. 

Карактеризација и испитивање структуре микро-нано узорака извршенo је помоћу ТЕМ 

FEITalosF200X микроскопа који ради на 200 keV. За добијање микрофотографија помоћу 

софтверског пакета UserInterface коришћена је CCD камера резолуције 4096 × 4096 пиксела. 

Узорци геополимера су такође даље анализирани коришћењем режима трансмисије скенирања 

(Scanning Transmision Electron Microscopy, STEM) са спектрометријом дисперзије енергије 

(EDS). Систем детекције EDS је коришћен за одређивање присуства допинг врста Nd и Sm у 

геополимерној матрици. Сликање прстенастог тамног поља високог угла је коришћено у 

режиму наносонде-ТЕМ са дужином камере од ~200 nm, користећи стандардни прстенасти 

детектор тамног поља. Узорци праха су припремљени стандардним испирањем и разблажењем 

у етанолу до довољне концентрације да се геополимерни прах ухвати на ТЕМ решетку, након 

сушења осушени на ваздуху пребачени су у микроскоп. 

3.3.7. Рендгенска фотоелектронска спектроскопија (X-Ray Photoelectron Spectroscopy, 

XPS) 

XPS анализа је изведена коришћењем SPECS инструмента за детаљну карактеризацију 

хемијског састава коришћењем фотоелектронске спектроскопије индуковане рендгенским 

зрацима. Емисија фото-електрона побуђена је монохроматском Al Кα линијом са енергијом 

фотона од 1486,67 еV. Детаљни спектри главних фотоелектронских линија снимљени су у 

режиму преноса фиксног анализатора са енергијом проласка од 20 eV (FAT 20), енергетским 

кораком од 0,1 eV и временом задржавања од 2 секунде. Оса енергије везивања је подешена 

према положају линије угљеника C1s. Испитани спектри су изведени према карактеристичним 

интензитетима спектралних линија. Коришћени су специфични фактори атомске осетљивости 

за сваки анализирани елемент да би се елиминисале позадинске линије које је обезбедио 

произвођач. Фотоелектронске линије су постављене на пикове коришћењем одговарајућег 

софтверског пакета (CasaXPS – Copyright2006 CasaSoftwareLtd. www.casaxps.com) 

  

http://www.casaxps.com/
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3.3.8 Ултрaљубичаста-видљива спектроскопија (Ultraviolet-visible spectroscopy, UV-

Vis) 

У свом најширем смислу, ултраљубичаста-видљива спектроскопија се бави интеракцијама 

између електромагнетног зрачења у ултраљубичастом и видљивом подручју и материје. 

Ултраљубичасти (UV) регион покрива приближно 10–380 nm опсег електромагнетног спектра. 

Обично се дели у три главна подрегиона, а то су: UVA у 320–380 nm; UVB у 280–320 nm; и 

UVC у 100–280 nm. Поред тога, опсег од 10–200 nm се такође назива вакуум ултраљубичастим 

(VUV), иако се истражује само ако се мерења врше у вакууму. Видљиви (Vis) регион обухвата 

спектрални опсег од 380–750 nm. UV-Vis спектроскопија је повезана са ексцитацијом 

најудаљенијих електрона атома, који су укључени у формирање молекула, и стога се често 

назива „електронска спектроскопија“ [112]. Мерења у UV-Vis региону се обично изводе у 

режимима пропустљивости, рефлексије и фотолуминисценције (флуоресценције и 

фосфоресценције). Мерења пропустљивости и рефлексије треба да се сниме у односу на 

референтни материјал, док се фотолуминисценција може сматрати апсолутним мерењима. 

Мерења су обављена на спектрофотометру SHIMADZU UV-2600i. Рефлексија узорка је 

мерена у опсегу таласних дужина од 250 nm до 1000 nm са интервалом од 0,5. Софтвер који се 

користи за ово мерење и обраду података је LabSolutions UV-Vis, вер. 1.12. 

3.3.9. Термички третман 

Термички третман је рађен на свим узорцима. Сви узорци су термички третирани на 

температурама 300°C, 600°C и 900°C, при брзини загревања 1°C/мин и при сниженом 

притиску од 200 mTorr. Термички третман је трајао сат времена по узорку. 

3.3.10. Фототермална дефлекцијска спектроскопија (Photothermal Beam Deflection 

Spectroscopy, PBDS) 

За процену топлотне проводљивости узорака коришћена је лабораторијска поставка 

фототермалне дефлекцијске спектроскопије [113]. Ексцитациони сноп се генерише помоћу 

ласера у чврстом стању (Oxxius S A, LBKS-445-500-CSB-PPA) који обезбеђује излазну снагу 

од 80 mV на 475 nm, док је извор сонде He-Ne ласер (Melles Griot, 25-LGR-393-230) (2 mV, 

543,5 nm). Екситациони сноп је модулисан директно из унутрашњег осцилатора SR-830 у 

фреквенцијском опсегу од 5-220 Hz и обликован помоћу биконвексног сочива од 10 cm жижне 

даљине, чији су антирефлекси слојеви у опсегу од 350-700 nm.  Даље се усмерава нормално на 

површину узорка који се поставља на транслатор XYZ што омогућава да се експериментална 

поставка лако прилагоди. Као резултат оптичке апсорпције ексцитационог снопа и претварања 

оптичке енергије у топлоту, изазивају се температурне осцилације у узорку и његовој околини 

[114, 115]. Друго биконвексно сочиво са жижном даљином од 5 cm користи се за фокусирање 

снопа светлости  и поравнава га на такав начин да прелази преко површине узорка прелазећи 

екситациони сноп нормално на правац његовог ширења. Фото-пријемник ћелије видљивог 

квадранта (Newport 0901) са новом фокусирајућом фотодетекторском главом (Модел 2901) у 

комбинацији са филтером интерференције од 532 nm (Edmund Optics, NJ, SAD)  коришћен је 

за откривање и мерење отклона изазваних интеракцијом светлосног снопа са фото-

индукованим температурним опсезима. Варијације у фази и амплитуди се бележе као функција 

фреквенције модулације. За издвајање термичких својстава анализираног узорка из 

експерименталних података коришћена је претходно развијена вишепараметарска процедура 

прилагођавања [116-118].  Поступак фитовања је обављен према протоколу описаном у 

литератури [119,120].  Експериментална поставка је оптимизована да обезбеди максималну 

осетљивост мерења као што је описано у [121]. Амплитуда и фаза сигнала фото-дефлексије 

мерене су у функцији фреквенције модулације ексцитационог зрачења. Термичка својства 

испитиваних узорака су екстрахована из експерименталних података (амплитуда и фаза 
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сигнала фото-дефлексије) применом поступка најмањих квадрата. Задати параметри били су 

полупречник снопа сонде, положај и висина изнад површине узорка, као и топлотна 

проводљивост испитиваног узорка. Релативна стандардна девијација утврђених својстава не 

прелази 5%. 

3.3.11. Одређивање коефицијента апсорпције звука 

За одређивање акустичних својстава материјала коришћена је стандардна метода за мерење 

апсорпције звука, коју чини звучна цев са два микрофона. Са једне стране звучне цеви се 

налази извор звука, док се са друге стране налази чврста препрека на којој се налазио 

испитивани материјал. Ова метода ради по принципу да се звучни талас емитује из извора и 

долази до препреке од коју се одбија, мењајући на тај начин амплитуду и фазу. Део звучне 

енергије се апсорбује у материјалу који се испитује. Помоћу микрофона, који се налазе у 

звучној цеви између извора звука и препреке, детектује се звучни талас који стиже из извора 

и одбијени звучни талас. Овом методом се анализом сигнала одређује апсорпција звука тако 

што микрофони детектују звучне таласе са различитом фазом, зато што се налазе на 

различитим растојањима од извора и препреке. Звучни сигнали који се детектују помоћу 

микрофона  након појачавања доводе до двоканалног анализатора звучних сигнала [122]. 

Истовремена амплитудно- и фазно-фреквентна анализа звучних сигнала се врши у 

анализатору. Прво долази до  аналогно дигиталне конверзије, па након тога и упоредна анализа 

(Fast Fourier Transform, FFT). 
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4. Резултати и дискусија 

У овој докторској дисертацији синтетисано је укупно 16 узорака, чију основу чини МК. 

Прва четири узорка (S1- S4) из табеле 1, представљају основне-референтне узорке који поред 

МК садрже и ретке земље Sm и Nd, док осталих дванаест узорака представљају термички 

третиране узорке. Сви синтетисани узорци су приказани у табели 1 као и проценти уграђених 

оксида ретких земаља. 

Табела 1. Ознаке и састав синтетисаних узорака 

Редни број Ознака Додатак ретке 

земље 

Температура 

термичког третмана 

1.  S1 1% Nd2O3 - 

2.  S2 5% Nd2O3 - 

3.  S3 1% Sm2O3 - 

4.  S4 5% Sm2O3 - 

5.  S5 1% Nd2O3 300 

6.  S6 5% Nd2O3 300 

7.  S7 1% Nd2O3 600 

8.  S8 5% Nd2O3 600 

9.  S9 1% Nd2O3 900 

10. S10 5% Nd2O3 900 

11. S11 1% Sm2O3 300 

12. S12 5% Sm2O3 300 

13. S13 1% Sm2O3 600 

14. S14 5% Sm2O3 600 

15. S15 1% Sm2O3 900 

16. S16 5% Sm2O3 900 

 

Узорци су термички третирани на 300 °C, 600 °C и 900 °C. У табели 1 су представљена 

четири синтетисана узорка (S5, S6, S11 и S12) који су термички третирани на 300 °C. Узорци 

(S7, S8, S13 и S14)  су термички третирани на 600 °C, док су узорци (S9, S10, S15 и S16) 

термички третирани на 900 °C. 

4.1. Карактеризација основних узорака 

4.1.1. Одређивање густине основних узорака Архимедовом методом 

Густина синтетисаних основних геополимера са 1% и 5% Nd2O3 и Sm2O3 одређена је 

Архимедовом методом. Прво се одреди маса сувог узорка и његова маса се означи као m1, 

затим се узорак потопи у дестиловану воду. Након тога узорак се мери у мрежици која плута 

у чаши са дестилованом водом, маса након тог мерења је означена као m2. Након тога је 

одмерена маса мокрог узорка на тасу, маса тако мереног узорка обележена је са m3. Добијени 

резултати су приказани у табели 2. 
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Табела 2. Густина основних узорака у које су уграђени 1% и 5% Nd2O3 и Sm2O3 

Узорак m1(g) m2 (g) m3 (g) Запремина 

воде у 

узорку (cm3) 

Густина 

узорка 

(g/cm3) 

Отворена 

порозност 

(%) 

S1 3.1541 1.7141 3.7304 2.0163 1.5643 28.58 

S2 1.8952 1.0298 2.2311 1.2013 1.5776 27.96 

S3 2.4246 1.2834 2.8417 1.5583 1.5559 26.77 

S4 1.6797 0.8695 2.0125 1.1430 1.4696 29.12 

 

На основу резултата из табеле 2, можемо закључити да сви узорци имају сличну густину, 

са благим падом код узорка S4. Овај благи пад густине код узорка S4 може указивати на то да 

већа концентрација Sm2O3 доводи до смањења густине узорка. Узорци S3 и S4, у које је 

уграђен Sm2O3, показују већу отворену порозност у поређењу са узорцима S1 и S2. 

4.1.2. Рендгенска флуоросцентна анализа основних узорака 

Квантитативном XRF хемијском анализом утврђен је процентуални састав оксида у 

узорцима S1-S4. Резултати показују висок ниво натријум- оксида (Na2O), силицијум(IV)- 

оксида (SiO2), алуминијум(III)-оксида (Al2O3) и гвожђе(III)-оксида (Fe2O3). На основу 

литературе [123] за добру пуцоланску активност материјала потребно је да садржај оксида 

силицијума, алуминијума и гвожђа (SiO2+ Al2O3 + Fe2O3) буде већи од 70%  и да материјал 

садржи што већи удео аморфне фазе. Сви узорци имају добру пуцоланску активност јер је збир 

оксида силицијума, алуминијума и гвожђа (SiO2+ Al2O3 + Fe2O3) већи од 70%. За узорак S1 је 

80,05%, S2 је 76,06%, S3 је 78,40 % и за S4 је 77,49%. На основу резултата примећује се да 

проценат оксида благо опада, што значи да са уградњом веће количине Nd2O3/ Sm2O3 долази 

до смањења пуцоланске активности. Резултати квантитативне хемијске анализе свих узорака 

приказани су у табели 3. 

Табела 3. Рендгенска флуоресцентна анализа основних узорака 

Оксиди Узорци  

S1  S2  S3  S4  

Na2O (%) 15.18 17.32 16.95 14.33 

MgO (%) 1.77 1.55 1.81 3.16 

Al2O3 (%) 24.14 23.16 23.76 24.19 

SiO2 (%) 54.43 51.44 53.11 51.89 

K2O (%) 1.62 1.46 1.55 1.53 

CaO (%) 0.32 0.27 0.29 0.29 

TiO2 (%) 0.49 0.37 0.26 0.21 

Fe2O3 (%) 1.48 1.46 1.53 1.41 

Nd2O3 (%) 0.53 2.87 / / 

Sm2O3 (%) / / 0.63 2.89 
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Висок ниво натријум- оксида (Na2O) настаје због активационог раствора који се користи за 

покретање алкално активиране реакције. Такође, потврђено је да је дошло до уградње  Nd2O3 

и Sm2O3. Узорак S2 садржи већу количину Nd2O3 у односу на S1, што је и очекивано. То се 

уочава и код узорака у које је уграђен Sm2O3, што је такође очекивано. 

4.1.3. Гама спектрометријска анализа основних узорака 

Познато је да сви грађевински материјали садрже различите активности природних 

радионуклида. Обзиром да синтетисани алуминосиликатни материјали имају потенцијалну 

примену у грађевинарству одређена је специфична активност радионуклида и резултати су 

представљени у табели 4. Грешке су дате на нивоу поверења 95% (k=2). 

Табела 4. Специфичне активности природних радионуклида у S1, S2, S3 и S4 са мерним 

несигурностима (k=2) 

Радионуклид 

[Bq/kg] 

Узорци 

S1 S2 S3 S4 

210Pb 121 ± 32 146 ± 33 146±32 240 ± 37 

226Ra 144 ± 15 205 ± 19 96 ± 12 106 ± 13 

238U < 160 < 150 184±38 < 160 

235U < 13 < 1 16± 6 < 12 

228Ac(232Th) 62 ± 23 56 ± 21 66 ± 24 < 40 

40K 406 ± 91 343± 96 443±106 262 ± 83 

137Cs < 3 < 3 < 3 < 3 

 

С обзиром да је за синтезу алуминосиликатног материјала коришћен природни материјал, 

метакаолин, могло се очекивати присуство 137Cs који се у природи нашао делом после 

нуклеарних проба, а у највећој мери након акцидента у Чернобиљу. Међутим, у табели 4. је 

приказано да је специфична активност овог радионуклида била 137Cs испод минимума 

детекције. Такође, ни један други произведени радионукид није детектован. 
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У табели 5 су приказани параметри радиолошке сигурности за узорке синтетисаних 

алуминосиликата (од S1 до S4). 

 

Табела 5. Радијумски еквивалент активности (Raeq), индекс радијационог ризика (Hext), 

јачина екстерне апсорбоване дозе (D), годишња ефективна доза из спољашњости (EDRoutdoor) 

и годишња ефективна доза из унутрашњости (EDRindoor) 

 Узорци 

S1 S2 S3 S4 

Raeq (Bq/kg) 263.9 311.5 224.5 181.9 

Hext (Bq/kg) 0.713 0.842 0.606 0.492 

Hint(Bq/kg) 1.102 1.395 0.865 0.778 

D (nGy/h) 29.9 35.7 25 20.7 

EDRoutdoor (mSv/y) 0.037 0.044 0.031 0.025 

EDRindoor (mSv/y) 0.146 0.175 0.123 0.102 

 

Према UNSCEAR-у [90], радијумски еквивалент активности не би смео да прелази 370 

Bq/kg. На основу приложених резултата у табели 5 уочавамо да је радијумски еквивалент 

активности код свих узорака испод ове границе. Индекс радијационог ризика услед 

спољашњег излагања (Hext) је мањи од 1 Bq/kg и представља прихватљив радиолошки ризик 

за коришћење материјала за спољашњу употребу у грађевинарству. Индекс радијационог 

ризика услед унутрашњег излагања (Hint) је већи од 1 Bq/kg, што указује на то да су потребна 

додатна радиолошка испитивања која би утврдила да ли су материјали погодни за унутрашњу 

употребу у грађевинарству. Годишња ефективна доза зрачења у људском телу која потиче из 

спољашности не прелази 1 mSv/y, у складу је са Hext, што представља прихватљив радиолошки 

ризик за употребу ових материјала као спољашњих изолационих материјала. Годишња 

ефективна доза зрачења у људском телу која потиче из унутрашњости  је за све узорке испод 

границе 1 mSv/y, што такође представља прихватљив радиолошки ризик. Концентрације 

природних радионуклида и израчунати параметри радиолошке сигурности указују на 

безбедност ових материјала за људско здравље и животну средину [124]. 

4.1.4. Рендгенска дифракциона анализа основних узорака на поликристалном узорку  

Помоћу рендгенске дифракционе анализе на поликристалном узорку су идентификоване 

фазе које су представљене на дифрактограмима, слика 3 и слика 4, за њихову идентификацију 

коришћене су картице из референтне ICDD базе [107]. Бројеви картица помоћу којих су 

идентификоване фазе су следећи: Q- кварц (SiO2; 01-079-6237), A- албит (Na(AlSi3O8); 01-084-

0982), M- мусковит (KAl2(Si,Al)4O10(OH)2; 00-058-2036), Sm- самаријум(III)- оксид (Sm2O3; 00-

042-1464), Nd- неодим(III)- хидроксид (Nd(OH)3, 01-070-0214) и Nd- неодим(III)- оксид 

(Nd2O3, 00-006-0408). На основу XRPD резултата приказаних на слици 3, идентификоване су 

рефлексије које припадају неодиму, из овога се може претпоставити да је неодим у 

алуминосиликатној матрици представљен као заједнички допринос оксида и хидроксида у 

геополимерном гелу. Упоређивањем резултата XRPD анализе на слици 3, уочено је да узорак 

S2 синтетисан са већим процентом масеног додатка неодима има пикове значајно већег 

интензитета, што потврђује да је већа количина неодима уграђена у геополимерну структуру. 
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Семикристаличне фазе геополимера као што су албит и мусковит остале су непромењене. 

Интензитет у опсегу од 10° до 40° 2θ указује на формирање примарне алуминосиликатне 

матрице у свим узорцима. 
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Слика 3. Рендгенски дрифрактограм праха узорака S1 и S2 

 

На основу резултата добијених  дифракцијом рендгенских зрака у оба узорка приказана на 

слици 3 евидентно је постојање кристаличних  форми минерала албита и кварца као и 

мусковита, што доприноси семикристаличној структури која са аморфним делом сачињава 

геополимерни матрикс. Зрна ових минерала представљају основне компоненте 

метакаолинског праха јер глина представља минерални агрегат сачињен од више различитих 

минерала у којем преовлађује једна минерална форма у случају каолинитске глине то је 

минерал каолинит. Током процеса полимеризације ААМ и реакције синтезе, 

алуминосиликатне минералне фазе остају непромењене. На слици 4 приказани су резултати 

рендгенске анализе узорака S3 и S4. Узорак S3 карактеришу значајно нижи интензитети 

пикова идентификованих фаза које припадају Sm. На основу анализе узорка S4, јасно се могу 

уочити пикови значајно виших интензитета, ови пикови су и знатно ужи односно оштрији. 

Повећање интензитета и оштрине пикова у S4 указује на већи допринос Sm и његова 

инкорпорација у геополимерну матрицу, што је у корелацији са поступком синтезе. 
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Слика 4. Рендгенски дрифрактограм праха узорака S3 и S4 

 

На основу упоредне анализе приказаних дифрактограма праха на слици 4,  да су пикови 

идентификованих фаза благо померени улево, што указује на инкорпорацију Sm у примарни 

геополимерни гел. Повећање интензитета Sm пикова на приказаним дифрактограмима 

повезано је са повећањем масеног запреминског додавања Sm током синтезе, што је 

недвосмислено потврђено добијеним XRPD резултатима. 

4.1.5. Инфрацрвена спектроскопија Фуријеове трансформације дифузне рефлексије  

DRIFT спектри основних, односно термички не третираних узорака са додатком 1% X2O3 и 

5% X2O3 (X= Nd или Sm), снимљени су у опсегу од 4000 cm-1 до 400 cm-1 и представљени на 

слици 5 и слици 6 Вредности тачних таласних бројева као и асигнација најзначајнијих пикова 

дате су у табели 6 и табели 7.  

Табела 6. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3604 Nd-OH 

2779 адсорпција атмосферског CO2 

2393 адсорпција атмосферског CO2 

1743 вибрације деформације адсорбоване воде 

1470 адсорпција атмосферског CO2 

1026 асиметричне вибрације Si-O-T 

801 симетричне вибрације Si-O-T 

674 Nd- OH 

461 Si-O-Si савијајуће вибрације 
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Слика 5.  DRIFT анализа узорака S1 и S2 

Слика 5 показује спектар узорака S1 и S2. Оба спектра показују веома изражене 

апсорпционе траке. Пик на 3604 cm-1 се може приписати формирању Nd-OH везе током 

полимеризације [125], док пикови на 2779, 2393 и 1470 cm-1 могу бити приписани карбонатној 

групи. Обзиром да угљеник није био као елемент није био укључен ни у један стадијум 

синтезе, претпоставља се да је дошло до адсорпције CO2 из атмосфере [125, 126]. Асигнација 

трака на 1026 cm-1 и 801 cm-1припада Si-O-T (T=Al или Si) асиметричним вибрацијама 

истезања и симетричним вибрацијама истезања, редом. Трака на 1026 cm-1 представља 

карактеристични „finger print“ полимеризације [30]. На DRIFT спектру је видљива трака на 674 

cm-1, која представља потврду инкорпорације Nd2O3 у алуминосиликатну матрицу, припада 

Nd-OH вибрацији [127]. 

Табела 7. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3609 Sm-OH 

2793 адсорпција атмосферског CO2 

1763 вибрације деформације адсорбоване воде 

1470 адсорпција атмосферског CO2 

1030 асиметричне вибрације Si-O-T 

796 истежуће вибрације Sm-O 

669 савијајуће вибрације Sm-OH 

561 истежуће вибрације Sm-O-Si 
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Слика 6. DRIFT анализа узорака S3 и S4 

Вибрациона трака која одговара формирању Sm-OH везе може се уочити на 3609 cm-1. 

Адсорпција CO2 из атмосфере је уочена и на слици 6, вибрационе траке које се приписују овом 

феномену се налазе на 2793 cm-1 и 1470 cm-1 [125,126]. Асигнација траке на 1030 cm-1 

карактеристична је за Si-O-T ( T= Si или Al) асиметричне вибрације. Растежућа вибрација Sm-

O се јавља на 796 cm-1. Потврда формирања Sm-OH везе је асигнације траке савијајуће 

вибрације Sm-OH на 669 cm-1. Истежућа вибрација Sm-O-Si видљива је на 561 cm-1 

вибрационој траци [128]. 

4.1.6. Скенирајућа електронска микроскопија   

SEM микрографија при увећању 1200х слика 7а приказује укупну морфологију узорка S1. 

Честице имају неправилне облике са променљивим величинама. Површина је хетерогена, што 

указује на композитни материјал са порозном структуром, што је у складу са отвореном 

порозношћу која је одређена Архимедовом методом. При увећању од 6500х, приказано на 

слици 7б, појединачне честице и агломерати узорка S1 се могу јасније видети. Честице нису 

уједначене величине, што указује на неуједначену дистрибуцију неодим-оксида унутар 

матрице. EDS метода, слика 7в, потврђује уградњу неодим(III)- оксида у  узорак и даје увид у 

елементарни састав матрице. 

  



27 

 

 

а) б) 

 

в) 

Слика 7. а) микрографија узорка S1 на увећању 1200х, б) микрографија узорка S1 на 

увећању 6500х, в) EDS анализа узорка S1 

На слици 8 а) и б) приказане су SEM микрографије основног ААМ, S2, на увећањима 

1200х и 6500х. Из приложених микрографија се може закључити да ААМ показује добро 

дефинисане кристалне границе. Такође се код овог узорка који није термички третиран може 

се уочити присуство игличастих структура. Игличасте структуре потичу од воденог стакла и 

натријум-хидроксида [30].  EDS методом је потврђена уградња 5% Nd2O3. 

  

а) б) 
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в) 

Слика 8. а) микрографија узорка S2 на увећању 1200х, б) микрографија узорка S2 на 

увећању 6500х, в) EDS анализа узорка S2 

Микроскопско испитивање узорка S3, слика 9а, на увећању од 1200х указује на 

прилично неправилне облике честица са великим агломератима, што сугерише да материјал 

има хетерогену површину са порозном структуром. Варијације у контрасту се јављају због 

разлика у висинама честица у узорку.  
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а) б) 

 

в) 

Слика 9. а) микрографија узорка S3 на увећању 1200х, б) микрографија узорка S3 на 

увећању 6500х, в) EDS анализа узорка S3 

При увећању од 6500х, слика 9б, неуједначена величина честица указује на неуформну 

дистрибуцију самаријум-оксида. На слици 9в се може видети да је EDS методом потврђена 

уградња 1% Sm2O3. 

На SEM микрографији узорка Ѕ4, слика 10а, се такође уочавају јасно дефинисана зрна и 

кристалне границе, као и мала количина игличастих структура.  



30 

 

 

  

а) б) 

 

в) 

Слика 10. а) микрографија узорка S4 на увећању 1200х, б) микрографија узорка S4 на 

увећању 6500х, в) EDS анализа узорка S4 

 

На увећању од 6500х, слика 10б, видљива је текстура материјала и оштрије контуре 

појединачних честица, што указује на кристалну структуру. EDS методом је потврђено 

допирање материјала са 5% Sm2O3, слика 10в. 

4.1.7. Трансмисиона електронска микроскопија- Енергетски дисперзиона 

спектроскопија  

На слици 11а приказана је јединствена структура узорка S1, коју карактеришу сферне 

формације дисперговане кроз микроструктуру налик сунђеру која садржи поре нано величине. 

На слици 11б јасно је видљиво постојање две различите фазе, које се јасно разликују по боји, 

као светло и тамно поље. Светлије боје зрна садрже Аl2О3. Тамне боје представљају SiО2 као 

кварц. На слици 11в и 11г може се уочити веома уједначена расподела светлих зрна у већим 

кристалитима. Ово указује на хомогеност геополимерне матрице где је Al2О3 диспергован у 

облику наночестица пречника од 5 до 10 nm у већим кристалитима који се формирају заједно 

са кварцном фазом SiО2. Расподела кварцне фазе није хомогена, али постоје области са нижом 

и већом концентрацијом кварца. 
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б) 
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д) 

Слика 11. TEM и EDS анализе узорка S1 

 

Код узорка S1 уочавају се крупнија зрна, чије су димензије у распону од 30 до 80 nm и 

примећује се појава агрегације која доводи до стварања већих зрна од око 300 nm. Слика 12а 

приказује узорак S2, у који је уграђено 5% неодим(III)-оксида. Структурне разлике су 

очигледне у поређењу са геополимером у који је уграђен 1% неодим(III)-оксида. У овом 
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случају, слика 12б, се појављују крупна зрна која су се спојила услед процеса дифузије. 

Неодим се налази заједно са Аl2О3 и SiО2 фазама у великим кристалитима, само што се 

алумино-силикатне фазе налазе у средини зрна, док неодим тежи да се одвоји и дифундује 

према границама зрна због очигледне термодинамичке стабилности, слика 12в. 

 
а) 

 
б) 

 
в) 

 
г) 

 
д) 

 

Слика 12. TEM и EDS анализе узорка S2 
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EDS у комбинацији са TEM анализом представља веома прецизну методу за 

одређивање елементалног састава материјала, нарочито код узорака мањих димензија. 

Коришћењем EDS методе није потврђено присуство 1% Nd2О3, претпоставља се да је то због 

мале концентрације допанса, док је присуство 5% Nd2О3 као допанса потврђено коришћењем 

EDS методе. Слика 12д, где су алфа и бета линије неодима видљиве као мали пикови у средини 

енергетске скале, док Si и Al пикови доминирају спектром. Након што присуство 1% Nd2О3 у 

узорку S2 није потврђено, као ни у узорку S3, даља анализа је настављена са узорком S4, што 

је приказано на слици 13.Микрографија са слике 13а пружа увид у морфологију и распоред 

честица неправилног облика у узорку S4. Висок контраст и разноликост у величини и облику 

честица указују на хетерогену природу узорка, са регионима који могу садржати више фаза. 

На слици 13б се такође уочавају две фазе, разликују се као светло и тамно поље. Тамнија поља 

представљају кварц, док светлија представљају Al2O3. На слици 13в се појављују крупна зрна 

која су се спојила процесом дифузије. Јасно су уочљиве фазе SiO2 и Аl2О3 које се налазе заједно 

са Sm, алумино-силикатне фазе се налазе по средини зрна, док је самаријум дифундовао кроз 

зрно, због добре термодинамичке стабилности. 

 
а) 

 
б) 

 

в) 

 

г) 
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д) 

Слика 13. TEM и EDS анализе узорка S4 

 

EDS методом, слика 13д, утврђено је да је успешна уградња 5% Sm2O3. Анализом EDS 

спектра уочавају се алфа и бета спектралне линије самаријума, што нам указује на успешну 

уградњу, а најдоминантнији пикови су пикови који припадају силицијуму и алуминијуму. 

 

4.1.8. Рендгенска фотоелектронска спектроскопија 

Слика 14а представља прегледни спектар алуминосиликата у који је узорка S1. 

Најдоминантнији уочени пикови су О 1s и C 1s, на основу којих је извршена даља детаљна 

анализа спектра. Пошто се ради о алуминосиликатном материјалу, у нискоенергетском делу 

тог спектра примећује се присуство Аl 2p и Si 2p спектралних линија. У високоенергетском 

делу спектра (око 1000 еV) појављује се сложени пик неодим Nd 3d спектралне линије. 

Слика 14б даје јаснији увид у начин везивања кисеоника детаљним спектром, на коме је 

извршена деконволуција О 1s спектралне линије. Деконволуција спектралне линије кисеоника 

даје два доприноса. Први, доминантнији (О 1s-1), налази се на 531,2 еV енергије везивања и у 

основи представља доминантну фазу Аl2О3. Други допринос, нижег интензитета (О 1s-2), је на 

535,4 еV енергије везивања, а пошто се налази на крају енергетског опсега кисеоникове 

спектралне линије, припада сложеним алумосиликатним једињењима, која после алкалне 

активације, формирају се као споредни производи. Неодим (III)-оксид, који је коришћен за 

уградњу у алуминосиликат, уграђен је у структуру алуминосиликата формирајући два 

доминантна доприноса Nd 3d спектралне линије, слика 14д. Први и доминантнији допринос 

налази се на енергији везивања од 998,9 еV (Nd 3d 5/2-1) и одговара постојању равнотежне 

смеше Nd(ОH)3 + Nd2О3, која је настала алкалном активацијом. Пошто хидроксиди ретких 

земаља (укључујући неодим) нису стабилни, јавља се још један допринос спектралне линије 

на 977,9 еV (Nd 3d 5/2-2) [129] припада чистом Nd2О3, који је био почетни материјал. 

Квантитативном анализом површина испод кривих можемо закључити да је количина 

изреагованог Nd2О3 је око две трећине укупне додате количине. Једна трећина Nd2О3 уопште 

није реаговала са алкалним активатором и остала је у облику почетног оксида. Детаљан 

спектар алуминијумске 2p линије даље потврђује постојање Аl2О3 при енергији везивања од 

73,9 еV– Аl 2p-1, слика 14г. Овај доминантнији део аморфног Аl2О3 је допуњен мање 

присутним кристалним Аl2О3, који се налази на енергији везивања од 71,4 еV (Аl 2p-2) и 

представља кристалну структуру алфа фазе. Укупан однос аморфног и кристалног Аl2О3 је 4:1. 
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Ово је свакако последица процеса алкалне активације, који неселективно делује на полазне 

супстанце у реакцији геополимеризације.  
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Слика 14. XPS анализа узорка S1 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Si2p, г) Al2p, д) Nd3d 

 

Детаљном анализом Si 2p спектра можемо потврдити постојање сложених структура унутар 

геополимера. На слици 14в се може приметити да на 102,9 еV (Si 2p-1), фазе SiО2 и Аl2ОSiО4 
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доминирају, са мањим доприносом на 101,5 еV (Si 2p-2) што одговара молекулском ситу 

(зеолит 3А) NaAl2SiО4 [130]. Хемијски састав алуминосиликата формираног у овом случају 

одговара положају спектра. 

На слици 15а је приказан прегледни спектар узорка S2 у који је уграђено 5% Nd2O3. Као 

и код узорка S1 уочава се да су најинтензивнији пикови O 1s и C 1s, такође се примећује и 

присуство Nd 3d и Nd 4d који потврђују уградњу неодима у структуру алуминосиликата. 

Након деконволуције на слици 15б се уочавају три доприноса и добија се јаснији увид у начин 

везивања кисеоника. Најдоминантнији пик (O 1s-1) налази се на 531,8 eV енергије везивања 

представља доминантну фазу Al2O3. Други мање интензиван пик се налази на 529,5 eV 

везивања и указује на присуство кисеоника у Si-O и Al-O везама. Трећи и најмање интензиван 

пик који се налази на 535,3 eV енергије везивања и указује на присуство могућих 

хидроксилних група, могуће да потиче од Nd(OH)3, што је потврђено и XRPD анализом. XPS 

спектар Nd 3d регије је приказан на слици 15в и јасно показује присуство  Nd у 

алуминосиликату и пружа информације о његовом хемијском стању и окружењу. Дељење пика 

Nd3d5/2  на два подпика (Nd 3d5/2 -1 и Nd 3d5/2 -2), указује на различита хемијска окружења или 

оксидациона стања Nd у узорку. Nd може формирати различите типове веза у 

алуминосиликатној матрици, као што су Nd-O-Si и Nd-O-Al, што је такође потврђено DRIFT 

анализом узорка.  
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Слика 15. XPS анализа узорка S2 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Nd3d, г) Al2p, д) Si2p 

 

На слици 15г је приказан спектар Al 2p регије и јасно показује присуство алуминијума 

у алуминосиликату. Пик Al 2p-1, на 75,2 eV потврђује постојање Al2O3, док мање интензиван 

пик на 72,5 eV представља алфа фазу кристалног облика Al2O3. Присуство сложенијих 

структура у алуминосиликату се уочава детаљном анализом Si 2p спектра. На слици 15д се 

уочава да је пик Si 2p подељен на два подпика Si 2p-1 и Si 2p-2, што указује на присуство 

силицијума у различитим хемијским окружењима или оксидационим стањима. Фазе SiО2 и 

Аl2ОSiО4 доминирају на 103,5 eV (Si 2p-1), са мањим доприносом на Si 2p-2. 

Прегледни спектар са слике 16а припада узорку у који је уграђен 1% самаријума. Као и 

код претходна два анализирана узорка уочавају се пикови на око 530 eV и 285 eV, O  1s и C 1s, 

редом. Пик O 1S указује на присуство кисеоника у структури алуминосиликата, а интензитет 

пика указује на значајно присуство кисеоника. Присуство C 1s може бити резултат 

површинске контаминације. Поред ова два пика, примећује се и пик на 1080 eV, Sm 3d, овим 

пиком се потврђује присуство самаријума у алуминосиликатној матрици. На основу положаја 

и интензитета пика може се закључити да је уградња самаријума успешна. 
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Слика 16. XPS анализа узорка S3 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Sm3d, г) Si2p, д) Al2p 

 

Даљом анализом спектра са слике 16б добија се увид у начин везивања кисеоника, урађена 

је деконволуција и добијена су три доприноса. Најдоминантнији пик O 1s који се налази на 

530 eV енергије везивања представља фазу Al2O3 која је доминантна у алуминосиликатној 

матрици. Средње доминантан пик, O 1s-2, на око 531,5 еV може потицати од неке хидроксилне 

групе или може указивати на кисеоник у различитим оксидационим стањима. Најмање 

интезиван пик, O 1s-3, припада сложеним алуминосиликатним врстама. На слици 16в приказан 

је спектар Sm 3d регије који јасно показује присуство самаријума у алуминосиликату и пружа 

информације о његовом хемијском окружењу. Пик на 1081 eV представља енергију везивања 

за Sm+3 у оксидном окружењу, па је то доказ да је дошло до уградње Sm2O3 у 

алуминосиликатну матрицу. Друга два пика указују на могуће присуство самаријума у 

различитим кооординационим окружењима. На слици 16г приказан је спектар Si 2p, који 

указује на присуство силицијума у алуминосиликатној матрици. Пик на 103,5 eV, Si 2p, 

представља доминантно окружење силицијума, SiO2,  такође се појављује и на 102,5 eV са 

мањим доприносом. Са слике 16д се може уочити да су пикови за Al 2p слабијег интензитета 

у односу на спектре претходно анализираних узорака. Присуство ових пикова указује на 

присуство Al2O3. Смањени интензитет пикова указује на мањи проценат алуминијума у односу 

на претходно анализиране узорке, што је у складу са XRF анализом. 
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Прегледни спектар са слике 17а указује на успешну уградњу 5% Sm2O3 у 

алуминосиликат, што се потврђује присуством Sm 3d и Sm 4d спектралних пикова. Висок 

интензитет О 1ѕ пика указује на доминантно присуство кисеоника, док присуство C 1s пика 

указује на могућу контаминацију из ваздуха.  
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Слика 17. XPS анализа узорка S4 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Sm3d, г) Si2p, д) Al2p 

 

Урађена је деконволуција спектра О 1ѕ на слици 16б и добијена су два доприноса кисеоника. 

Први, доминантнији пик се налази на 530 eV и представља доминантнију фазу Al2O3, други 

допринос нижег интензитета припада сложеним алуминосиликатним врстама. XPS спектар са 

слике 17в представља Sm 3d  спектар и приказује присуство два доприноса, што указује на 
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различита хемијска окружења. Доминантни пик на 1081 eV (Sm 3d5/2-1 указује на присуство 

Sm2O3, док мање доминантан пик на 1083 eV указује алтернативна окружења самаријума. 

Спектар силицијума је приказан на слици 17г, такође се могу уочити два доприноса. 

Доминантнији пик Si 2p-1 на 103.5 eV указује на силицијум оксидне везе, док пик Si 2p-2 на 

102.5 eV указује на алтернативна хемијска окружења, као што су Si-O-Al везе. Уградња 

самаријума може утицати на локално хемијско окружење, што резултује у мањим променама 

у спектру. XPS спектар Al 2p регије, слика 17д, показује присуство две компоненте, што 

указује на различита хемијска окружења алуминијума у структури геополимера. Доминантни 

пик Al 2p-1 око 74.2 eV указује на алуминијум оксидне везе, док пик Al 2p-2 око 75.5 eV може 

указивати на алтернативна хемијска окружења као што су Al-O-Si везе. 

4.1.9. Ултрaљубичаста-видљива спектроскопија 

Графици представљени на сликама 18 и 19, приказују UV/Vis спектре узорака који нису 

термички третирани. Сви узорци су снимљени у опсегу од 200-1000 nm. На   слици 18 је 

представљен график узорака S1 и S2. На графику је уочена апсорбанца  0,85, на таласној 

дужини од 260 nm, и ова апсорбанца се може приписати структури синтетисаног геополимера 

допираног са 1% Nd2O3, док узорак за већом концентрацијом допанса има нижу апсорбанцу, 

која износи око 0,82. Код узорка S2 уочљиви су интензивнији пикови, у односу на узорак S1, 

на одређеним таласним дужинама, што је потврда да је дошло до инкорпорације Nd3+ у 

алуминосиликатну матрицу код оба узорка, само у различитим количинама. 
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Слика 18. UV/Vis спектар узорака S1 и S2 

На основу теоријских апсорпционих студија, конфигурација основног стања Nd3+ је ниво 
4I9/2 (4f 3) [131]. Електрони са овог нивоа се крећу на различите више енергетске нивое када су 

изложени UV/Vis зрачењу [131]. Овим прелазима одговарају пикови апсорпције који се 

појављују у спектру.  

На слици 19 је приказан график спектра узорака S3 и S4. За разлику од неодимијумских 

узорака, спектри на слици 19 не показују јасне оштре врхове. Уместо тога, криве су глатке у 

опсегу таласних дужина, што указује на различите електронске прелазе или интеракције у 

поређењу са неодимом. 
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Слика 19. UV/Vis спектар узорака S3 и S4 

Оптичка својства самаријум(III)-оксида, везана су за електронске прелазе 4fd→4fd у UV/Vis 

региону [132]. Нема значајне промене оптичких својстава при повећању садржаја самаријума 

са 1% на 5%. Криве апсорпције су скоро идентичне, што сугерише да оптичка својства 

материјала остају стабилна у овом опсегу концентрације. Опсег емисионих сигнала је 

забележен на ~300–800 nm [133]. Могуће је уочити благи пик на око 400 nm, што се може 

приписати Sm3+ који се уградио у алуминосиликатну матрицу. 
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4.2.  Карактеризација термички третираних узорака 

4.2.1. Одређивање густине Архимедовом методом 

Густина термички третираних узорака (S5- S16) је одређена на исти начин као што је 

описано у одељку 4.1.1. У табели 8 су приказани сви резултати термички третираних узорака 

у које су уграђени 1% и 5% Nd2O3 и Sm2O3.  

Табела 8. Густина термички третираних узорака у које су уграђени 1% и 5% Nd2O3 и Sm2O3 

Узорак m1(g) m2 (g) m3 (g) Запремина 

воде у 

узорку (cm3) 

Густина 

узорка 

(g/cm3) 

Отворена 

порозност 

(%) 

S5 9.4466 5.2437 11.8333 6.5896 1.4336 36.22 

S6 9.0942 4.9600 11.2227 6.2627 1.4521 33.99 

S7 9.0922 4.7541 11.7609 9.0922 1.2976 38.09 

S8 8.5982 4.5158 10.8092 8.5982 1.3662 35.13 

S9 8.7370 4.0552 10.6107 8.7370 1.3328 28.58 

S10 8.1596 3.8426 10.0787 8.1596 1.3084 30.77 

S11 9.7266 5.3389 12.2892 6.9503 1.3995 36.87 

S12 9.0673 5.0096 11.2395 6.2299 1.4554 34.86 

S13 9.0216 4.8092 11.5657 6.7565 1.3352 37.65 

S14 8.2814 4.4732 10.4373 5.9641 1.3885 36.15 

S15 9.2734 4.3780 11.3160 6.9380 1.3366 29.44 

S16 8.3364 3.9526 10.2450 6.2924 1.3248 30.33 

 

Густина узорака се генерално смањује са повећањем температуре термичког третмана, 

посебно код узорака на 900 °C. До смањења густине може доћи због повећане порозности 

услед термичке експанзије и стварања пукотина. Отворена порозност значајно расте на 600 °C, 

посебно код узорака S7 и S13 што сугерише да термички третман на овој температури значајно 

утиче на структуру материјала. Узорци у које је уграђен Sm2O3 (S11-S16) показују веће 

промене у густини и порозности у поређењу са узорцима у које је уграђен Nd2O3 (S5-S10). 

Када се упореде резултати термички третираних узорака са основним узорцима, уочава се да 

термички третирани узорци имају мању густину и већи проценат отворене порозности. Већи 

проценат отворене порозности указује на значајан утицај термичког третмана на структуру 

материјала. Повећање концентрације Sm2O3 на 5% има израженији ефекат на смањење густине 

и повећање порозности у поређењу са повећањем концентрације неодима. То указује на 

различите интеракције јона ретких земаља са базним материјалом током термичког третмана. 

  



43 

 

 

4.2.2. Рендгенска флуоросцентна анализа 

Процентуални састав оксида у термички третираним узорцима је одређен квантитативном 

XRF хемијском анализом, резултати су приказани у табели 9. Када упоредимо резултате XRF 

анализе основних узорака и термички третираних, уочавамо тренд да су у највећем проценту 

присутни оксиди натријума, силицијума и алуминијума. Повишене температуре генерално 

повећавају проценат оксида што су Na2O, Al2О3, SiО2 и TiО2. Ове промене указују на промене 

у фазном саставу или формирању стабилних једињења на вишим температурама. 

Табела 9. Рендгенска флуоросцентна анализа узорака у које је уграђен Nd2O3 

Оксиди  Узорци 

S5  S6  S7  S8  S9  S10  

Na2O (%) 18,03 15,91 17,77 16,97 15,49 14,66 

MgO (%) 2,18 1,87 1,44 1,62 2,53 1,47 

Al2O3 (%) 23,15 22,70 26,11 22,94 24,39 22,34 

SiO2 (%) 52,20 52,99 58,91 51,47 52,64 54,21 

K2O (%) 1,59 1,67 1,74 1,57 1,73 1,67 

CaO (%) 0,29 0,29 0,33 0,28 0,35 0,34 

TiO2 (%) 0,49 0,48 0,53 0,47 0,49 0,51 

Fe2O3 (%) 1,46 1,45 1,63 1,43 1,66 1,68 

Nd2O3 (%) 0,51 2,54 0,57 3,15 0,62 2,99 

 

Термички третирани узорци такође показују добру пуцоланску активност. Најбољу 

вредност за пуцоланску активност показао је узорак S7 (86,65 %). Висок ниво оксида 

натријума и силицијума је очекиван због активационог раствора који се користи за покретање 

алкално активиране реакције. Из табеле 9 се може закључити да је дошло до уградње Nd2O3, 

узорци у које је уграђено 5% Nd2O3 садрже већи проценат тог оксида, што је и очекивано. 

У табели 10 су приказани проценти заступљених оксида у термички третираним узорцима 

у које је уграђен Sm2O3. Као и код свих претходних узорака уочава се да највећи допринос 

имају оксиди натријума, алуминијума и силицијума, што је карактеристично за 

алуминосиликатне материјале. Сви узорци показују добру пуцоланску активност, 

испуњавајући стандард Америчког друштва за тестирање цементних материјала (American 

Society for Testing of Cementitious Materials, ASTM C618) [134] са комбинованим садржајем 

SiO2, Al2O3 и Fe2O3 који прелази 70%. 
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Табела 10. Рендгенска флуоросцентна анализа узорака у које је уграђен Sm2O3 

Оксиди  Узорци 

S11 S12  S13  S14  S15  S16  

Na2O (%) 15,53 18,50 18,09 18,23 15,02 16,36 

MgO (%) 2,80 2,04 0,99 1,67 1,86 2,17 

Al2O3 (%) 23,72 23,28 22,83 22,46 24,39 22,57 

SiO2 (%) 53,50 52,50 53,54 51,25 53,67 51,72 

K2O (%) 1,53 1,50 1,65 1,49 1,72 1,63 

CaO (%) 0,29 0,28 0,29 0,28 0,35 0,30 

TiO2 (%) 0,47 0,42 0,46 0,43 0,53 0,45 

Fe2O3 (%) 1,46 1,41 1,47 1,40 1,68 1,56 

Sm2O3 (%) 0,61 2,85 0,59 2,70 0,68 3,13 

 

Термичка обрада изазива благе промене у односу на основне узорке, као што је 

процентуални састав Na2O и Sm2O3, док се садржај MgO смањује, што указује на могуће 

промене фазе. Оксиди попут Al2O3, SiO2, K2O и CaO остају стабилни, што указује на њихову 

термичку стабилност. Ове промене могу побољшати физичко-хемијска својства материјала, 

чинећи их погодним за примене као што су топлотни изолатори. 
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4.2.3. Гама спектрометријска анализа термички третираних узорака 

Специфичне активности радионуклида одређене су гама спектрометријском анализом и 

представљене у табели 11. Као што је поменуто у одељку 4.1.3. сви грађевински материјали 

садрже различите активности природних радионуклида. Када се упореде резултати из табеле 

11 са резултатима из табеле 4 уочава се благи пад специфичне активности радионуклида 210Pb 

са повећањем температуре термичког третмана. Такође тај пад се уочава и код  радионуклида 
226Ra. Остали радионуклиди показују благи пораст, али у границама нормале. Детаљном 

анализом је закључено да је специфична активност вештачког радионуклида 137Cs испод 

граница детекције. 

Табела 11. Специфичне активности природних радионуклида са мерним несигурностима 

(k=2) 

Радионуклид 

[Bq kg-1] 

Узорци 

S5 S6 S7 S8 S9 S10 

210Pb 106 ± 25 128 ± 24 162 ± 26 207 ± 27 132 ± 20 54 ± 14 

226Ra 68 ± 11 71 ± 10 200 ± 10 190 ± 10 182 ± 13 150 ± 10 

238U 207 ± 37 166 ± 27 194± 30 163± 26 130± 24 129± 21 

235U 17 ± 3 10 ± 2 9.8± 1.6 11.6± 1.6 10.3± 1.3 11.7± 1.5 

228Ac(232Th) 77 ± 21 67 ± 22 88 ± 16 57 ± 17 82 ± 14 75 ± 13 

40K 231 ± 80 260 ± 60 692 ± 88 584± 83 526 ± 74 642± 77 

137Cs < 4 < 3 < 2 < 2 < 1 < 1 

 

Осим узорка S7, чије вредности Raeq и Hext прелазе препоручене границе, што представља 

повећан ризик од зрачења и чини овај узорак неподобним за грађевинску употребу, сви остали 

узорци из табеле 12, задовољавају све препоручене границе. 

Табела 12. Радијумски еквивалент активности (Raeq), индекс радијационог ризика (Hext), 

јачина екстерне апсорбоване дозе (D), годишња ефективна доза из спољашњости (EDRoutdoor) 

и годишња ефективна доза из унутрашњости (EDRindoor) 

 

 Узорци 

S5 S6 S7 S8 S9 S10 

Raeq(Bq/kg) 195.9 186.8 379.1 316.5 339.8 306.7 

Hext (Bq/kg) 0.529 0.505 1.024 0.855 0.918 0.828 

Hint (Bq/kg) 0.713 0.697 1.565 1.368 1.410 1.234 

D (nGy/h) 21.2 20.4 43.0 36.4 38.4 34.7 

EDRoutdoor(mSv/y) 0.026 0.025 0.053 0.045 0.047 0.043 

EDRindoor(mSv/y) 0.104 0.100 0.211 0.178 0.188 0.170 
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Сви узорци из табеле 13 задовољавају услове радиолошке безбедности. 210Pb се у узорку 

S16 се налази испод границе детекције. Такође, као и у свим претходним узорцима присуство 

вештачког радионуклида цезијума 137Cs није детектовано. 

 

Табела 13. Специфичне активности природних радионуклида са мерним несигурностима 

(k=2) 

Радионуклид 

[Bq kg-1] 

Узорци 

S11 S12 S13 S14 S15 S16 

210Pb 166 ± 28 113 ± 22 173 ± 30 248 ± 31 90 ± 20 < 25 

226Ra 86 ± 11 81 ± 10 200 ± 10 135 ± 29 150 ± 10 133 ± 9 

238U 277 ± 37 200 ± 30 190±30 140±30 124±28 108±23 

235U 15 ± 3 11 ± 2 17± 2 8± 1 12.8± 1.8 7.7 ± 1.1 

228Ac(232Th) < 30 65 ± 20 85 ± 16 90± 20 73 ± 14 80± 14 

40K 320 ± 80 < 190 720±90 642 ± 84 625±75 629 ± 75 

137Cs < 3 < 3 < 2 < 2 < 1 < 1 

 

Табела 14. Радијумски еквивалент активности (Raeq), индекс радијационог ризика (Hext), 

јачина екстерне апсорбоване дозе (D), годишња ефективна доза из спољашњости (EDRoutdoor) 

и годишња ефективна доза из унутрашњости (EDRindoor) 

 

Радијумски еквивалент активности (Raeq) и индекс радијационог ризика (Hex), табела 

14, код узорка S13 прелазе препоручене границе што представаља ризик од повећаног зрачења. 

Сви остали узорци задовољавају препоручене границе. 

 Узорци 

S11 S12 S13 S14 S15 S16 

Raeq(Bq/kg) 153.5 188.6 377.0 313.1 302.5 295.8 

Hext (Bq/kg) 0.415 0.509 1.018 0.846 0.817 0.799 

Hint (Bq/kg) 0.647 0.728 1.559 1.211 1.223 1.159 

D (nGy/h) 17.6 20.6 42.8 35.0 34.2 33.2 

EDRoutdoor 

(mSv/y) 

0.022 0.025 0.053 0.043 0.042 0.041 

EDRindoor 

(mSv/y) 

0.086 0.101 0.210 0.172 0.168 0.163 
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4.2.4. Рендгенска дифракциона анализа термички третираних узорака на 

поликристалном узорку  

Анализом рендгенских дифрактограма праха термички третираних узорака S5 и S6 

(термички третман на 300°C), приказаних на слици 20, уочава се веома сличан фазном саставу 

као код основних узорака S1 и S2. За разлику од основних узорака, код термички третираних 

узорака у алуминосиликатној матрици је неодим представљен као допринос Nd(OH)3. 

Интензивнији пиковиза Nd(OH)3 се јављају код узорка S6, што је и очекивано због веће 

концентрације уграђеног неодим(III)- оксида. До формирања алуминосиликатне матрице је 

дошло у оба узорка, што нам показује повишени  интензитет односно „bacground“ или 

повишен фон у опсегу од 10°- 40° 2θ. 
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Слика 20. Рендгенски дифрактограми праха узорака S5 и S6 

У оба узорка са слике 20 идентификовани су пикови албита, кварца и мусковита. За 

идентификацију ових пикова коришћене су картице из референтне ICDD базе [107]: Q- кварц 

(SiO2; 01-087-2096), А- албит (Na(AlSi3O8); 01-071- 6220), M- мусковит( KAl2(AlSi3O10); 01-

074-2428), Nd - неодим(III)- хидроксид (Nd(OH)3; 01-079-5400). Пикови ових минерланих фаза 

показују уске и оштре пикове средњих до ниских интензитета што указује да након процеса 

полимеризације заостају, сачињавајући поликристални матрикс. Након термичког третмана на 

300°C долази до благог уређења аморфног дела у односу на основне узорке. 

На слици 21 приказан је резултат рендгенске дифракције  узорака S7 и S8, узорци термички 

третирани на 600°C, где су јасно идентификоване разлике у структури у односу на основне 

узорке и узорке који су термички третирани на 300°C. На рендгенском дифрактограму са слике 

21 уочава се да долази до стварања новог једињења Nd2Si2O7, ово једињење обично настаје на 

температури од 1200°C [135], али је термички третман рађен при сниженом притиску (200 

mTorr)  при чему је једињење Nd2Si2O7 настало на нижој температури (600°C). Настанак 

Nd2Si2O7 након термичког третмана мења боју узорка у светло плаву [127]. 

Након термичког третмана главне идентификоване кристалне фазе: албит и кварц, су и даље 

присутне у узорцима. Коришћењем ICDD базе [107] идентификоване су присутне фазе у 

узорцима, бројеви картица су: Q- кварц (SiO2; 01-089-8939), A- албит (NaAlSi3O8; 01-083-

1614), неодим-пиросиликат (Nd2Si2O7; 01-089-5347). Пикови који потичу од мусковита нису 

идентификовани, јер при повишеној температури и сниженом притиску долази брже до 

нарушавања његове структуре[136]. 
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Слика 21. Рендгенски дифрактограми праха узорака S7 и S8 

Рендгенски дифркатограми праха термички третираних узорака на 900°C, узорци S9 и S10, 

приказани на слици 22 показују значајне разлике у кристалној структури у односу на основне 

узорке који нису термички третирани. Термичка обрада није значајно утицала на промену 

фазног састава састава материјала, већ на степен искристалисалости присутних фаза. Након 

термичког третмана долази до уређења кристалне структуре присутних фаза што је утврђено 

присуством оштриш пикова изузетно високих интензитета на дифрактограмима праха 

пиказаних на слици 22. Током процеса кристализације материјала на високим температурама, 

долази до повећања кристалне фазе и смањења аморфне фазе геополимера [137]. Пикови 

термички третираних материјала су интензивнији и оштрији у односу пикове основних 

узорака и термички третираних узорака на 600°C. Након термичког третмана на 900°C, поред 

кварца и албита идентификован је и нефелин. Пикови су идентификовани картицама из ICDD 

базе [107]: Q- кварц (SiO2; 00-046-1045), A- албит (Na(AlSi3O8); 01-083-1611), N- нефелин 

(NaAlSiO4; 01-083-9033); Nd- алуминијум- неодим- силицијум- оксид (Al15Nd9.92Si4.5O26; 01-

083-5357).  

10 20 30 40 50 60 70 80

Nd

Nd

Nd

Nd

Nd

Nd

Nd

Nd

NdNd
Nd

A

A

A

A

Q

QQ

Q

Q

Q

Q

Q

N

Nd

N

N

N

N
S10

И
н
те

н
зи

те
т 

(п
.ј
.)

2 (°)

Nd: Al15Nd9.92Si4.5O26

Q: SiO2

N: NaAlSiO4

A: Na(AlSi3O8)

S9

N

Q

 

Слика 22.  Рендгенски дифрактограми праха узорака S9 и S10 
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Анализом рендгенског дифрактограма праха термички третираних узорака на 300°C, 

узорци S11 и S12, слика 23, идентификовани су пикови карактеристични за кристалне фазе 

кварца и албита, као и за самаријум. Пикови су идентификовани на основу картица из ICDD 

базе [107], бројеви коришћених картица за идентификацију: Q- кварц (SiO2; 01-083-0539), A- 

албит (Na(AlSi3O8), 01-089-6425), Sm- самаријум (Sm, 00-051-1170), Sm- самаријум(III)- оксид 

(Sm2O3, 00-043-1030). На основу добијених резултата може се закључити да је дошло до 

успешне уградње Sm2O3, што су потврдиле методе XRF и EDS. Након термичког третмана на 

300°C  долази до благог уређења аморфне фазе. 
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Слика 23. Рендгенски дифрактограми праха узорака S11 и S12 

На слици 24 приказан је резултат рендгенске дифракције узорака који су термички 

третирани на 600°C, узорци S13 и S14. Када се упореде дифрактограми са слике 23 и слике 24, 

оба рендгенска дифрактограма показују присуство фаза као што су кварц, албит, и 

самаријум(III)-оксид. Пикови су идентификовани на основу картица из ICDD базе [107], 

бројеви коришћених картица за идентификацију: Q- кварц (SiO2; 01-089-8935), A- албит 

(Na(AlSi3O8); 01-089-6424), Sm- самаријум(III)- оксид (Sm2O3, 01-080-7746). Међутим, постоје 

разлике у интензитету и броју пикова за ове фазе. Дифрактограм са слике 23 показује већи број 

идентификованих пикова за Sm2O3 и SiO2. Ово указује на различите количине и расподелу 

ових фаза у узорцима и на различите услове третмана. 
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Слика 24. Рендгенски дифрактограми праха узорака S13 и S14 

На слици 25 приказани су дифрактограми праха термички третираних узорака S15 и S16. 

На основу резултата приказаних на слици 25 може се уочити да идентификоване фазе 

испитиваних узорака показују оштре и уске пикове након термичког третмана. На основу 

изгледа базне линије јасно је одсуство аморне фазе у узорцима. Утицај повећања температуре 

(термички третман на 900°C) доводи до уређења структуре геополимерног материјала. Услед 

повећања температуре долази до уређења кристалне структуре односно до кристализације 

фаза из аморфног матрикса. Највећи допринос кристалној структури дају нефелин који се 

издваја током термичког третмана и кварц који је стабилан у својој кристалној форми до 1100 

°C [28].  У овим узорцима долази до настанка Sm2Si2O7, што се разликује у односу на узорке у 

које је уграђен неодим, код њих долази до стварања пиросиликата на 600°C. Присутне фазе су 

идентификоване коришћењем картица из ICDD базе [107]: Q- кварц (SiO2; 01-089-8941), N- 

нефелин ( Na8(Al8Si8O32); 01-075-2933), Sm- самаријум-пиросиликат (Sm2Si2O7; 00-043-1029). 
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Слика 25. Рендгенски дифрактограми праха узорака S15 и S16 
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Већи интензитет пикова термички третираних узорака указује на повећање кристалне фазе 

у односу на основне узорке. Ове промене у интензитетима пикова и структури указују на то 

да термички третман има значајни утицај на микротруктуру и фазни састав узорака. 

4.2.5. Инфрацрвена спектроскопија Фуријеове трансформације дифузне рефлексије 

термички третираних узорака 

Као и за основне узорке и за термички третиране узорке су вредности таласних бројева и 

асигнације представљени у табели 15.  

Табела 15. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3614 Nd-OH 

2798 адсорпција атмосферског CO2 

1767 вибрације деформације адсорбоване воде 

1470 адсорпција атмосферског CO2 

1035 асиметричне вибрације Si-O-T 

796 симетричне вибрације Si-O-T 

683 Nd-OH вибрације 

 

Поређењем термички третираних узорака на 300˚C са слике 26 и узорака који нису 

термички третирани са слике 5, може се заључити да се јавља веома мала разлика у изгледу 

спектара. Та разлика се огледа у томе што су термички третираним узорцима таласни бројеви 

померени ка вишим вредностима, а и интензитет апсорпционе траке је слабији у односу на 

узорке који нсу третирани термички. 
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Слика 26. DRIFT анализа узорака S5 и S6 

Апсорпциона трака карактеристична за формирање Nd-OH везе је померена ка 3614 cm-1. 

Адсорпција CO2 из атмосфере је такође уочљива на пиковима вредности 2798 и 1470 cm-1. 

Асиметричне и симетричне вибрације истезања Si-O-T асигниране су редом на следећим 
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вредностима таласних бројева 1035 и 796 cm-1. Вибрација Nd-OH се налази на 683 cm-1. Долази 

до мале дехидратације, уз извесну структурну реорганизацију што означава почетну фазу 

кристализације, што је у складу са XRPD анализом. 

У табели 16 су приказане вредности таласних бројева и асигнација пикова узорака који су 

термички третирани на 600°C. 

Табела 16. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3601 Nd-OH 

2782 адсорпција атмосферског CO2 

1760 вибрације деформације адсорбоване 

воде 

1469 адсорпција атмосферског CO2 

1025 асиметричне вибрације Si-O-T 

798 симетричне вибрације Si-O-T 

683 Nd-OH вибрације 

 

Узорци S7 и S8 су подвргнути термичком третману на 600°C и резултати спектра су 

представљени на слици 27. 
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Слика 27. DRIFT анализа узорака S7 и S8 

Са повећањем температуре термичког третмана таласни бројеви узорака S7 и S8 се померају 

ка нижим вредностима, слика 27. Апсорпциона трака карактеристична за формирање Nd-OH 

везе је померена ка 3601 cm-1. Адсорпција атмосферског CO2 је уочљива на пиковима 

вредности 2782 и 1469 cm-1. Асиметричне и симетричне вибрације истезања Si-O-T налазе се 

на следећим вредностима таласних бројева 1025 и 798 cm-1. Потврда вибрације Nd-OH се 

налази на 683 cm-1. На 600°C долази до значајне реорганизације структуре и дехидратације, 

као и до повећане кристализације, што је опет у складу са XRPD анализом. 

Вредности таласних бројева и асигнација пикова за узорке који су термички третирани на 

900°C су приказани у табели 17. 
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Табела 17. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3406 Nd-OH 

1707 адсорпција атмосферског CO2 

1569 вибрације деформације адсорбоване воде 

1327 адсорпција атмосферског CO2 

1031 асиметричне вибрације Si-O-T 

953 асиметричне вибрације Si-O-T 

812 симетричне вибрације Si-O-T 

677 Nd-OH вибрације 

 

Узорци S9 и S10 су подвргнути термичком третману на 900°C и резултати спектра су 

представљени на слици 28. 
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Слика 28. DRIFT анализа узорака S7 и S8 

На слици 28 је даље присутан тренд снижавања вредности таласних бројева. Апсорпциона 

трака карактеристична за формирање Nd-OH везе је померена ка 3406 cm-1. Адсорпција 

атмосферског CO2 се јавља на пиковима вредности 1707 и 1327 cm-1. Асиметричне и 

симетричне вибрације истезања Si-O-T налазе се на следећим вредностима таласних бројева 

1031, 953 и 812 cm-1. Потврда вибрације Nd-OH се налази на 677 cm-1. На 900°C долази до 

потпуне реорганизације структуре и дехидратације, као и до настанка добро дефинисаних 

кристалних фаза, што је у складу са XRPD анализом. 

Вредности таласних бројева и асигнација пикова за узорке у које је уграђен Sm2O3 и који су 

термички третирани на 300°C се налазе у табели 18. 

 



54 

 

 

Табела 18. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3623 Sm-OH 

2784 адсорпција атмосферског CO2 

1763 вибрације деформације адсорбоване воде 

1475 адсорпција атмосферског CO2 

1030 асиметричне вибрације Si-O-T 

796 истежуће вибрације Sm-O 

669 савијајуће вибрације Sm-O-H 

561 истежуће вибрације Sm-O-Si 

 

Узорци S11 и S12 су подвргнути термичком третману на 300°C и резултати спектра су 

представљени на слици 29. 
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Слика 29. DRIFT анализа узорака S11 и S12 

Код узорака у које је уграђен Sm2O3 не долази до неких већих промена након термичког 

третмана на 300˚C. Главна разлика се огледа у смањењу интензитета апсорпционих трака, 

вредности таласних бројева су скоро исте остале, јавља се разлика код траке карактеристичне 

за формирање Sm-OH везе, њена вредност након термичког третмана је 3623 cm-1. Такође траке 

за адсорпцију угљен-диоксида из атмосфере су на 2784 и 1475 cm-1 вредностима таласних 

бројева. 

У табели 19 су приказане вредности таласних бројева и асигнација пикова за узорке који су 

термички третирани на  600˚C. 
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Табела 19. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3618 Sm-OH 

2798 адсорпција атмосферског CO2 

2348 вибрације деформације адсорбоване воде 

1719 вибрације деформације адсорбоване воде 

1464 адсорпција атмосферског CO2 

1033 асиметричне вибрације Si-O-T 

807 истежуће вибрације Sm-O 

669 савијајуће вибрације Sm-O-H 

 

Узорци S13 и S14 су подвргнути термичком третману на 600°C и резултати спектра су 

представљени на слици 30. 
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Слика 30. DRIFT анализа узорака S13 и S14 

За узорке са слике 30 није карактеристично смањење вредности апсорпционих пикова, не 

постоји тренд као код узорака у које је уграђен Nd2O3. Трака на 3618 cm-1 приписује се 

формирању  Sm-OH везе. На графику се појављује нови апсорпциони пик на 2348 cm-1 који се 

приприсује деформационим вибрацијама адсорбоване воде. Пик за адсорпцију угљен- 

диоксида се налази на вишој вредности таласног броја 2798 cm-1, док се други пик налази на 

нижој вредности таласног броја 1464 cm-1, тим пиком се потврђује адсорпција угљен- диоксида 

из атмосфере. На таласним бројевима 1033 cm-1, 807 cm-1, 669 cm-1 се налазе вибрације које 

одговарају везама Si-O-T, Sm-O и Sm-O-H, редом. 

У табели 20 су приказане вредности таласних бројева и асигнација пикова за узорке који су 

термички третирани на  900˚C. 
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Табела 20. Вредности таласних бројева и асигнација пикова 

Вредности таласних бројева (cm-1) Асигнација 

3427 Sm-OH 

1710 вибрације деформације адсорбоване воде 

1025 асиметричне вибрације Si-O-T 

806 истежуће вибрације Sm-O 

674 савијајуће вибрације Sm-O-H 

 

Узорци S15 и S16 су подвргнути термичком третману на 900°C и резултати спектра су 

представљени на слици 31. 
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Слика 31. DRIFT анализа узорака S15 и S16 

Широки пик са слике 31, око 3427 cm-1 указује на присуство O-H истежућих вибрација, 

потиче од O-H групе из Sm-OH и из адсорбоване воде након термичког третмана. Пик на 1710 

cm-1 потиче од деформационих вибрација адсорбоване воде. Пик од око 1025 cm-1 се приписује 

асиметричном истезању Si-О-T веза, што је главна структурна компонента геополимерa. Пик 

на 806 cm-1 може бити повезан са вибрацијама истезања Si-O, док се пик на 674 cm-1 приписује 

савијајућим вибрацијама Sm-O-H. Спектри узорака S15 и S16 показују разлике у интензитету 

и тачним позицијама пикова, што указује на промене у структурној организацији због 

различитих концентрација Sm2O3. 

4.2.6. Скенирајућа електронска микроскопија термички третираних узорака 

Морфологија термички третираних узорака S5 и S6 приказана је на слици 32а и 32б, редом. 

На најнижој температури термичке обраде на 300°C, узорак S5 на слици 32а повећава крутост 

заједно са екстракцијом кристалне влаге.  Узорак S5 показује јасне кристалне границе као и 

веома добро дефинисане границе зрна у поликристалним зрнима. Узорак S5 у који је уграђен 
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1% Nd2O3 показује стабилно стање без појаве додатних ефеката како на површини тако и на 

маси поликристалних зрна. Узорак S6, слика 32б, на температури од 300°C показује ефекат 

збијања зрна и избацивања кристалне влаге који је очигледан на слици са увећањем од 1200х. 

Компактна и конзистентна зрна као и стабилни кристали се формирају на температури од 

300°C.  

 

  

  

а) б) 

 
в) 
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г) 

Слика 32. а) микрографије узорка S5 на увећањима 1200х и 6500х, б) микрографије узорка 

S6 на увећањима 1200х и 6500х, в) EDS анализа узорка S5 г) EDS анализа узорка S6 

EDS методом, слика 32в и 32г, је потврђена уградња 1% и 5% Nd2O3 код узорака S5 и S6, 

редом, што је у складу са XRF анализом. 

Са повећањем температуре термичке обраде на 600°C, јавља се ефекат ширења пора, слика 

33а и 33б. Ефекат ширења пора се објашњава тиме да се укупна температура геополимера 

довољно повећала да избаци сву кристалну воду и наставила да делује на отварање малих пора 

и пукотина у поликристалним зрнима. Појава малих пора је последица нагомилавања 

материјала услед повишене температуре. Поред ослобађања кристалне воде, долази до 

прекида неких алумосиликатних веза које додатно појачавају стварање микропора. Поре су 

неравномерно распоређене и појављују се на појединим деловима кристалних зрна. Можемо 

претпоставити да постоји интензивнија појава пора на местима обогаћеним неодимом. Слике 

33а и 33б, на увећањима 1200x и 6500x, откривају пуну величину и дистрибуцију пора у 

алуминосиликатној матрици. 
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а) б) 

 
в) 

 
г) 

Слика 33. а) микрографије узорка S7 на увећањима 1200х и 6500х, б) микрографије узорка 

S8 на увећањима 1200х и 6500х, в) EDS анализа узорка S7 г) EDS анализа узорка S8 

 EDS анализа потврђује уградњу 1% и 5% Nd2O3 у анализираним узорцима, потврђујући 

резултате XRF анализе. 

На температури од 900° C, ширење пора се повећава. На слици 34а и 34б приказано је 

ширење пора на цело зрно алуминосиликатне базе, са јасном тенденцијом даљег напредовања. 

Слика 34б на увећању 6500x открива појаву већих пора у алуминосиликатној матрици. Висока 
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температура је довела до прекида Al-SiО веза и тако довела до стварања димензија пора око 2 

μм у пречнику, што доводи до повећања порозности ААМ са порастом температуре. 

Дистрибуција величине пора је скоро уједначена. Делокализација пора на местима са 

уграђеним неодимом као и њихова неједнакост у величини последица су уградње 5% Nd2О3 у 

ААМ, слика 34б. Поре које имају неправилан елиптични облик пречника до 5μм са 

тенденцијом даљег ширења. Повећана концентрација неодима условила је нехомогену 

дистрибуцију пора као и њихов облик и величину.  

  

  
а) б) 

 
в) 
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г) 

Слика 34. а) микрографије узорка S9 на увећањима 1200х и 6500х, б) микрографије узорка 

S10 на увећањима 1200х и 6500х, в) EDS анализа узорка S9 г) EDS анализа узорка S10 

EDS анализа је потврдила уградњу различитих концентрација Nd2О3, слика 34в и 34г, што 

је такође у складу са XRF анализом. 

Анализом термичког третмана узорака S11 и S12 на најнижој температури термичке обраде 

на 300°C уочава се, слика 35а и 35б, да као и код узорака S1 и S2 , долази до повећавања 

крутости заједно са екстракцијом кристалне влаге. Такође су јасно дефинисане кристалне 

границе и границе зрна. Узорак S11 у који је уграђен  са 1% Sm2О3, слика 35а, показује 

стабилно стање без појаве додатних ефеката како на површини тако и на маси поликристалних 

зрна. Узорак S12 на 300°C, слика 35б, показује ефекат збијања зрна који је очигледан на слици 

са увећањем од 6500х. И овде долази до формирања компактних зрна и стабилних кристала, 

као што је случај и са узорцима S1 и S2.  
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а) б) 

 
в) 

 
г) 

Слика 35. а) микрографије узорка S11 на увећањима 1200х и 6500х, б) микрографије 

узорка S12 на увећањима 1200х и 6500х, в) EDS анализа узорка S11 г) EDS анализа узорка 

S12 

EDS метода је потврдила уградњу различитих концентрација Sm2О3, слика 35в и 35г, што 

потврђује резултате XRF анализе. Такође и на температури од 600˚C долази до истих промена, 

као код узорака са 1% и 5% Nd2O3. Долази до истискивања кристалне влаге из узорка и до 

формирања микропора. Анализирајући увећања 6500х, слика 36а и 36б, могу се уочити разлике 

у величини пора, код узорка S14 се формирају поре већих димензија у односу на узорак S13. 

Може се претпоставити да долази до раскидања алуминосиликатних веза и неких веза са 

самаријумом, које доприносе стварању пора већих димензија.  
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а) б) 

 
в) 

 
г) 
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Слика 36. а) микрографије узорка S13 на увећањима 1200х и 6500х, б) микрографије узорка 

S14 на увећањима 1200х и 6500х, в) EDS анализа узорка S13 г) EDS анализа узорка S14 

EDS метода је потврдила уградњу различитих концентрација Sm2О3, слика 36в и 36г, чиме 

су потврђени резултати XRF анализе. 

Тренд настанка пора се наставља и код узорака третираних на 900˚C, слика 37а и 37б. 

Разлика у односу на узорке S9 и S10 је та да су код узорака S15 и S16 видљивије поре мањих 

димензија, али униформнијег распореда.  

 

  

  
а) б) 

 
в) 
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г) 

Слика 37. а) микрографије узорка S15 на увећањима 1200х и 6500х, б) микрографије узорка 

S16 на увећањима 1200х и 6500х, в) EDS анализа узорка S15 г) EDS анализа узорка S16 

EDS метода је потврдила уградњу различитих концентрација Sm2О3, слика 37в и 37г, као и 

резултате XRF анализе. 
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4.2.7. Трансмисиона електронска микроскопија – Енергетски дисперзиона 

спектроскопија  

Због доступних стредстава за ТЕМ анализу термички третираних узорака изабрани су само 

узорци са највишим концентрацијама неодима и самаријума и температуром термичког 

третмана од 900°C. 

Слика 38а и 38б приказује велику честицу неправилног облика, честица има донекле 

аморфну структуру са недефинисаним границама. Ивице честица су релативно глатке, али 

показују извесну храпавост, што указује на могућу агломерацију мањих честица или кластера. 

Постоје варијације у контрасту унутар честице, што указује на регионе различите густине или 

фаза. Разлике у контрасту такође могу бити последица варијација у атомском броју, где 

области са тежим елементима изгледају тамније због већег расејања електрона. Површина 

честице је храпава, што указује на површинске неправилности или присуство мањих 

наночестица прилепљених на главну структуру.  

  

а) б) 

 

в) 
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г) 

Слика 38. ТЕМ и EDS анализе узорка S10 

 

Мапа са слике 38в истиче регије где је присутан неодим. Жуте тачке представљају 

присуство Nd унутар узорка. Интензитет жутих подручја указује на концентрацију Nd. 

Светлија и гушћа подручја указују на веће концентрације, док тамнија и ређа подручја указују 

на мање концентрације или одсуство Nd. Када се упореди мапа са слике 38в са TEM сликом 

38а, може се уочити да расподела Nd корелира са морфолошким карактеристикама видљивим 

на TEM слици 38а. Неодим је распоређен кроз честицу, али његова концентрација варира, што 

указује на могуће нехомогености и присуство различитих фаза богатих неодимом. EDS 

спектар са слике 38г, идентификује присуство угљеника, кисеоника, неодима, силицијума, 

алуминијума и бакра у узорку. Пикови за неодим потврђују његово значајно присуство, док 

пикови који потичу од бакра престављају контаминацију бакарне мрежице која је коришћена 

током анализе. Присуство силицијума и алуминијума је очекивано, угљеник се јавља због 

адсорпције угљен-диоксида из атмосфере, ова анализа је у складу са свим претходним 

анализама. 

Слика 39a и 39б приказује приближно сферну честицу са пречником који одговара скали, 

што указује да је честица око 100 nm у величини. Честица има релативно уједначен облик, али 

са извесним варијацијама у густини, што показују разлике у контрасту унутар честице. 

Видљива је разлика у контрасту унутар честице, са тамнијим подручјима која указују на 

подручја веће густине и светлијим подручјима која сугеришу мању густину фазе. Честица  има 

донекле аморфну природу, јер нису видљиве јасне кристалне решетке, док је XRPD анализом 

показано да на 900°C долази до реорганизације аморфне у кристалну структуру. Површина 

честице изгледа глатко, без изражених површинских карактеристика на овом увећању. Ивице 

честице су јасно дефинисане, указујући на јасну границу између честице и околине. 
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а) б) 

 

в) 

 

г) 

Слика 39. ТЕМ и EDS анализе узорка S16 
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Мапа са слике 39в истиче регије где је присутан самаријум. Жуте тачке представљају 

присуство Sm унутар узорка, док њихов интензитет указује на концентрацију Sm. Светлија и 

гушћа подручја сугеришу веће концентрације, док тамнија и ређа подручја указују на мање 

концентрације или одсуство Sm.  Присуство пикова који се могу приписати самаријуму, слика 

39г потврђује његово присуство у узорку. 

4.2.8. Рендгенска фотоелектронска спектроскопија 

Слика 40a приказује прегледни спектар геополимера термички обрађеног на 300°C. 

Најдоминантнија спектрална линија припада кисеонику О 1s, док се веома изражени пикови 

за алуминијум Al 2p и силицијум Si 2p налазе на карактеристичним позицијама за ове 

елементе. Неодим се појављује на спектру при енергији везивања од око 1000 eV, где су његови 

пикови подељени на два доминантна, што је и очекивано. Веома је важно нагласити да је 

спектрална линија угљеника смањена или да не постоји. То значи да је термички обрађен 

геополимер без угљеника. У поређењу са термички необрађеним геополимерима, где је пик 

угљеника јасно видљив, угљеник након термичке обраде скоро потпуно напушта структуру и 

састав геополимера [138].  
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д) 

Слика 40. XPS анализа узорка S5 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Nd3d, г) Al2p, д) Si2p 

 

XPS спектри високе резолуције Nd 3d, Al 2p и Si 2p линија, заједно са резултатима 

одговарајућих уклапања, приказани су на слици 40в–д, редом. Nd 3d линија је дублет 

позициониран на 979,1 eV и 1000,5 eV, који припада Nd 3d5/2 и Nd 3d3/2, редом. Први и 

доминантнији допринос се може наћи при енергији везивања од 972,8 eV и 979,1 eV (Nd 3d 

5/2) и може се приписати постојању равнотежне смеше Nd(OH)3 + Nd2O3 као последица 

алкалне активације. Други допринос познат као сателитски пик даје спектралну линију на 

995,1 eV и 1000,5 eV (Nd 3d 3/2) и може се приписати неизреагованом Nd2O3. После термичке 

обраде на најнижој температури долазимо до закључка да је количина изреагованог и 

неизреагованог Nd2O3 2:1 [139]. 

Слика 40г даје увид у дистрибуцију алуминијума и његово понашање након третмана на 

300°C. Две доминантне спектралне линије, Al 2p-1 на 74,4 eV и Al 2p-2 на 72,5 eV, јасно су 

видљиве са графикона. Доминантнији пик Al 2p-1 може се приписати чистом Al2O3, док се 

релативно мање изражен допринос Al 2p-2 односи на постојећу фазу непотпуно изреагованог 

алуминијума. 

Детаљан спектар силицијума је приказан на слици 40д, где се силицијум понаша веома 

слично алуминијуму. Графикон јасно показује два доминантна доприноса Si 2p-1 на 102,9 еV 

и слабији допринос Si 2p-2 на 100,6 eV. Si 2p-1 пик на 102,9 еV може се приписати доминантној 

фази SiО2 и Al2ОSiО4. Други допринос Si 2p-2 на 100,6 еV одговара молекуларном ситу (зеолит 

3А) NaAl2SiО4 [138]. Термички обрађен геополимер на 300°C можемо упоредити са термички 

необрађеним и видети да нема значајних разлика у хемијском понашању, као ни у погледу 

новонасталих фаза. 

На слици 41а-д приказани су детаљни спектри неодим Nd 3d линије, алуминијум Аl 2p 

линије и силицијум Si 2p линије узорка геополимера третираног на 600°C. Што се тиче 

неодимa, позиције пикова, доприноса Nd 3d 5/2 и Nd 3d 3/2, су остале непромењене. Однос 

доминантног и слабијег доприноса се није мењао са температуром, што говори о термичкој 

стабилности неодимa и његовој инертности на повишеним температурама. 
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д) 

Слика 41. XPS анализа узорка S8 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Nd3d, г) Al2p, д) Si2p 
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Међутим, алуминијум у овом узорку показује потпуно другачије понашање. Допринос Аl 

2p-2 на 72,5 еV постаје све израженији и није тако мали као у случају третмана на 300°C. 

Доминантнији допринос Аl 2p-1 на 74,4 еV остаје готово непромењен, што указује на 

стабилност равнотеже SiО2 и Al2ОSiО4. Како се алуминијум и силицијум понашају слично у 

геополимеру, мање изражен допринос Si 2p-2 постао је израженији у смеши силицијум- 

диоксида, где је формирање аморфне фазе молекуларног сита и NaAl2SiО4 било фаворизовано 

са повећањем температуре третмана [140]. 

Слика 42а приказује прегледни спектар геополимера термички третираног на 900°C. Након 

термичке обраде геополимера на 900°C, може се закључити да неодим дефинитивно показује 

отпорност на повишене температуре. Положаји спектралних линија Nd 3d 5/2 и Nd 3d 3/2 

остају потпуно исти као у претходним случајевима, слика 42в. Такође, однос површина испод 

врхова остаје непромењен. Баланс између Nd(OH)3 и Nd2O3 фаза остаје скоро константан у 

читавом опсегу температура којима су узорци били изложени [139]. На овај начин неодим је 

потврдио своју улогу, јер се веома добро понаша на свим температурама и не утиче много на 

основни геополимерни композит.  

1200 1000 800 600 400 200 0

0

5000

10000

15000

20000

25000

30000

Б
П

С

Енергија везивања (eV)

 Преглед: БПС

O 1s

Nd 3d

Si 2s Si 2p

Al 2s
Al 2p

а) 

 

540 535 530 525 520

0

1000

2000

3000

4000

5000

6000

7000

8000

Б
П

С

Енергија везивања (eV) 

 O1s: O 1s-2

 O1s: O 1s-1

O 1s-1

O 1s-2

 

б) 

1020 1010 1000 990 980 970 960

1500

2000

2500

3000

3500

4000

Б
П

С

Енергија везивања (eV) 

 Nd3d: Nd 3d 5/2

 Nd3d: Nd 3d 5/2

 Nd3d: Nd 3d 3/2

Nd 3d 3/2

Nd 3d 5/2

в) 

80 78 76 74 72 70 68 66

100

150

200

250

300

350

400

Б
П

С

Енергија везивања (eV)

 Al2p: Al 2p-1

 Al2p: Al 2p-2Al 2p-1

Al 2p-2

 
г) 



73 

 

 

110 105 100 95 90

100

200

300

400

500

600

700

800

900

Б
П

С

Енергија везивања (eV) 

 Si2p: Si 2p-1

 Si2p: Si 2p-2
Si 2p-1

Si 2p-2

 

д) 

Слика 42. XPS анализа узорка S10 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Nd3d, г) Al2p, д) Si2p 

 

У случају термичке обраде на 900°C, алуминијум губи интензитет другог доприноса Al 2p-

2 на 72,5 еV, при чему несумњиво долази до разлагања постојеће фазе непотпуно изреаговалог 

алуминијума. Ово доводи до закључка да ће очвршћавањем на високим температурама, 

реакција термичке декомпозиције бити фаворизована у правцу формирања најстабилније и 

доминантне фазе SiО2 у облику кварца. 

Слика 43а приказује прегледни спектар геополимера термички обрађеног на 300°C 

допираног са 5% Sm2O3. Пик кисеоника се налази на стандардној вредности енергије између 

531,3 eV и 535,8 еV и узет је као референтни пик са којим су анализирани остали доприноси. 

Такође, положаји спектралних линија Al 2p и Si 2p су очекивани и означени на слици 43a. У 

високоенергетском делу спектра, око 1000 еV, налази се спектрална линија самаријума, Sm 3d. 

Оно што је опет изузетно важно истаћи јесте да је спектрална линија угљеника потпуно или 

скоро потпуно нестала. Ово опет говори у прилог чињеници да термичком обрадом 

дефинитивно формирамо материјал без угљеника, без обзира на врсту допанса. 
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д) 

Слика 43. XPS анализа узорка S12 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Sm3d, г) Al2p, д) 

Si2p 

 

Присуство самаријума је потврђено и приказано на спектру, детаљно је анализирано на 

слици 43в. За потребе анализе узета је спектрална линија Sm 3d 5/2, која има два скоро 

идентична доприноса. Први допринос Sm 3d 5/2 -1 налази се на 1091,3 еV, док је други Sm 3d 

5/2 -2 лоциран на 1083,8 еV. Пик при вишој вредности енергије везивања односи се на 

равнотежну смешу Sm2О3 + Sm(OH)3, док се онај на нижој вредности односи на почетни 

допанс Sm2O3. У случају термичке обраде на 300°C, овај однос доприноса се не мења значајно. 

Чак и на вишим температурама, односи доприноса Sm 3d 5/2 -1 и Sm 3d 5/2 -2 се не мењају 

драстично, слика 44в. Само у случају највише температуре третмана на 900°C, постоји мали 

скок у интензитету доприноса Sm 3d 5/2 -2 на слици 45в. Ово указује на повећање количине 

чистог Sm2O3 у поређењу са равнотежном смешом. Можда је исправније рећи да на веома 

високим температурама равнотежна смеша нестаје, а реакција се фаворизује у правцу почетног 

формирања Sm2O3. У завршној фази термичке обраде очекује се да ће доћи до потпуног 

распадања и нестанка самаријум-хидроксидне фазе. У саставу геополимера свакако остаје 

термодинамички стабилнија оксидна фаза, Sm2О3. 
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д) 

Слика 44. XPS анализа узорка S14 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Sm3d, г) Al2p, д) Si2p 
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У случају алуминијума и силицијума са великом сигурношћу се може рећи да су спектри 

готово идентични узорцима допираним неодимом. Al 2p и Si 2p спектралне линије 

геополимера допираног неодимом на 300°C, слика 41г и 41д,  показују очекивани тренд 

понашања мање израженог доприноса Al 2p -2 и Si 2p -2. Са порастом температуре на 600°C, 

слика 44г и 44д,  долази до благог смањења доприноса линија Al 2p -2 и Si 2p -2, док на 

максималној температури од 900°C, слика 45г и 45д, долази до већег смањења у може се 

уочити интензитет ових спектралних линија. Објашњење за овај тренд је веома слично оном у 

случају неодима. Може се закључити да допанси као што су неодим и самаријум показују 

велику инертност у погледу реаговања са геополимером као и са његовим међуфазама у 

процесу алкалне активације и током термичке обраде. 
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д) 

Слика 45. XPS анализа узорка S16 а) прегледни спектар, б) O1s, в) Sm3d, г) Al2p, д) Si2p 

 

 

Даљом анализом нумеричких података добијених XPS методом, израчунати су атомски 

проценти (ат%) за силицијум и алуминијум, као и њихова промена у зависности од 

температуре термичке обраде, табеле 21 и 22. Табела 21 показује промену атомских процената 

са температуром за геополимер допиран неодимом. Одмах се може уочити одређена 

правилност, јер се количина алуминијума смањује са температуром од 10,06 ат% до 8,43 ат%. 

У случају силицијума јавља се потпуно супротан тренд понашања. Атомски проценти 

силицијума се повећавају са 20,78 ат% на 22,39 ат%. Ако се мало пажљивије погледа разлика, 

види се да је смањење количине алуминијума Al 2p 1,63 ат%, док је повећање Si 2p 1,61 ат%. 

Табела 21. Атомски проценти алуминијума и силицијума у термички третираним узорцима 

у које је уграђен Nd2O3, добијени XPS анализом 

S6 ат% S8 ат% S10 ат% 

Al2p 10,06 Al2p 8,77 Al2p 8,43 

Si2p 20,78 Si2p 21,45 Si2p 22,39 

 

Табела 22. Атомски проценти (ат%) алуминијума и силицијума у термички третираним 

узорцима у које је уграђен Sm2O3, добијени XPS анализом 

S12 ат% S14 ат% S16 ат% 

Al2p 9,49 Al2p 8,92 Al2p 9,15 

Si2p 20,08 Si2p 20,82 Si2p 21,51 

 

У случају геополимера у који је уграђен самаријум, дешава се нешто слично, али не и 

идентично. Атомски проценти алуминијума се не мењају континуирано, али се на крају може 

приметити општи тренд смањења, табела 22. Највеће смањење количине алуминијума се 

дешава на 600°C, али и након максималне температуре количина Al 2p остаје смањена за 0,34 

ат%. Максимална разлика у овом случају је 0,57 ат%. Понашање Si 2p је идентично оном код 
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узорка у који је уграђен неодим, приметно је константно повећање атомских процената са 

повећањем температуре. Максимална разлика у атомским процентима за овај узорак је 1,43 

ат%. На основу добијених података о атомским процентима из XPS анализе, може се рећи да 

са повећањем температуре термичке обраде, укупна количина Al 2p опада, а укупна количина 

Si 2p расте. Када се упореде узорци у које је уграђен самаријум, дефинитивно се може 

закључити да су процентуалне разлике смањене у односу на узорке у које је уграђен неодим. 

Неодим вероватно није утицао на топлотне губитке Al једињења у геополимеру, док је 

самаријум донекле термички стабилизовао нестабилнију Al фазу и смањио укупне губитке чак 

и у случају силицијумске стабилније фазе [140]. 

4.2.9. Ултрaљубичаста-видљива спектроскопија 

График на слици 46а приказује UV/Vis спектар термички обрађених геополимера на 

температури од 300˚C, узорак S5 и узорак S6.  На слици 46б приказани су термички обрађени 

узорци геополимера на температури од 600˚C, узорак S7 и узорак S8. Сви узорци су снимљени 

у опсегу од 200 nm до 1000 nm. Код узорака који су термички третирани на 900°C долази до 

рекристализације и јавља се потпуно одсуство адсорпције, те из тог разлога нису приказани 

UV/Vis спектри тих узорака. 

На првом графику, слика 46а, апсорбанца је 1,45 за S5, на таласној дужини од 260 nm, и ова 

апсорбанца се може приписати структури синтетисаних геополимера. Такође су приметни 

веома мали пикови на 580 nm, 745 nm, 803 nm и 871 nm, који се приписују Nd3+ који је уграђен 

у узорке геополимера [141]. Ови пикови се губе у узорку који је термички обрађен на 600˚C, 

слика 46б, претпоставка је да дифузија током термичке обраде на температурама изнад 300˚C 

мења термодинамику Nd3+. Такође, са порастом температуре на 600˚C током термичке обраде, 

апсорбанција опада на 1,25 за Ѕ7 јер се структура геополимера мења, што је видљиво на SEM 

анализи, где се може видети да се поре шире и настају пукотине у поликристалним зрнима. 
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Слика 46. UV/Vis спектар узорака а) S5 и S6 б) S7 и S8 

 

Код узорака у које је уграђено 5% Nd2O3 у поређењу са узорцима у које је уграђено 1% 

Nd2O3, примећује се велика разлика у изгледу UV/Vis спектра. Апсорбанца за узорак третиран 

на 300˚C је 1,7, што се може приписати Al2О3 и утицају неодима на структуру геополимера. 
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Траке се појављују на 528 nm, 579 nm, 745 nm, 803 nm и 869 nm, апсорбанца је много нижа, а 

приписује се јону Nd3+ у термички обрађеном геополимеру [142]. Kод оба узорка у које је 

уграђено по 5% Nd2O3, као и код узорака у које је уграђено по 1% Nd2O3, који су термички 

обрађени на 600˚C, није дошло до потпуног нестанка трака на нешто већим таласним 

дужинама, па су видљиве траке на 589 nm, 749 nm, 809 nm и 891 nm, што се такође приписује 

јону Nd3+ [142]. 

На слици 47а и 47б су приказани графици узорака у које је уграђен самарију(III)-оксид и 

који су термички третирани на 300°C и 600°C. Узорци S11 и S12 су термички третирани на 

300°C, слика 47а, док су узорци S13 и S14 термички третирани на 600°C, слика 47б. 
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Слика 47. UV/Vis спектар узорака а) S11 и S12 б) S13 и S14 

 

Након термичког третмана на 300˚C, слика 47а, се примећују апсорпционе траке на ~400–

900 nm које се могу приписати Sm2O3 мезопорама и показују добар капацитет апсорпције UV 

светла у односу на основне узорке [143]. После термичке обраде узорака на 600˚C, слика 47б, 

нестају апсорпционе траке на вишим таласним дужинама. Применом овако високе 

температуре може доћи до промена у електронској структури материјала, укључујући промене 

у енергетским нивоима електронских орбитала и то може утицати на апсорпционе траке. 

Такође, агломерација честица доводи до промене у апсорпционим тракама, што се на 

микрографијама може приметити да долази до агломерације кристалних зрна и настанка пора 

и то може утицати на начин какко се апсорбује светло унутар материјала. 
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5. Примена  

Геополимери на бази метакаолина налазе широку примену у грађевинској индустрији због 

своје високе механичке отпорности, хемијске стабилности и еколошке прихватљивости. 

Одређивање термалне кондуктивности геополимера је кључно јер они често служе као 

изолациони материјали у грађевинарству [144]. Ниска термална кондуктивност омогућава 

бољу енергетску ефикасност зграда, смањујући потребу за додатним системима за грејање и 

хлађење [145]. Поред тога, одређивање акустичних својстава геополимера је важно јер 

материјали са добрим звучним изолационим својствима побољшавају комфор и приватност 

унутар зграда, што је посебно значајно у густо насељеним урбаним срединама [146]. Ова 

својства чине геополимере атрактивним за примену у модерном грађевинарству. Геополимери 

су најчешће намењени за примену у условима где термални третман није присутан, као што су 

зидови зграда или изолациони материјали. Мерење топлотне проводљивости термички 

третираних узорака може дати резултате који нису применљиви на реалне услове у којима ће 

материјал бити коришћен, те је из тог разлога одређена термална кондуктивност основних 

узорака. 

5.1. Топлотна проводљивост 

Анализом топлотне проводљивости утврђено је да узорак S1 има топлотну проводљивост 

од 0,35 W/mK, док узорак S2 има већу вредност од 0,82 W/mK. Тренд повећања топлотне 

проводљивости се јавља и код узорака S3 и S4, узорак S4 има већу вредност термалне 

проводљивости, 0,69 W/mK,  од узорка S3, 0,41 W/mK. Вредности топлотне проводљивости су 

приказане у табели 23. У циљу бољег разумевања вредности топлотне проводљивости 

резултати су упоређени са подацима из литературе, литературни подаци за опсег топлотне 

проводљивости за обичан цемент и лаки бетон је између 0,4 и 2,5 W/mK [147].  

Табела 23. Вредности топлотне проводљивости узорака S1, S2, S3 и S4 

Узорак Топлотна проводљивост ( W/mK) 

S1 0,35 

S2 0,82 

S3 0,41 

S4 0,69 

 

Вредности синтетисаног материјала спадају у овај опсег. Специфичне вредности сугеришу 

да је алуминосиликатна матрица вероватно прилично порозна, што доводи до ниже топлотне 

проводљивости услед вибрација у алуминосиликатној матрици. Већа концентрација оксида 

неодима и самаријума у узорцима S2 и S4 доводи до повећања вредности топлотне 

проводљивости.  Разлика у топлотној проводљивости између узорака указује да додатак 

оксида неодима и самаријума има значајан утицај на способност материјала да проводи 

топлоту. Такође, повећање вредности термалне кондуктивности сугерише то да присуство 

оксида неодима и самаријума утиче на структуру материјала. Топлотна проводљивост је важно 

својство за материјале који се могу користити у топлотној изолацији, електронским подлогама 

или било којој примени где је пренос топлоте критичан. Нижа топлотна проводљивост 

сугерише да би ти материјали могли бити погоднији за сврхе изолације, док би узорци са 

вишом проводљивошћу, могли да нађу употребу у апликацијама где је пожељан неки пренос 

топлоте. 
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5.2. Коефицијент апсорпције звука основних узорака 

Да би се проверила акустична својства синтетисаног материјала одређен је коефицијент 

апсорпције звука за синтетисани материјал, приказано на слици 48 а-д . На основу свих 

графика се може закључити да узорци апсорбују звук на високим фреквенцијама 4000-6000 

Hz. Високе фреквенције у овом опсегу су карактеристичне за буку која потиче из импулсивних 

извора [148]. Ниже фреквенције испод 2000 Hz одговарају шуму саобраћајне буке, док 

фреквенције од 2300 до 4500 Hz одговарају високим музичким тоновима, односно гласовима 

оперских певача [149]. Апсорпција високих фреквенција је у складу са отвореном порозношћу 

која се налази у табели 2 и која је одређена помоћу Архимедове методе. До снижавања 

коефицијента апсорпције звука долази код узорака који су допирани оксидима ретких земаља, 

то је такође у складу са отвореном порозношћу и са SEM микрографијама. 

За анализу идентификацију тренда апсорпције високофреквентноаг шума коришћена је FFT 

(Fast Fourier Transform) анализа са 3 тачке, представљено је на графицима црвеном линијом. 

Ова анализа је корисна за анализу општег понашања материјала и потврђује облике пикова 

који су добијени из сирових података (плава линија). Резултати основних узорака су 

представљени на слици 48. 
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д) 

Слика 48. Коефицијент апсорпције звука а) метакаолин б) S1 в) S2 г) S3 и д) S4 

Анализом графика са слике 48 а-д, који приказују резултате коефицијента апсорпције звука 

ААМ, са различитим процентима неодим/самаријум-оксида, уочава се тренд сличног облика 

криве на свим графицима. Јавља се изразити пик апсорпције у високом фреквенционом опсегу 

и указује на то да материјал апсорбује звучну енергију на одређеним фреквенцијама што је 

типично за порозне материјале. На графику за метаколин, слика 48а, се може видети да се врх 

пика апсорпције налази на 4326 Hz, док коефицијент апсорпције звука износи 0,41 и 

представља релативно висок ниво апсорпције. За узорак S1, слика 48б, врх пика апсорпције се 

налази на фреквенцији од 4534 Hz, а коефицијент апсорпције звука износи 0,37. Узорак S1 

показује сличан ниво апсорпције као метакаолин. На фреквенцији од 4950 Hz узорак S2, слика 

48в, показује нешто нижу вредност коефицијента апсорпције и износи 0,24. Опсег пика је 

нешто шири у односу на пик метакаолина и узорка S1 и указује на ефикаснију апсорпцију у 

ширем фреквенционом опсегу. Коефицијент апсорпције звука 0,42 на фреквенцији од 4410 Hz 

припада узорку S3, слика 48г. Узорак S4, слика 48д, апсорбује звучну енергију на фреквенцији 

од 4992 Hz са коефицијентом апсорпције звука од 0,23. Уочава се тренд померања врхова 

апсорпционих пикова према вишим фреквенцијама, што указује на то да адитиви утичу на 

промену резонантне фреквенције материјала. Ова померања такође могу бити и последица 

промене у густини и порозности материјала услед уграђивања оксида. Резултати акустичких 

мерења су у складу са добијеним резултатима за густину и отворену порозност материјала. 

5.3. Коефицијент апсорпције звука термички третираних узорака 

Сваки узорак има највиши и најинтензивнији пик на фреквенцији где је апсорпција звука 

највећа и та фреквенција је значајна јер указује на најефикаснију тачку апсорпције звука за 

анализирани материјал. Коефицијент апсорпције звука је мера енергије звука апсорбованог од 

стране материјала на одређеној фреквенцији. Што је виши коефицијент апсорпције звука то 

указује на бољу апсорпцију звука од стране материјала, слика 49 а-ђ. 
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д) ђ) 

Слика 49. Коефицијент апсорпције звука а) S5 б) S6 в) S7 г) S8, д) S9 и ђ) S10 

Када упоређујемо узорке S5 и S6, слика 49а и 49б, као и S9 и S10, слика 49д и 49ђ, примећује 

се да повећање концентрације неодим-оксида са 1% на 5% генерално доводи до смањења 

фреквенције на којој је коефицијент апсорпције звука највиши. Међутим, овај тренд не утиче 
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свуда једнако на коефицијент апсорпције звука. У случају узорака S5 и S6 приметно је да је 

коефицијент апсорпције звука већи при нижој концентрацији неодим-оксида, док код узорака 

S9 и S10 коефицијент апсорпције звука остаје непромењен без обзира на концентрацију. Из 

овога се може закључити да повећање концентрације неодим-оксида утиче на пик 

фреквенције, али њен утицај на коефицијент апсорпције звука варира у зависности од 

температуре. Такође се уочава тренд ширих опсега фреквенционих пикова у односу на основне 

узорке. Код узорака S7 и S8, слика 49в и 49г, долази до одступања тренда у односу на остала 

четири узорка, и јавља се пик на вишим фреквенцијама, али са нижим коефицијентом 

апсорпције звука. На основу анализе ових узорака показано је да додатак Nd2O3 и термички 

третман ком је изложен материјал имају значајан утицај на способност материјала да апсорбује 

звук. Док концентрација Nd2O3 примарно одређује на којој ће фреквенцији доћи до највеће 

апсорпције звука, процес термичког третмана утиче не само на фреквенцију, већ и на 

коефицијент апсорпције звука, мада на сложен и не увек предвидив начин. 

На слици 50 а-ђ су приказани резултати коефицијента апсорпције звука за узорке у које је 

уграђен Sm2O3. Када погледамо узорке S11 и S12, слика 50а и 50б, који су термички третирани 

на температури од 300°C, примећује се занимљив тренд у вези са апсорпцијом звука. Узорак 

S11, показује да се најјача апсорпција звука дешава на фреквенцији од 2995 Hz, са веома 

високим коефицијентом апсорпције звука вредности 0,56. С друге стране, узорак S12 има пик 

апсорпције на нижој фреквенцији, око 2496 Hz, са доста нижим коефицијентом апсорпције 

звука чија је вредност 0,26. Овај тренд сугерише да повећање концентрације Sm2O3 доводи до 

смањења фреквенције на којој је апсорпција звука најефикаснија. 
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д) ђ) 

Слика 50. Коефицијент апсорпције звука а) S11 б) S12 в) S13 г) S14, д) S15 и ђ) S16 

За узорак S13, слика 50в, најјача апсорпција звука се дешава на фреквенцији од 4493 Hz, са 

коефицијентом апсорпције звука од 0,40. Док за узорак S14, слика 50г, најјача апсорпција 

звука се дешава на фреквенцији од 2953 Hz и резултира вишим коефицијентом апсорпције 

звука од 0,46. Међутим, интересантно је приметити да су оба пика на вишим фреквенцијама у 

односу на узорке који су третирани на нижој температури од 300°C, што указује на значајан 

утицај температуре термичког третмана на акустичке карактеристике материјала. 

При анализи узорака S15 и S16, слика 50д и 50ђ, који су подвргнути термичком третману 

на 900°C, може се приметити занимљив обрт. Узорак S15 има најинтензивнији пик на 

фреквенцији од 1995 Hz, са коефицијентом апсорпције звука од 0,39, док се код узорка S16 

најинтензивнији пик јавља на фреквенцији од 2496 Hz и коефицијент апсорпције звука износи 

0,50. Овакво понашање материјала при повећању температуре термичког третмана и 

концентрације Sm2O3 одступа од очекиваног тренда смањења. Ово указује на то да високе 

температуре третмана могу изазвати комплексне промене у материјалу, које се одражавају на 

његова акустична својства на неочекиване начине. 

Анализирани графици откривају занимљиве могућности коришћења ових материјала као 

акустичних изолатора, нарочито за апсорпцију звука на одређеним фреквенцијама. Посебно 

материјали који показују висок коефицијент апсорпције звука близу фреквенција типичних за 

оперско певање и људски говор, могли би бити изузетно корисни за смањење буке у 
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просторима где је то потребно, као што су концертне сале, канцеларије или конференцијске 

сале.  

6. Закључак 

Предмет истраживања ове докторске дисертације је испитивање термо-акустичних 

својстава алкално активираних алуминосиликатних материјала у које су уграђени неодим(III)-

оксид и самаријум(III)-оксид, као и физичко-хемијска карактеризација синтетисаних 

материјала.  Комплетна физичко-хемијска карактеризација синтетисаних материјала је 

урађена користећи следеће методе: XRF, гама спектрометријска анализа, XRPD, DRIFT, SEM, 

TEM-EDS, XPS, UV-Vis, PBDS. Такође је одређен коефицијент апсорпције звука, као и густина 

материјала која је одређена помоћу Архимедове методе. 

Као резултат анализа на основу истраживања у овој докторској дисертацији извучени су 

општи закључци: 

 

 Архимедовом методом је одређена густина и отворена порозност, резултати су 

показали да сви основни узорци имају сличну густину и отворену порозност, али са 

благим падом вредности за густину код узорка S4 и благим повећањем отворене 

порозности. Код термички третираних узорака је дошло до очекиваних резултата, 

вредности за густину се смањују са повећањем температуре термичког третмана, док 

се отворена порозност повећава, са неким благим одступањима. 

 

 XRF анализом је одређен хемијски састав синтетисаних материјала. У хемијском 

саставу најдоминантнији су били SiO2, Fe2O3 и Al2O3, збир ових оксида за сваки узорак 

је прелазио 70%, самим тим је доказано да материјали имају добру пуцоланску 

активност и погодни су за коришћење у грађевинарству. 

 

 Гама спектрметријском анализом и проценом радиолошког ризика по здравље, може 

се закључити да су ови материјали, са радиолошког аспекта, погодни за примену у 

грађевинарству. Такође је потврђено одсуство вештачког радионуклида 137Cs, што је 

веома погодно за примену ових материјала у грађевинарству. 

 

 XRPD анализом је утврђен минералошки састав који је поред аморфне фазе показао и 

пристуство кристалне фазе. Најдоминантнија кристална фаза је кварц, али се поред 

њега јавља и албит. Такође је показано да се повећањем температуре термичког 

третмана повећава удео кристалне фазе и да долази до настанка нових једињења као 

што су Nd2Si2O7 Sm2Si2O7. 

 

 DRIFT анализом је потврђена уградња Nd2O3 и Sm2O3, на шта су указали пикови на око 

3600 cm-1. Присуство пикова за адсорпцију CO2 указује на апсорпцију атмосферског 

CO2. Термички третман је узроковао померање таласних бројева и промену у 

интензитету апсорпционих трака, што је у складу са структурним променама и 

кристализацијом, што је показано и XRPD анализом. 

 

 SEM анализом је  дат увид у порозност и изглед синтетисаних узорака. Утврђено је да 

термичким третманом долази до стварања већег процента пора, што је у складу са 

отвореном порозношћу. Такође EDS методом је потврђена уградња оксида неодима и 

самаријума. 
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 TEM-EDS анализа је потврдила успешну уградњу оксида неодима и самаријума. 

Присуство ових оксида је потврђено кроз EDS спектре који показују карактеристичне 

пикове за Nd и Sm. 

 

 XPS анализом је такође потврђено присуство неодима и самаријума, са различитим 

хемијским окружењима и оксидационим стањима, што указује на њихову успешну 

уградњу у алуминосиликатну матрицу. Неодим и самаријум су показали стабилност 

током термичког третмана са доминантним присуством у оксидној форми након 

термичког третмана. Присуство Al-O и Si-O је приказано на спектрима, што указује на 

стабилну алуминосиликатну матрицу. Термички третман је довео до промене 

интензитета и положаја пикова, што указује на промене у хемијским окружењима 

неодима и самаријума, као и на формирање нових једињења, што је у складу са XRPD 

анализом. 

 

 UV-Vis спектри показују присуство и потврђују уградњу Nd3+ и Sm3+ у 

алуминосиликатну матрицу. Основни узорци су показали стабилна оптичка својства са 

константним апсорпционим кривама, док термички третирани узорци показују промене 

у апсорпционим тракама, што указује на промене у структури. 

 

 Вредности топлотне проводљивости су у опсегу од 0.35 до 0.82 W/mK, што указује на 

релативно ниску топлотну проводљивост. Ове вредности топлотне проводљивости су 

у складу са отвореном порозношћу. Због ниске вредности топлотне проводљивости 

основни узорци би могли бити погодни за примене у изолацији. 

 

 Основни узорци показују добру апсорпцију звука на високим фреквенцијама, док 

термички третирани показују варијације у коефицијенту апсорпције звука и 

фреквенцијама апсорпције. 

 

Након поређења свих анализа, основне узорке би требало издвојити због својих оптималних 

карактеристика. Основни узорци су показали одговарајуће (ниске) вредности топлотне 

проводљивости, што је кључна карактеристика за термоизолационе материјале и осигурава 

боље изолационе способности. Архимедовом методом је одређена отворена порозност, која 

такође погодује формирању изолационог материјала. Такође, основни узорци су показали 

добра радиолошка својства, за разлику од термички третираних узорака код којих се јављају 

одступања која можда не би била погодна по човека. Главни разлог због ког се издвајају 

основни узорци је тај што нису подвргнути термичком стресу који може довести до пукотина 

и других структурних оштећења, што осигурава већи структурни интегритет и дуготрајност 

материјала. Производња основних узорака је економичнија и мање комплексна у поређењу са 

термички третираним узорцима, што је значајно за примену у индустрији.  

 

Може се рећи да је циљ ове докторске дисертације остварен на основу свих прикупљених и 

експериментално добијених резултата. 

 

- Испитани су ефекти уградње Nd2O3 и Sm2O3 у алуминосиликатну матрицу 

- Основни узорци показују добра својства топлотне проводљивости, коефицијента 

апсорпције звука и задовољавајућа радиолошка својства. 
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- Термички третирани узорци су показали повећану порозност, самим тим и добре 

вредности коефицијента апсорпције звука, што је и очекивано, али код неких 

узорака долази до повећања вредности одређених радионуклида. 

- Успешно је синтетисан алуминосиликатни материјал у који је уграђен Nd2O3 и 

Sm2O3 и на тај начин је доказана могућност да се „заробе“ у алуминосиликатну 

матрицу токсични/ радиоактивни елементи 

 

Остварени резултати ове докторске дисертације доказују да уградња неодим(III)- оксида и 

самаријум(III)- оксида отвара нове могућности за производњу термо-акустично изолационих 

материјала, чиме пружа значајан допринос развоју иновативних и одрживих материјала са 

широком применом у различитим индустријским секторима. 
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