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УНИВЕРЗИТЕТ У БЕОГРАДУ – ФАКУЛТЕТ ЗА ФИЗИЧКУ ХЕМИЈУ 

НАСТАВНО-НАУЧНОМ ВЕЋУ 

 

На X редовној седници Наставно-научног већа Факултета за физичку хемију 

Универзитета у Београду, одржаној 11.07.2023. године, именовани смо за чланове 

Комисије за преглед и оцену докторске дисертације кандидаткиње Кристине Н. 

Радиновић, мастер физикохемичара, под насловом: 

  

„Електрохемијска детекција и одређивање јона Аs3+ у узорцима воде помоћу 

електрода на бази легура и нанокомпозита злата“. 

 

Одлуком Наставно-научног већа Факултета за физичку хемију Универзитета у 

Београду, са VII редовне седнице од 15.06.2020. године одобрена је израда докторске 

дисертације под горе наведеним насловом. На основу те одлуке, Веће научних области 

природних наука Универзитета у Београду је на својој седници одржаној 02.07.2020. 

године дало сагласност да се прихвати предложена тема докторске дисертације. 

Након прегледа и анализе докторске дисертације кандидаткиње, Наставно-

научном већу подносимо следећи 

 

 

ИЗВЕШТАЈ 

 

1. Приказ садржаја дисертације 

Докторска дисертација кандидаткиње Кристине Н. Радиновић је написана на 

српском језику, на 91 страни А4 формата куцаног текста (фонт Times New Roman 

величине 12 pt и проред 1). Дисертација је припремљена према упутству за обликовање 

докторске дисертације Универзитета у Београду. Дисертација садржи следећа 

поглавља: Преглед литературе (18 страна), Циљ рада (1 странa), Експериментални 

део (7 страна), Резултати и дискусија (35 странa), Закључак (2 стране) и Литература 

(9 страна). Поред главног текста, дисертација садржи и Насловну страну на српском 

језику (1 страна), Насловну страну на енглеском језику (1 страна),  Страну са 

наведеним ментором и члановима комисије (1 страна), Захвалницу (1 страна), 

Сажетак на српском језику (2 странe), Сажетак на енглеском језику (2 странe), 

Листу симбола и скраћеница (2 стране), Садржај (2 стране), Биографију са 

библиографијом кандидаткиње (3 стране) и Прилоге прописане правилима 

Универзитета о подношењу докторске дисертације (4 стране). 

У дисертацији је приказано 54 слике (16 у Прегледу литературе и 38 у 

Резултатима и дискусији) и 5 табелa (све у Резултатима и дискусији) од којих 38 сликa 

и 5 табелa приказују истраживања кандидаткиње.  

Поглавље Преглед литературе је подељено на шест целина. Прво поглавље се 

односи на порекло, распростањеност и значај арсена у животној средини од момента 

његовог открића, па до данас. У другом поглављу стављен је акценат на присуство 

арсена у воденим ресурсима, како у површинским тако и подземним водама, с обзиром 

да представља актуелни национални и светски проблем. У делу Утицај арсена на 

здравље људи објашњени су сви проблеми који настају и чему воде услед акутне и 

хроничне изложености арсену са тежиштем на неорганске облике арсена (As3+ и As5+), 
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посебно As3+ форме која је 60-70 пута токсичнија од форме As5+. Поглавље Методе 

карактеризације легура и нанокомпозита злата фокусирано је на приказ коришћених 

метода за каратеризацију синтетисаних материјала, док се у следећем поглављу описују 

методе за детекцију  As3+ јона. Шесто поглавље представља преглед електрода на бази 

злата које су коришћене за детекцију арсена применом електрохемијских метода. 

У поглављу Циљ рада представљене су полазне хипотезе на основу којих су 

дати конкретни циљеви истраживања. Циљеви рада су били синтеза нових електродних 

материјала на бази легура и нанокомпозита злата, њихова физичко-хемијска 

карактеризација као и  оптимизација свих експерименталних параметара (време 

депозиције, потенцијал депозиције, брзина поларизације) како би се ове електроде 

могле користити и за испитивање реалних узорака.    

Поглавље Експериментални део обухвата детаљан опис синтезе свих 

електродних материјала - Au-RE, CoAu, Co/rGo, Au/rGO и CoAu/rGO као и поступак 

њихове припреме као радне електроде за електрохемијска мерења. Приказани су и 

услови карактеризације узорака методама скенирајуће електронске микроскопије са 

енергетски дисперзивном спектроскопијом (SEM-EDX), трансмисионе електронске 

микроскопије (TEM), дифракцијом X-зрацима (XRD), фотоелектронском 

микроскопијом X-зрацима (XPS) и индуктивно спрегнутом плазмом са масеном 

спектрометријом (ICP-MS). Описан је и начин спровођења прорачуна помоћу 

програмског пакета Quantum espresso за DFT (теорија функционала густине) прорачуне. 

За електрохемијска мерења детаљно су приказани сви услови снимања као и начини 

оптимизације сваког експерименталног параметра, а као и начин одређивања границе 

детекције. 

У делу дисертације под називом Резултати и дискусија приказани су и детаљно 

анализирани резултати ове докторске дисертације подељени у три целине сходно групи 

синтетисаних електродних материјала, тако да се једна целина односи на резултате и 

дискусију електрода од легура злата са елемнтима ретких земаља, друга на електроде 

од бакарних плочица које су превучене златом и кобалтом док се трећа целина односи 

на резултате и дискусију електрокатализатора који су добијени наношењем 

наночестица злата и кобалта на редуковани графен оксид.  

У поглављу Закључак изнети су најважнији резултати истраживања ове 

докторске дисертације из којих су проистекли закључци. 

Поглавље Литература садржи преглед научних радова, књига и других извора 

према редоследу њиховог навођења у тексту. 

 

 

2. Кратак преглед остварених резултата  

 

У оквиру ове докторске дисертације испитана је електроаналитичка детекција и 

одређивање јона Аs3+ у воденим узорцима помоћу електрода на бази легура и 

нанокомпозита злата у циљу добијања што јефтинијих, а једнако добрих, или бољих, 

материјала у односу на чисто злато применом једноставних и брзих електрохемијских 

мерења. 

 У ту сврху спроведена су детаљна испитивања синтетисаних материјала који су 

подељени у три групе. Прву групу материјала обухватале су легуре злата са елементима 

ретких земаља (самаријум (Au-Sm), диспрозијум (Au-Dy), холмијум (Au-Ho) и итријум 

(Au-Y)), другу су чиниле електроде од бакарних плочица које су превучене златом и 

кобалтом галваностатским таложењем (CoAu), док су трећу групу обухватали 

електрокатализатори добијени наношењем наночестица злата и кобалта на редуковани 

графен оксид (Co/rGo, Au/rGO и CoAu/rGO). 
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Први корак анализе сваке групе материјала подразумевао је њихову физичко-

хемијску карактеризацију  применом следећих техника: скенирајућа електронска 

микроскопија са енергетски дисперзивном спектроскопијом, трансмисиона 

електроноска микроскопија, дифракција X-зрацима, фотоелектронска микроскопија X-

зрацима и индуктивно спрегнута плазма са мaсеном спектрометријом. У наставку, у 

циљу постизања што ниже вредности границе детекције за сваки материјал, као и 

њихове примене у рeалним узорцима, извшено је детаљно испитивање мерних 

параметара у основном електролиту (бикарбонатни пуфер pH = 7 / 1 M HCl) који је 

садржао одређену концентрацију Аs3+ јона, применом анодне стрипинг волтаметрије. 

Оптимизација мерних параметара подразумевала је тестирање потенцијала депозиције 

(Еd) при вредностима Еd = −0,9; −0,8; −0,7; −0,6; −0,5; −0,4  и −0,3 V, потом времена 

депозиције (td)  при td од 30, 60, 120, 150, 180, 240, 300 i 360 s, и на крају брзине 

поларизације у опсегу од 10 до 100 mV s-1. Оптимална брзина поларизације за сваку 

групу материјала одређена је с намером да се добије што већи интензитет струје тако 

да се избегне доминантност капацитивне струје. На основу добијених оптималних 

вредности експерименталних параметара, статистичком 3 сигма методом одређена је 

граница детекције на основу података добијених снимањем цикличних волтамограма.  

Применом индуктивно спрегнуте плазме са масеном спектрометријом одређен је 

садржај метала у узорцима. Тако је у rGO узорцима садржај метала био следећи: 11,88 

масених % Au у Au/rGO, 17,55 масених % Co у Co/rGo, док је у CoAu/rGO узорку било 

33,29 масених % Co и само 6,67 масених % Au. Истом методом је добијена 

информација да се у CoAu електроди налази 96,41 масених % Co и само 1,10 масених 

% Au. Садржај злата у четири легуре са елементима ретких земаља је одређен 

енергетски дисперзивном спектроскопијом и износио је око 50 атомских %. 

Све четири електроде са ретким земљама, Au-RE (Au-Ho, Au-Sm, Au-Y и Au-Dy) 

тестиране у бикарбонатном пуферу (pH = 7) методом анодне стрипинг волтаметрије, 

показале су униформна времена депоновања аналита, па је време депозиције од 180 s 

одабрано за даља истраживања јер је примећено да разлика у повећању интензитета 

струје пика, између дужих времена није значајна. Слично понашање, у истом пуферу 

(pH = 7), показала је група електрода са rGO (Co/rGo, Au/rGO и CoAu/rGO) због чега је 

исто време (180 s) одабрано за наредна  АSV мерења. За разлику од неутралне средине, 

катализатори  са rGO су показали нешто другачије понашање у 1 M HCl. Иако је 

интензитет струјног пика био у порасту са повећањем времена депоновања аналита, 

долазило је до оксидације површине електрода што је резултовало појавом додатних 

пикова. Због наведеног проблема, за киселу средину је одабрано време депозиције од 

60 s при којем није долазило до оксидације површине самих електрокатализатора. Када 

је у питању трећа група електрода, CoAu, која је такође испитана у бикарбонатном 

пуферу  (pH = 7), најбољи струјни одговор добијен је при времену депозиције од 60 s, 

које је и коришћено током наредних мерења. У случају параметара потенцијала 

депозиције, Au-RE електроде и Co/rGo електрода испитане у бикарбонатном пуферу 

(pH = 7) показале су највећи струјни одговор при потенцијалу депозиције од -0,9 V, док 

су нешто мању негативну вредност Ed (- 0,7 V) показале CoAu и CoAu/rGO електрода 

тестиране у истом електролиту. Au/rGO електрода при истим условима, показала је 

највиши интензитет струје при Ed од -0,3 V. Електроде са rGO испитане у киселој 

средини (1 M HCl) показале су оптималну вредност потенцијала депозицје при -0,3 V 

јер се само при овој вреднсти није дешавала оксидација површине електроде, која би 

довела до ометања појаве оксидације As0. 

Испитан је и механизам електрооксидације арсена на коришћеним електродама 

и идентификован одлучујући ступањ. 
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Оптимизоване вредности параметара за сваку електроду искоришћене су у циљу 

одређивања границе детекције As3+ јона применом 3 сигма методе, при чему је 

утврђено да вредност границе детекције расте у следећем низу: 0,81±0,01 ppb (Au-Ho, 

област линеарности 2-12 ppb) < 1,09±0,06 ppb (Au/rGO, 6-14 ppb) < 1,48±0,04 ppb (Au-

Dy, 2-18 ppb) < 1,6±0,2 (Au-Y, 2-20 ppb) < 1,9±0,1 ppb (Co/rGO, 10-20 ppb) < 2,2±0,5 ppb 

(CoAu, 2-20 ppb) < 2,3±0,1 ppb (Au-Sm, 4 – 20 ppb) < 4,5±0,1 ppb (CoAu/rGO, 10-18 

ppb). Треба истаћи да су за све електроде, тестиране у бикарбонатном пуферу (pH = 7) 

применом анодне стрипинг волтаметрије, добијене ниже вредности границе детекције 

у односу на максималну дозвољену концентрацију арсена у води која је прописана од 

стране Светске здравствене организације (10 ppb). Због тога се све ове електроде могу 

сматрати подобним за потенцијалну примену у електрохемијским сензорима за As3+ 

јоне током свакодневних испитивања узорака вода. 

Као могућност примене синтетисаних материјала у реалним узорцима, испитана 

је њихова активност у два речна узорка (узорка воде из реке Дрине у Лозници и узорка 

воде из реке Бегеј у Зрењанину), и два узорка из градског водовода (Београда и 

Зрењанина). С обзиром да се у реалним узорцима очекује присуство различитих јона 

који могу да ометају детекцију јона Аs3+, испитана је и могућност детекције Аs3+ у 

присуству Cu2+ јона. Бакар је одабран као модел интерферента због потенцијала 

оксидације Cu0 до Cu2+, који је сличан тј. нешто позитивнији у односу на потенцијал 

оксидације As0 до As3+.  Анализом цикловолтамограма снимљених у присуству исте 

концентрације Cu2+ и As3+ јона у бикарбонатном пуферу, донет је закључак да су сви 

синтетисани материјали показали могућност селективне детекције As3+  и Cu2+  јона 

што потврђује појава два оксидациона пика при испитивању сваке електроде. Au-RE 

електроде показале су пик од оксидације As на око -0,32 V, док се пик услед оксидације 

Cu појавио на око -0,12 V. Исту позицију оксидационог пика As показала је и CoAu 

електрода, с тим што се пик од оксидације бакра померио ка позитивнијој вредности 

потенцијала (-0,04 V). CoAu/rGO електрокатализатор показао је оксидационе пикове на 

позитивнијим вредностима потенцијала: пик услед оксидације As0 на око 0 V, а пик 

услед оксидације Cu0 на око 0,12  V. 

Електроаналитички одговор новосинтетисаних материјала у узорцима воде из 

реке Дрине и реке Бегеј, као и у узорцима воде из београдског и зрењанинског 

водовода, без претходног предтретмана, показао је следеће резултате: од свих Au-RE 

електрода, Au-Y електрода је показала јасно дефинисане пиковове како у речним, тако 

и у узорцима из водовода. Наиме, сами узорци нису садржали арсен (што се види на 

основу снимљених базних линија), па је након снимања цикловолтамограма, под 

оптимизованим условима, додата одређена концентрација As3+ јона. CoAu/rGO 

електрода је такође показала добар електроаналитички одговор у сва четири реална 

узорка, за разлику од Au/rGO електроде која је показала благо развучен пик As3+ јона и 

то у узорку воде из београдског водовода, док Co/rGO електрода није била активна, што 

је потврђено одсуством анодног пика. Електроаналтички одговор у речним узорцима 

показала је и CoAu електрода, али са мање израженијим оксидационим пиком у односу 

на Au-Y и CoAu/rGO електроду. 

На крају, успешност детекције и одређивања јона арсена у воденим узорцима, 

која се огледа у ниским вредностима границе детекције As3+ јона (граница детекције, 

LOD < 10 ppb) и у добром електроаналитичком одговору електрода у реалним узорцима 

(посебно Au-Y и CoAu/rGO), говори о томе да би се њиховом применом, сем добре 

активности материјала, постигла и знатно нижа цена електрода у односу на електроде 

од чистог злата. Због свега наведеног може се рећи да се електроде испитане у овој 

докторској дисертацији, Au-RE (првенствено Au-Y), CoAu/rGo i CoAu, могу користити 
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у електрохемијским сензорима за детекцију As3+ јона при свакодневним анализама 

узорака вода. 

 

 

3. Упоредна анализа резултата дисертације са подацима из литературе  

 

Арсен је неесенцијални тешки метал широко распрострањен у Земљиној кори, 

који се сматра великим ризиком за људско здравље [1]. Јавља се у четири оксидациона 

стања: -3, 0, +3 и +5. Неорганске форме арсена, As3+ и As5+, су претежно присутне у 

природним водама при чему је As3+ много пута токсичнија форма од As5+ [2]. Према 

Светској здравственој организацији максимална дозвољена количина арсена у води је 

10 ppb [1]. Поред тога што је токсичан, арсен је један од најреактивнијих елемената 

који може реаговати са другим елементима градећи арсенате, сулфиде, оксиде и 

хидриде. Неорганске врсте арсена улазе у биолошке системе где могу изазвати низ 

здравствених проблема у виду канцерогених, мутагених, генотоксичних, 

респираторних и дермалних промена, али и болести репродуктивног система [2]. 

Сходно наведеном проблему, јавља се потреба за успостављањем најефикаснијег 

начина детекције As3+ и As5+. 

Стандардне технике које се користе за детекцију садржаја тешких метала су 

индуктивно спрегнута плазма са масеном спектрометријом, пламена атомска 

апсорпциона и електротермијска атомска апсорпциона спектрометрија, атомска 

флуоресцентна спектроскопијa и течна хроматографија високих перформанси [3]. 

Међутим, ове методе имају и своје недостатке: погодне су само за лабораторијске 

услове, користе скупу опрему, анализа је дуготрајна и није погодна за рутинско праћење 

великог броја узорака. Поред тога, током анализе може доћи до оштећења и промене 

физичко-хемијских својстава узорака [4]. Стога се ове методе замењују 

електрохемијским које омогућавају релативно једноставно, директно одређивање јона 

метала. Електрохемијске методе имају и високу селективност за испитиване јоне 

метала, високу осетљивост и могућност прилично брзе анализе уз нижу цену [3]. 

Електроде на бази злата су се показале као добре за електроаналитичку 

детекцију јона арсена у води. Међутим, висока цена злата довела је до потражње за 

новим електродним материјалима добрих електроаналитичких перформанси, али ниже 

цене у односу на електроде од чистог злата. На основу прегледане литературе може се 

закључити да постоји велики број електрода на бази злата тестиран за детекцију As3+ 

јона у узорцима воде. У ту сврху електрода стакластог угљеника (GCE) модификована 

златом (Autemp/GCE) тестирана је у 0,5 M H2SO4 при чему је показала изузетно ниску 

вредност границе детекције од свега 0,49 ppb и веома високу осетљивост од 1,13 mA 

µM-1 [5].  

Биметалне Au93Cu7, Au89Cu11 и Au79Cu21 електроде које су синтетисане 

једноставном хидротермалном методом, показале су високу активност ка детекцији 

As3+ јона, већу чак и од електроде од наночестица злата (AuNPS), али и од комерцијалне 

Au електроде [6]. Од свих поменутих биметалних AuCu електрода, Au89Cu11 електрода 

је показала најнижу вредност границе детекције од 2,09 ppb. Такође, ова електрода је 

показала и високу осетљивост (1,63 µA ppb-1 cm-2) са веома добрим перформансама у 

присуству интерферената приликом детекције испитиваног јона применом 

волтаметрије са правоугаоном променом потенцијала [6]. У поређењу ове електроде са 

CoAu електродом тестираном у овој дисертацији, може се видети да су добијене готово 

исте вредности границе детекције (2,2±0,5 ppb), што указује да је и електрода у оквиру 

ове студије као и Au89Cu11 показала боље резултате у односу на комерцијалну Au 

електроду. Исто тако, ниже вредности границе детекције у односу на Au електроду, али 
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и биметалну AuCu електроду, показале су легуре злата са елеметима ретких земаља 

испитиване у овој докторској дисертацији (0,8 ppb, 1,48 ppb, 1,6 ppb и 2,3 ppb за Au-Ho, 

Au-Dy, Au-Y и Au-Sm, редом). 

Електрода на бази Au на редукованом графен-оксиду (Au-RGO) испитивана је за 

детекцију As3+ јона у киселој средини (0,2 M HCl) при чему је синтетисани 

нанокомпозит показао ниску вредност границе детекције (LOD = 0,1 ppb) [7]. Добијена 

вредност границе детекције је нижа у односу на Au/rGO електроду која је испитивана у 

овој докторској дисертацији. Међутим, Au/rGO електрода је у оквиру ове докторске 

дисертације испитивана у неутралној средини (бикарбонатном пуферу) што одговара 

води за пиће из водовода (pH вредност од 6,5 до 8,5).  

Наночестице Au на нанолистовима угљеничног нитрида допираног сумпором на 

електроди од стакластог угљеника (AuNPs@SCNN/GCE) показале су се као одличан 

електродни материјал за детекцију јона арсена применом волтаметрије са 

правоугаоном променом потенцијала у опсегу линеарности 0,2 – 30 ppb, са границом 

детекције од 0,07 ppb [8]. Електрода стакластог угљеника модификована 

нанокомпозитним AuNPs/CeO2-ZrO2 је показала боље перформансе за детекцију јона 

As3+ (LOD = 0,137 ppb) у односу на комерцијалну Au електроду (LOD = 1,453 ppb), али 

и у односу на електроду стакластог угљеника модификовану Au наночестицама чија је 

вредност границе детекције (LOD = 9,138 ppb) скоро достигла максималну дозвољену 

вредност арсена у води прописану од стране Светске здравствене организације [9]. 

AuNPs/CeO2-ZrO2 електрода сем бољег електроаналитичког одговара, има и нижу цену 

у односу на електроду од чистог злата. Такође треба споменути да је и CoAu/rGO 

електрода, испитана у овој дисертацији, показала нижу вредност границе детекције (4,5 

ppb) у односу на електроду стакластог угљеника модификовану Au наночестицама. 

Група научника је синтетисала наночестице кобалта на редукованом графен 

оксиду (Co-rGO) који је показао активност према детекцији As3+ јона у води из реке. 

Утврђено је да је у узорку воде, коришћењем Co-rGO сензора, концентрација арсена 

износила 9,35±0,25 ppb [10]. Исти тип електрокатализатора је синтетисан  у оквиру ове 

докторске дисертације и показао је нижу вредност границе детекције, LOD = 1,9 ppb за 

област линеарности 10-20 ppb. Други значајан допринос у односу на литературу је 

примена анодне стрипинг волтаметрије у нетралној средини (бикарбонатном пуферу).  
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4. Провера оригиналности докторске дисертације 

Према процедуралној корекцији бр. 612-2380/1-23, од 28. јуна 2023. године, 

провера оригиналности ће се извршити након обнављања лиценце за софтвер 

iThenticate, а пре слања тезе и овог извештаја на коначно одобрење надлежној 

комисији Универзитета у Београду. 

 

5. Закључак комисије 

На основу изложеног може се закључити да резултати кандидаткиње 

Кристине Н. Радиновић представљају оригиналан и значајан научни допринос у 

области физичке хемије, посебно у ужој научној области физичке хемије – 

контрола и заштита животне средине, физичке хемије материјала и физичке хемије 

– електрохемије. Део резултата докторске дисертације кандидаткиње публикован је 

у оквиру једног рада у врхунском међународном часопису (категорије М21), једног 

рада у истакнутом међународном часопису (категорије М22) и једног саопштење са 

међународног скупа штампаног у изводу М34. У складу са наведеним, Комисија 

сматра да кандидаткиња испуњава услове за прихватање завршене докторске 

дисертације прописане од стране Универзитета у Београду и услове дефинисане 

Правилником о изради и оцени докторске дисертације на Факултету за физичку 

хемију Универзитета у Београду.  

На основу изложеног, Комисија позитивно оцењује дисертацију мастер 

физикохемичара Кристине Н. Радиновић под називом „Електрохемијска 

детекција и одређивање јона Аs3+ у узорцима воде помоћу електрода на бази 

легура и нанокомпозита злата“, те предлаже Наставно-научном већу Факултета 

за физичку хемију Универзитета у Београду да прихвати ову оцену Комисије, чиме 

би били испуњени сви услови за одобрење јавне одбране докторске дисертације и 

стицање звања кандидаткиње доктор физичкохемијских наука. 
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