YHUBEP3UTET Y BEOT'PALY
dakynTeT 3a GU3HUKY XEMHU]Y

HACTABHO-HAYYHOM BERY ®AKYJITETA 3A
OU3NYKY XEMUJY

IIpeamert: 3Bemraj KomucHje 3a OIleHY M oa0OpaHy ypal)eHe ITOKTOpCKE aHcepTalivje
KaHJuaTa Mactep gusukoxemuuapa bpanucinasa Munopanosuha.

Onnykom HacraBHo-HayyHor Beha ®akynrtera 3a ¢usmuky xemujy ca |V pemoHe
cennuuie onapxkane 18.01.2022. roguHe mMeHoBaHH cMO 3a 4iaHoBe Komucuje 3a oueHy u
onOpany ypaheHe JOKTOpPCKE JUCepTandje KaHAuaaTta wmacTep (u3umKoxemMuyapa
BbpannciaaBa MwuioBanoBuha, mnon HacinoBoM: KBaHTHoOXeMHMjcKo mpoyvyaBame
CyNnpaMoJIeKyJCKHUX CTPYKTYpa ryaHUHA.

W3paga MOKTOpCKE aucepTalyje TOoJ HaBEJCHUM HACIOBOM OJO00pEHa je OJIIyKOM
HacraBno-nayunor Beha ca V penosne cennute oa 14.02.2020. rogune. Ha ocHOBY Te outyKe,
Behe nayunux obmacti mpupoIHUX HayKa YHuBep3uTeTa y beorpaay je Ha cBojoj Il cennunum
on 27.02.2020. roamHe, Aayo carjacHOCT Jla C€ MPUXBATH NPEIJIOKEHA TeMa JOKTOPCKE
JcepTalyje.

Ha ocHoBY npersiena u aHanmm3e TOKTOPCKE AucepTanyje kanauaara, Komucuja nogaocu
HacraBHo-nayuHoMm Behy ®Dakyinrera 3a pu3ndky xemujy YHuBepsurera y beorpany cienehu

N3BEINITAJ

A. Ilpuka3s caapxaja TOKTOPCKe QucepTanuje

JlokTopcka aucepTanyja KaHaujaara macT. ¢gus.-xeMm. bpanuciaBa MwuioBaHoBuha je
HanucaHa Ha 135 cTpaHa ca mpuiIo3KMMa, y CKJIaJy ca YIYTCTBOM 3a OOJMKOBamE JOKTOPCKE
aucepranuje YHuBep3uTera y beorpamy. OBa JokTopcka aucepTandja caapku cienaeha
nornasiba: YBoa (9 crpana), Ipernen pesyarara (17 crpana), 3akibyuak (1qBe crpaHe),
JInteparypa (10 ctpana ca 159 nmutepatypHux HaBoaa), buorpadmuja (ca 6ubnmuorpadujom
Ha vetupu crpane) u Ilpmao3m (81 cTpana) koju cajapke U3jaBe MPOIMHUCAHE MPaBHIMMA
VYuuBepsutera y beorpany u o0jaBibeHe HaydHe pajJioBe ca J03BOJIaMa 3a MPEHOC ayTOPCKUX
[IpaBa 3a CBAKOT O] U3/laBaya y YMjeM je yacomucy o0jaBibeH HayyHH paa. Ha ocHOBy wiaHa
23. craB 3, IIpaBuiHUKa O JOKTOPCKUM CTyJujamMa Ha YHuBep3urery y beorpany, Cenara
VYuusepsutera y beorpany, onx 13.04.2016. ronune, o1HOCHO Ha OCHOBY wiaHa 18. ctaB 3.
[IpaBuaHMKA O JOKTOPCKUM CTyAMjaMa, O U3paj, OLEHU U 010paHu JIOKTOPCKe JucepTaluje
dakynrera 3a Qu3muky xemujy YHuBepsuteta y beorpamy, on 18.01.2022. rommne, oBa
JOKTOpPCKa JucepTanyja je KOHLMIMpaHa Kao CKyNn 00jaBJbeHHMX Hay4YHHUX paJioBa, KOjU
MPEJICTaBIbajy TEMATCKy HeNuHy. JJIOKTOpcka aucepTanmja CaapKu TPU OpPHTHHAIHE CIIUKE
Koje cy KopHuimheHe y yBOAy paja.



VY nornasspy YBOA Cy ONUCaHU TUIIOBU I'YaHUHCKUX CYIIPaMOJIEKYJICKHX CTPYKTypa Koje
Cy MpeAMEeT UCTPaKUBamba OBE JOKTOpCcKe aucepranyje. Takolhe, Kpo3 TeKCT moriasiba YBoJg
je ImaT Kparak Mperyie]] MpeTXOJHUX HCTpaKMBama Koja Cy OJ HMHTepeca 3a IpeaMeT
HCTPaXMBama OBE JOKTOPCKE AMCEpTaIje. Y OKBHPY TPH IMOTIOTJIABIba Cy MPEICTaBIHLEHU
MpeaMeT U UJbEBH NCTPAXKHBaa, KOpUITheHa METOA0IO0THja ¥ CIIUCAK 00jaBJbeHIX HAYUHUX
panosa.

[Tornassse Ilpersien pe3yJiTara je MoJe/bCHO Y YETUPH IEJIMHE Y KOJUMA CY YKPATKO
MPEJCTaBJbeHU PE3YJITaTH W3 00jaBJbeHUX HAYYHUX paJoBa Ca TEMEJbHHM IPETIICIOM
MPETXOJAHUX HCTPAKUBAKA: MHTEPAKIMja TYAaHHHCKOT KBapTeTa ca METAJIONMOP(PHPUHCKIM
KOMILIEKcuMa (TIOKpUBa pe3yJiTaTe U3 jeTHOT HAyYHOT paja), aQUHUTET KBaJApyIUIeKca MpeMa
KaTjoHHMa (ITOKPUBA pe3yJITaTe U3 JeHOT HAYYHOT paja), YTUIa] CTPYKTYpE U THIIA KaTjoHa
Ha moOyhena crama KBajpyruiekca (TOKpWBa pe3ylTaTe HW3 TPU HAyYHA pajna),
caMoopraHu3aildja ¥ ONTHYKA CBOjCTBA KOBAJICHTHO JCKOPHUCAHUX T'YaHWHCKHUX HAHOTpPaKa
(oxpuBa pe3yiTare u3 jeJHOT HayYHOT pajia).

[Tornarspe 3akJbydak Mo cTaBKaMa CyMHUpPA CBE PE3yJITaTe U 3aKJbYUKE UCTPAKUBAHA U3
OBE JIOKTOPCKE JIUCEepTAIIH]e.

VY nornassey JIuTeparypa cy HaBeqeHe pedepeHIie [0 pelociiely lbHXOBOT 110jaBJbUBaba
y TEKCTY y CKIIaJy ca YIyTCTBOM 3a OOJMKOBAE IOKTOPCKE JUCEpTaIHje.

VY nornassry buorpadmuja je nara kparka 6uorpaduja KkaHauaaTa Ha jeIHOj CTPaHU, A Y
HACTaBKYy je narta Oubnmorpaduja KaHauaaTa Ha TPU CTPaAHE.

[Tornassse Ipuiao3u nopen M3jaBe o ayropctBy, M3jaBe 0 HCTOBETHOCTH IITAMITaHE U
€JICKTPOHCKE BEP3Hje JOKTOPCKOT pana u M3jaBe o kopunihemy, Caapku U 1mecT 00jaBJbeHIX
HAYYHHX paJIoBa y IEJIOCTH ca J03BOJaMa 3a IMPEHOC ayTOPCKHX IpaBa 3a CBAKOT O] H3/1aBavya
y 4HjeM je 4acomnucy o0jaB/beH HAyUYHHU paJl Mpe CaMoT Hay4dHOT pajia.

b. Onmc pe3ysarara 10KTOpPCKe aucepTamnmje

[Tpeamer ucTpakuBama y 0BOj IOKTOPCKO] AMCEPTALIUjH Cy CBOjCTBA CYyNPaMOJIEKYJICKHX
CTpYKTypa TyaHMHAa ca akKIEeHTOM Ha HWHTepakldjama TyaHuHCKHX kBapreta (Gs) ca
MeTaonop(GUPUHCKUM KOMITJIEKCUMA, IPUPOAN UHTEPAKIIM]€ KaTjOHa U3 LIEHTPAIHOT JOHCKOT
KaHajla ca KBaJpYyIUIEKCHMa, €HEpreTUIIM CaMOOpIaHM3allje KOBAJIEHTHO CYNCTUTYMCAHUX
ryaHWHa Yy HaHOTpake Ha rpadeHy, moOyheHuMM cramuMa KBaJpyIUIeKCa M HaHOTpaka.
[TocebHa maxma je mocBeheHa cBojcTBUMa TOOYHEeHHX cTama OBUX CHCTEMa Y CMHCIY
UACHTU(DUKOBAaKkA CTamka ca IMPEHOCOM HaeNeKTpHCamka W MOTyhHX HauMHa 3a HHXOBY
MOJTyJIalMjy ca aKLIEHTOM Ha yTHIIaje CyIPaMOJIEKyJICKOT AU3ajHa, TUIA KaTjoHa Y CHCTEMY U
IIPUCYCTBAa MOJIEKyJla pacTBapada. llelOKynmHM pe3ynratu y OKBUPY OBE JOKTOPCKE
aucepTanyje cy 100ujeHH y3 moMoh HEKOJMKO KBAaHTHOXEMMJCKMX METOJa M MOJIEKYJICKE
TUHAMUKE ca moJbeM cmia. O KBaHTHOXEMH]CKHX METOJa je KOpHuITheHa TeopHja
¢byukimonana rycriune (DFT) u BpeMeHcku 3aBUcHA Teopuja GpyHKiroHaa ryctunae (TDDFT)
y KOMOMHaLMjU cTaHAapAHUM (yHKUMoHamuMa U 0a3HuM ckynosuma. [lopen DFT merona,
KopuliheHa je ¥ CeMHeMITUPH]CKa METO/1a YBPCTE BE3€ 3aCHOBAaHA HAa TEOPHjU (YHKIIMOHAJA
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ryctuae (DFTB). Jlucnep3none wHTepakmuje cy y3ere y o63up y3 momoh D3 mogena, a
uMILTAIUTHA pactBapad momohy COSMO mopena.

[lpoyyaBan je yTHIa] TPUCYCTBA METAIONMOP(GHUPHUHCKOT KOMIUIEKCA Ha HCTexyhy
BUOpanyjy kapOoHuiaHe rpyne ryannHa yuytap Ga. M3pauyHart je cnektap cHare ucrexyhe
BHUOpanuje kapOoHmIHe Tpyne kao DypujeoBa Tpanchopmalija ayTokoperanuone GyHKIuje
MIpOMEHe Ay KUHE KapOOHMITHE Be3¢e Koja je JoOujeHa U3 MOJIeKyJIcKe TuHaMuKke Ha 0a3u DFT
metone. [lokazano je ma momepaj y WH(papBEeHOM [y creKkTpa (CHeKTpa cHare), y
3aBHCHOCTH O] IPUCYCTBA PA3IIUYUTUX KATjOHA Y OKBHPY METAIOMOPPHUPHHCKOT KOMIUIEKCA,
MOJXe Jla ce ynoTpeOu 3a mpaheme HayMHa Be3WMBamba OBAKBUX HIIM CIMYHHX JIMTaHA/Aa O]
3HayYaja y aHTH-TYMOPHHMM Tepanujama. MoJieKyJICKOM JMHAMUKOM je Takohe moTBpheHo na je
Moryhe y3nmaTu ce y pe3ysitaTe CTaTHUKUX MpopadyHa OBHX CHCTEMa IITO je Of 3Haudaja 3a
Oynyha ucTpakuBama OBE IpoOJIeMaTHKE.

Hcnuran je u auHUTET KBaapyIuleKca MpeMa ABOCTPYKO HAENEKTPHCAHWUM jOHHMA
YHyTap HEHTPAJHOT jOHCKOT KaHajia 32 HEKE O]l eKCIIEPUMEHTAIIHO TOCTYIHUX CTPYKTypa
CHHTETHYKH J00MjeHuX KBanpyruiekca. [Ipopauynnma Ha 6asu DFT m mpumeHom merone
pasnarama eHepruje MHTepaKkiiije KaTjoHa ca KBaJpyIlIeKcuMa je YTBpheHo na 6u onpehenu
CYIIPaMOJICKYJICKU JIU3ajH OBHX CTPYKTypa, OJHOCHO HAaW3MEHHYHO MOCTaB/LCHU KBAPTETHU
ryaHHHA ¥ UTO3MHA (Ca MOJIEKyJIMMa BOJIC), MOTao Ja Pe3yJITUpa Ja JABOBAJICHTHH KaTjOHU
Oyly KOOpIMHHCAHU Yy CBaKO] CYCEIHO] IIYIUbUHH YHYTap IEHTPAIHOT jOHCKOT KaHalia
KBaJ[pyIUIEKCa YIIPKOC HHUXOBOM jJaKOM €JIEKTPOCTATUYKOM 0o0Hujamy. OBakBe CTPYKType Ou
MOTEHIMjaJTHO OnJie MHTEPECAaHTHE Ca CTAHOBUINTA MOJIEKYJICKE €JIEKTPOHHKE jep Ce 3a FhHX
OYeKyje Jla MMajy MoBOJbHE ocoOmHEe MoOyheHux crama, OJHOCHO HUCKO Jexeha crama ca
npeHocoM HaesekTpucama (CS crama).

['maBHM J1e0 HCTpaXMBamka y OKBHPY OBE JIOKTOPCKE JMUCEPTAIHje ce OJHOCH Ha aHAITU3Y
yTHLaja KaTjoHa U pacTBapaya Ha rnobOyheHa cTama KBaapymiekca. TeopHjcKH HPUCTYI je
MoJpa3yMeBa0 Ja ce IOopel] MojoXaja M HMHTEH3UTeTa IMpesa3a HCIUTYje U KapakTep
noOyhenux crama. Ilpopauynu cy wusBenenu y3 nomoh TDDFT Mmerone a motom je
aHaJM3UpaHa U JeJAHOENEKTPOHCKa MaTpHlla T[pena3a, Kako OM ce jeIHO3HauyHO
okapaktepucasia modOyhena crama. Hajmpe je w3pauyHar amcopriuonu criektap 3a Gg
CTPYKTYpE Y IPUCYCTBY Pa3IMUUTUX KaTjOHA aKaTHUX MeTana. [loka3zaHo je a mprCcycTBO
pa3NMMYNTHX KaTjoHa aJKAIIHUX MeTajlla He yTH4Ye 3HAuajHO Ha EJEKTPOHCKE arcopIIoHe
CIEKTpPE OBHX CHCTEMa ajii U Ja Ou (PIIyopeclieHTHH OAr0BOp Tpedalio Ja ce pas3yiuKyje 300r
MPHUCYCTBA Pa3IMUNUTUX KaTjOHA, IITO MOXKE J1a MOCITYKU Y aHATUTUYKUM UCTIUTUBAbUMa OBUX
cucreMa. Y ciydajy CJI0)KEHHUjUX, BUIIECIOJHUX KBaApyIUIEKCa, U3pauyyHaBamkEeM M aHATH30M
EJIIEKTPOHCKHUX allCOPIIIMOHUX CIIeKTapa je 3amakeHa 3HadajHa ctabunuzanuja CS crama, U TO
UCIOJ] CBETNINX 7™ cTama y crekTpuMa. OBaKkBM 3aKJbYUIIM CYy 3HAUajHU ca aclieKTa pUMeHe
OBHUX CHCTEMa Y MOJIEKYJICKO] €IeKTPOHUIIM uMajyhu y BUAY CIIOCOOHOCT CaMOOPTaHMU3alIIN]e
ryaHHHA/TyaHO3WHA Y OBakBe CTPYKType Yy pacTBopuMa. VcnuTaH je W yTHIA] pacTBapada
(Bome) Tperupajyhu Mojekyse BOJe EKCIUIMIMTHO (moMohy KiacTtepa) W HMIUIUIUTHO
(momohly COSMO mogzena). YTBpheHo je ma mpucycTBo Boje qoaatHo ctabunmmsyje CS crama.
VYKIJbyunBambeM eKCIUTUIIUTHUX MOJIEKyJa BOJE y pa3MaTpame, HACHTU(DHUKOBAHA Cy U CTamba



KOJ[ KOJHUX j€ €KCIIUTOBAaHU €JIEKTPOH JIOKAJIM30BaH Ha HEKOJIMKO MOJIEKYJIa BOJIE, ILITO yKazyje
Ha Moryhu MexaHu3aM reHepucama r'yaHMHCKOT pajiiKaia y OKBUPY KBaJpyIuieKca.

[Tocnenma 1enMHAa WCTpaKUBamba je TOCBeheHa WCIUTHBAKBY CYHpPaMOJICKYJICKE
opraHuzanyje JEKOpPHCAaHUX MOJIEKyJla TyaHHHA y MOJIEKYJICKE HaHOTpake Ha rpadeny.
I'maBHM neo oBOr ucTpaxkuBama je u3BeneH y3 momoh DFTB merome, nok cy anamumze
MHTepakiyja u3mely jequHuna Koje YnHe TyaHMHCKE Tpake W mpoueHa Banuanoctu DFTB
pesynrara ypahene DFT meromom. IlokazaHo je na MOJEKyJiIM T'yaHWHA CYNCTHTYHCAHH
2,5,8,11-rerpaxekcunnepmien-3,4:9,10-6u(aukapobokcumua) (PDI) monekynuma ymecTo
BEPTUKAJTHO  HAclaraHuX CTPYKTypa HCIOJbaBajy TEHACHIHM]Y Ka  (opMHUpamy
MOHOMOJIEKYJICKOT CJI0ja KOjHU TNPEKpWBa BeJIHMKE MOBpIIMHE Ha rpadeny. Vcnurane cy u
KapaKkTepuCcTHKe MoOyheHnx crama 3a OBE CHCTEME M YTBPHEHO je Ja IOCTOje BEJMKe
CIIMYHOCTH Ca CHHTETHCAHUM BOJIOHUYHO-BE3aHUM OPTaHCKUM MpekaMma CIMYHUX MOJIEKYJIa.
OBakBe HAaHOTpaKe Cy 3aHUMJBUBE Ca CTAHOBHUIIITA MOJICKYJICKE €IICKTPOHUKE, Oyayhu 1a ux je
Moryhe ekcriepuMeHTaTHO CHHTETUCATH.

B. Ynopeana anaimu3a pe3yjiarara T10KTOPCKe JMcepTalHje ca moaanumMa mu3
JuTeparype

Hykneotnane a3oTHe Oa3e rpaje KaHOHMYHE CEKyHIApHE CTPYKType HYKJICHHCKHX
KkucenuHa 3axBasbyjyhm Botcon-KpukoBom HaumHy cnapuBama. Ilopen oBor HaumHa
MOJICKYJICKOT TIpeTo3HaBama, ojpeheHe Hykieo0a3e WCMOJbaBajy CIOCOOHOCT Ja ce
MehycoOHo cmapyjy u XyrcTHHOBUM THIIOM BOJOHHYHHX Be3a. |'yaHWH ce Ha KpajeBHMa
JMHEapHUX XpOMO30Ma clriapyje y IjaHapHe MOTHUBE KOJU C€ CacToje OJ1 110 YETUPH MOJIEKYJIa
ryaHrHa ynHehn ryaHumHCKH KBapTeT G4. Y3acTONMHO HacjaraHu KBapTeTH CTAOMIN30BAHU
HEKOBAIGHTHHM HHTEpaKIHjaMa CcauMmaBajy TyaHuHcke kpaapymiekcel). ITpu in vivo
yCIOBMMa Ha KpajeBUMa JIMHEApHUX XpOMO30Ma KOJI €yKapHOTCKUX OpraHu3ama,
KBaJPyIUIEKCH MMajy BHUILIECTPYKe OMOJIOLIKE YJore O/ KOjUX je Haj3HadajHHja OHa Koja ce
OJHOCH Ha KOHTPOJIMCAe MEXaHu3aMa Koju JonpuHoce (opmupamsy Tymopal?. V3 ryanun,
oJ1 HykJjeo0a3a TEHJEHIM]y Ka (opMupamy KBapTeTa HCIIOJbaBa]y M aJ€HUH, ITUTO3UH H
ypaml ITO MOXE pPE3yITHpaTd W MEUIOBUTHM KBaJapyruiekcuMa. Mako ce pamu o
CeKYHIApHUM CTPYKTypaMa HyKJIEWHCKUX KUCEITMHA, TyYaHWHCKH KBapyruiekcu (GQ) ce mory
CPECTH M y PacTBOPHMA y3 HPUCYCTBO PA3IMIUTHX KaTjoHals), 0IHOCHO y BU/y HAHOTpAKa Ha
noBpmuHAMa y ozcycTBy katjoral*l. Opakea cmocoGHOCT camooprammsammje uMHH OBE
CTPYKTYyp€E UHTEPECAHTHHUM Ca aCIeKTa HAaHOTEXHOJIOTH]e.

Buornomika ynora kBaapyriekca je TeMeJbHO IpoydaBaHa JIyrd HU3 roauHa. McnutiBana
je moTeHImjanHa ynora nopdupuHa 3a maTepakuujy ca GQP!, 6ymyhu na je muranz nianapan,
a MosKe 1a Besyje katjone Mg@?" u Ca?*. Kao mrro je Beh momenyto, ynora GQ y KoHTpoHcamy
MexaHHu3ama KOju J0BOJe 10 (popmupama TymMoOpa Moxe OMTH MOAu(pUKOBaHA MPHUCYCTBOM
IUTAHAPHMX JIMraHazna y cucteMmy. C THM y Be€3H, Y OKBHPY OBE JOKTOPCKE IHCEpTanuje je
ucruTuBad yTunaj Mg?* u Ca?* jona Ha cTaGUIHOCT KOMIIeKca TTOpUpHH-KaTjoH-Ga Kao
Ha ucrexyhy BuOpanujy KapOOHWIHE Ipylie T'yaHMHa KoOja HCIOJbaBa I[PBEHHU TOMEpaj y
Cllyyajy TYaHMHCKHX KBaJpyIJIeKca, OJHOCHO HMHTEpaKIMjeé KHCEOHWKa W KaTjoHa U3



[CHTPAJHOT jJOHCKOT KaHajla KBaJpyIUleKca. AHaiu3a CIeKTpa cHare (M3padyyHaTor Kao
dypujeoBa Tpanchopmalja ayTokopenanuone GyHKIuje Op3uHe H00UjeHe U3 MOJIEKYJICKE
nuHaMuKe 3acHoBaHe Ha DFT meroam) je mokasana Ja MPHCYCTBO KaTjoHAa MMa 3Ha4ajaH
yTHIla) Ha WHOpanpBeHu crnekrtap. [IperxomHa ucTpaxkuwBama Cy Takole yka3uBaia Ha
0ceTJbUBOCT HcTexyhe BuOpalije kapOOHWIHE TpyTe Ha HeKOBaleHTHe nHTepaknuje GQ.

Wutepakiuja paznmnuntux katjoHa ca GQ je merasbHO aHanu3upaHa (HaBOAMMO jEIHY
penpesenratusHy pedepeniy®). Jenan on rmaBHMX 3aKI/bydaka NPETXOJHUX HCTPAKUBAKSA j€
na cy mpu in Vivo ycinosuma y Hajsehoj mepu npucyraun Na“ m K' jomu, xkao u nma ce
MTOTEHIMjaJTHOM 3aMEHOM OBHUX joHa MOKe Ipoy3pokoBatu nga GQ u3rydu cBojy OMOJIONIKY
¢byukaujy. Takohe, KaTjoHM ca MaJlUM JOHCKHM paJdjyCUMa MOTY JOBECTH JO
necradbmm3zanyje GQ. J[BOBaJIeHTHH JOHU C€ jaue BE3Yjy OJl MOHOBAJICHTHUX JOHA, C THUM Ja
3ay3uMajy CBaKy Apyry clio00IHY TMO3WILH]y Y OKBHUPY LIEHTPAIHOT jJOHCKOT KaHaya, ycien
MeljyCOOHO jakor eJIEKTPOCTATUYKOT Oj0Hjama. J[ompuHOC OBE JOKTOPCKE IUcepTaldje ce
oryiela M y pa3yMeBamy HMHTEPaKIHja Koje JIOBOAE N0 OBOr e(eKTa, OJHOCHO KakKaB
CYIIPaMOJIEKYJICKU JTN3ajH KBaJpyIUIeKca MOXKE J1a OMOTYhH J1a ce TBOBAJICHTHU joHH Hal)y y
CBaKoOj JIOCTYITHOj NIYIUbMHU KBaJipyIuiekca. OBO je 3HauajHO ca acrleKTa HAaHOTEXHOJIOTH]E C
003MpOM J1a UCTpaKUBabha yKa3yjy Ha MOTEHIIMjaJl OBUX CTPYKTypa Kao CHCTEMa 3a IPEHOC
HaCJIEKTPUCAha, MOJICKYJICKHX Pa3/IelIHUKA HACICKTPUCaka, Ka0 U CUCTEMa KOjU OIOHAIIA]y
aHTeHa koMmiuiekce. C THUM y Be3M, UCIIHTAHE Cy EKCIECPUMEHTAIHO JOCTYITHE KPHCTAJIHE
CTPYKTypE KBaJpyIUIeKCa y KOjuMa Cy JBOBAJICHTHH KAaTjOHH BE3aHU y CBAKOj JOCTYITHO]
IIYIJBMHHM KBasipyIuiekca. [Ipumermena je MeToia pasiarama €Heprije HHTEPAKIIM]je 3aCHOBaHA
Ha DFT meromum Ha Monmeny Koju yKJbydyje HMMIUTMIUTHH pacTBapad. Pesynratu oBHX
npopadyHa cy yKa3aiu Ha To ja je 3amena Na' jona Ca®* jonuma y BojeHoj cpenunu uzmehy
cBakor cyceaHor (34 cjioja HEMOBOJbHA, KA0 U 1a je Moryhe 1a MeIOBUTH KBAJPYIUIEKCH IOy T
OHOT KOJI KOTa ce€ Halla3e Hau3MeHWYHO Haciaranu G4 CJI0jeBH M KBapTETH LIMUTO3WHA Ca IO
YeTUpPU MOJIEKyJIa BOJE BEXY JBOBAJIIEHTHE jOHE Yy CBaKOj CyceqHo] IIyrmybHHH. OBakaB
MOBOJbaH e(ekaT ce MpHIMKCyje MPUCYCTBY MOJIEKYyJia BOJE KOjU Cy CACTaBHU JI€O0 KBapTeTa
IIMTO3UHA U KOju oMoryhaBajy Ja ce KaTjoHU jade BeXY 3a lbUXOBE aTOME KMCEOHHKA HeTo 3a
aToMe KHUCEOHHMKa T'yaHHWHA. ['eoMeTpHja OoBOr KBajJpyIuiekca Takohe ¢aBopusyje u MpeHOC
HaeJeKTPUCama ca KUCEOHMKA Ha KaTjOHE IIITO JIOJaTHO YMambYje eJIEKTPOCTAaTUUKO OJI01jarbe.
OBakBHU 3aKJbyUIlM Cy 3Ha4ajHU 3a 00Jb€ pa3yMeBame€ HAuYWHA MPUIIPEME KBAJpyIUIeKca Y
BOJICHUM pacTBoprMa. Takole, oBakaB HauMH BE3WBamka ABOBATCHTHUX KAaTjOHA Y IICHTPATHOM
JOHCKOM KaHamy Moxe (haBopH30BaTH 3acTymJbeHOCT CS cTama y eJIeKTPOHCKUM CIIeKTpUMa
yclie ] MPUCYCTBA JaKOT eNEKTPUYHOT M0Jba KOj€ MOTHYE YIIPaBO O/ KaTjoHa.

VYnpaBo je Benuku Aeo uctpakuBama GQ M caMYHUX cucTeMa nmocBeheH MpoyyaBamby
BUXOBUX NMOOyheHux crama. ¥ crnekrpuma GQ, ycie nHTepakiyje HASHTUIHUX XpoModopa,
JIOMUHHUPAJy Tpesia3u KOju Cy OoKapakTepucaHu kao DOpeHKeNnoBH €KCIMTOHU U Mpernasu ca
IpeHOCOM HalekeTpucama, Tj. CT mpenasul’). Yrunaj kaTjoHa Ha crekTpe OBHX cHCTeMa je
3HaYajaH U OTJie[ia C€ y TOME Jia j€ MHTEPMOJIEKYJICKH MPEHOC eHepruje epuKkacHuju, 0K je
(IIyOpeCIieHTHI OJIroBOp cHcTeMa pasnuuut y npucyctsy Na* u K* jona. Jlakie, Moxe ce
3aKJbYUMTH Jla KaTjOHU yTUUY Ha CHEKTpalHE KapaKTepUCTHKe OBUX cucTema. OHO IITO ce y
JUTEepaTypu HUje MOrjo Hahu 7O TpeHyTKa M3pajie OBE JOKTOPCKE AUCepTaluje je yTUIaj
JIBOBAJICHTHUX KaTjOHA, OJIHOCHO JBOBAJICHTHUX KATjJOHA KOJU Cy BE3aHH Yy CBAKO] JOCTYITHO]
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IIYTUBMHU IIEHTPAJIHOT JOHCKOT KaHaja KBajapyruiekca. Ca Owomomkor ctaHoBumta, GQ
HAKOH arcopIyje yATpa/byOHuacTor 3padckha MOXKEe IIPOU3BECTH T'yaHHHCKH PaIUKaN KaTjoH,
33 KOjH C€ PETIIOCTaBIba JIa YUECTBYje y oOKcuaaTHBHUM nporiecuMa yuyTap JJHKE, Tpu pana
YMjU Cy pe3yJTaTh NPEACTaB/bEHH Y OKBHPY OBE JOKTOPCKE AMcepTanuje cy mnocBeheHa
n3ydaBamy YTHIIaja CTPYKTYpe U KaTjoHa Ha moOyheHa crama KBaJpyIieKca yroTiymhasajyhu
HEJOCTaTKe y JI0 caja JOCTYIHO] JIuTeparypu. Y cBuM pamoBuMma je kopumhena TDDFT
METOAOJIOTHja M H3pauyHaTH Cy BEPTUKATHMU crekTpu. W3 pobujeHux pesynrara je
aHaJM3UpaHa MaTPHIla TYCTHHE jeTHOCICKTPOHCKOT Ipena3a. Pesynrartu ucrtpaxuBama Ha G4
MOJIEITy CY Y CKIIaJly ca pe3yJTaTuMa IMPEeTXOJIHUX UCTPaXKHBakha y OKBUPY KOjUX Cy CIIEKTPH
OBHX CHCTEMa OKapaKTepHCaHW Kao MeEIIaBHHA Ipesia3a Koju oAroBapajy PpeHKernoBUM
exciuronnma u CT npemasuma. Takole, mpuCycTBO joHa 3HA4ajHO YTHYE Ha TMOJIOXKA]
MakcumyMa (iayopecuentHor cnektpa Gs cuctema. OBa MojaBa ce NPHUITUCYjE BEIHKO]
TUCTOP3UjU CHUCTEMa y TEOMETPHjU MHUHUMyMa Si1 crama, Oyayhu na je excuuramuja
JIOKQJIM30BaHA Ha jeJHOM O]l MOJIEKyJla T'yaHHWHa, a OJroBapajyhe crame je OKapaKTepHuCaHO
Kao ¥ cTame. VcTpaxkuBame je HaCTaBJbeHO Ha BehuM cucTeMuMa, Ha JiBa HaciaraHa Gg
Cli0ja KOja uMHe OKTeT. M3BeeHe cy cumyIiaigje MoJieKyJicke nuHamMuke Ha 0asu DFT merone
KOje Cy ykasaje Ha Behy PHTHIHOCT CTPYKTypa ca KaTjoHHMMa 3eMHOAJIKAIHHUX MeTaja y
nopehemy ca KaTjoHHMa ankaaHuX Metana. Takole, anann3om noOyheHunx crama KoJ| cuctema
ca 3eMHOAJIKQJIHUM MeTanuMa ce npumehyje Behe pazaBajame IpBOT U JPyror CBETIIOT CTamba,
XUIICOXPOMHH TIOMepaj nr* crama, kao u cradmmsanuja CT crama. Ha mpumepy cucrema ca
Na* joHoM yKJby4nBamkeM EKCIUTMIIMTHUX MOJIEKYJIa BOJIE ICTEKTOBAHA Cy CTamba KOJI KOjHX Ce
eKCIIUTOBAHM €JIEKTPOH Ha Kpajy eKCUUTAIMje JIOKaTu3yje Ha MojeKyianMa Boze. OBa crama
Cy JETEeKTOBaHA Yy IIMPOKOM OIICETy EHEepruje MmTO je y CKIaay ca MPeTXOJAHUM
UCTpaxMBamUMa. Jajbe Cy MCIHMTHUBAHM KBAJPYIUIGKCH KOJU YHYTap IEHTPAJIHOT jOHCKOT
KaHaJla KOOPIMHHUIIY JiBa KaTjOHa 3eMHOAIKATHUX MeTaa u3Mel)y CBakor CyceTHOT KBapTeTa,
oaHOCHO cBakor zapyror ksapreral’l. Mcrpaxupame mobyleHHX cTama OBAaKBHX CHCTEMA y
OKBHPY OBE JIOKTOPCKE JTCEpTalHje je MPBO HCTPAKUBAE OBOT THIIA. Pe3ynTartu cy ykasamu
Ha BHCOK cajapkaj CS crama KoJ CBHX cucTeMa Kao M Ha mocrojame CS crama Koja cy
OKapaKTepucaHa eKCIUTAINjOM €JIEKTPOHA U3 7 OpOUTaja JIOKATM30BAaHUX HA TYaHHHHMA Y
suptyense d opburane kaTjona. OBa cTama Cy JeTeKTOBaHa KOJ CHCTeMa Koju caapxke Ca?”,
omHOCHO Ba®" jome m3mely cBakor crmoja kBaapymiexca. ConBaTaIiujoM jeHOT OJ CHCTEMa
EKCIUTMIIATHAM MOJIEKYJIMMA BOJIe MpuMeheHn ¢y MCTh e()eKTH Kao W Koj cucrema ca Na*
joHnma. LlenokynmHO MCTpakuBame BE3aHO 3a MoOyleHa cTarma OBHX CHCTEMa Yy OKBHPY OBE
JIOKTOPCKE AMCEpTaldje je 3aCHOBAaHO Ha aHAIM3U jeITHOENEKTPOHCKE MaTpulle Ipesasa.
Pesynraru cy mokaszanu ga ce pamd 0 CHCTeMHMa KOjH MMajy 3HauajaH yzaeo CS crama y
BEPTUKATHIM CIIEKTPHMA, Ka0 1 J]a C€ CaJlpKaj OBUX CTamba MOXKE MEHATH CyIPaMOJICKYJICKHM
JIM3aJHOM, OJTHOCHO BEJTMYMHOM CHCTEMa, TUTIOM KaTjoHa M MPUCYCTBOM Pa3IMYMTUX THUIIOBA
KBapTeTa.

[Tocrnenma mennHa UCTpaXXWBamba y OKBUPY OBE JOKTOPCKE AWCEpTalHje ce OJHOCH Ha
CaMOOpTaHU3aIMjy ¥ ONTHYKA CBOjCTBA KOBAJCHTHO JIEKOPHCAHNX I'YaHUHCKHX HaHOTpaka. Y
JUTEpaTypu ce Haja3e pa3sHU MPUMEPU CaMOOPraHM30BaHX CTPYKTypa y pacTBOpMMa U Ha
MOBpIIMHAMA OJ1 KOJUX C€ MOCEOHO MCTUUY pHIIEHCKE 00je ¢ 003MpOM Ha MOBOJbHE ONTHYKE
ocoOuHe. DYHKUMOHAIM3ALMJOM HyKJeo0a3a (yaHHMHa) ca MOJIEKYJIMMa PHIJIEHCKUX 00ja
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moryhe je no6uTH T3B. BomoHHYHO-Be3aHe oprancke mpexel’l. Kopumhemem pasmmuntix
ONTHYKHU aKTUBHUX jJEIMHHUIIA je MOTYhe TOOUTH U pa3auduTe 0coOMHEe MoOyheHnx cTama OBUX
cuctema. KonkpetHo, y ciy4dajy ryanun-PDI (GPDI) cucrema netexkroBano je nyroxusehe CS
CTame, IITO j¢ MPHUIHCAHO JEIOKAIN3alHji EKCIMTOBAHOT eJeKTpoHa Ha cyceqHuMm PDI
xpomodopama. CinyHe KapaTepucTuke MoOyheHuX crama ce cpehy ¥ KOJ BOJOHUYHO-
BE3aHUX OPraHCKHUX Mpeka OPraHM30BaHMX Ha MOBpIIMHama. Takohe, Ha BUCOKO ypeheHoM
MUPOJIMTHYKOM rpaduTy Moryhe je J0OMTH cCaMOOPraHM30BaHE CTPYKTYPE Pa3sHUX PHIICHCKUX
60ja. [Topen puneHnckux 00ja Kao CyNCTUTYEHTH I'yaHUHA/TyaHO3UHA Y JIUTEPATYPH CE IOMUEbY
u onurotuodenu, oauro(p-de-HuiIeH-BUHUIICH), Oop-aunupoMeTeH U Oytuiadunens. Kao
aJITepHAaTHBa BOJOHUYHO-BE3aHUM OpPraHCKMM Mpekama, y OKBHPY OBE JOKTOpPCKE
JucepTalyje je pazMaTpaHa caMOOpraHM3allija F'yaHuHa JeKopucaHuX Mosekyiauma PDI y
HaHotpake. Teopujcku mpuctyn je y oBoM ciyyajy mopenq DFT u TDDFT wmerona
noapaszymeBao u kopuitheswse DFTB merozne ycien Benmukor KomimjytannoHor onrepehema.
Pagu mopehema, uctum Meronama Cy TpeTUpaHe U BOJOHUYHO-BE3aHE OPraHCKe MpEeXe Koje
CY TPETXOIHO EKCIEPUMEHTAIHO aHadu3upaHe. BogoHMYHO-Be3aHE OpraHCKe MpEkKe OBOT
THIA Cy 10 cajia IPOyYaBaHe CaMo ca KJIACHYHUM TOTeHIHjanuma Tj. nosbuma cunall? xako
O0u ce o0jacHWIM pe3yNTaTH O0OUjeHU PEHATCHOCTPYKTYpHOM aHanu3oMm. VcTpakuBame y
OKBHPY OBE JOKTOPCKE JIUCepTalltje je oKa3aJlo Ja HeMa jeIMHCTBEHUX MIpaBala y KojuMa Ou
ce OBU MOJIEKYJIM ryaHuHa cyncrtutyucanu ca PDI opranusoBanu Ha rpadeny. IloBosbHe
WHTEpaKuje u3Mely cyceqHux MoJeKyJia TyaHuHa, Kao U u3mel)y cycennux moisekyna PDI,
omoryhaBajy ¢opmupame qBa TMIa HaHOTpaka. McnuTane cy m HacinaraHe KoHdopmaiuje
HAHOTpPaKa M BOJOHHYHO-BE3aHUX OPTaHCKUX MpeXa. 3akJbydak je Ja OM OBaKBe HAHOTpPAKe
Ha TpadeHy HCIoJbaBalie TCHIACHIM]Y Ka PacTy y paBHU TpadeHa, ymecto (opmupama
BEPTUKAJIHHUX HACIATaHUX CTPYKTypa. AHAIIM30M I'YCTHHE CTara YTBpPH)EHO je 1a HaHOTpaKe u
BOJIOHMYHO-BE3aHE OpraHCKe MpEXe HMajy CIHYHE eJEeKTpOHCKe cTpykType. KoHnauHo,
MOKa3aHa j€ M CIMYHOCT BEPTUKAIHOI EJEKTPOHCKOI alCOPMNUIMOHOI Mpo¢uia, OJHOCHO
caJip>kaja rycTuHe nodyhenux enekrponckux cramwa. Hemrro Behu yaeo CS crama je nponalen
y CIIEKTPY HAHOTpaKa, IITO je MPUIUCAHO OBOJFHO] MPOCTOPHO) opranu3auuju PDI jeaununna.
Kox nanotpaka cy unentudukoana CS crama Koja Cy KOJ BOTZOHUYHO-BE3aHUX OPTaHCKUX
Mpeka OKapakTepucamwa Kao ayrokupeha, mrTo OM MOTEHIUjaJIHO OMJI0O MHTEPECAHTHO ca
acriekta onroenekTporuke. CS crama ce KOJl OBUX CHCTEMa MOTY HACTAHUTH M JHUPEKTHOM
arcopriijoM GOTOHA T€ TAKO TMPEACTaBIbAjy aTOMCKH TaHKE XeTepocTpyKType rpaden- GPDI
Y TIOTEHIIMjaTHEe KOMIIOHEHTE 3a (POTOBOJITAUKE.
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I'. Hayynu pagoBu nmy0JJMKOBAaHM W3 Pe3yJiTaTa JOKTOPCKe AucepTanuje

N3 pesynrata [OKTOpCKE JAucepTandje KaHauaata wmact. ¢us.-xem. bBpanuciaasa
MusoBanoBuha 00jaB/beHO je HIECT HAYYHHMX PaJoBa U TPU CAOMIITEHa €a HAYYHHX
CKymoBa. TpHM pajga y BpXyHCKMM MelyHapomnum uacomucuma (Mo21), nBa paga y
UCTaKHYTHUM MeljyHapogHuMm yaconucuMa (M22) u jenaH paj y MelyHapoJHOM YacOIUCY
(M23). CBa Tpu caonTema ca HAyYHUX CKYNOBa Cy ca Mel)yHapOJIHUX CKYMOBa IITaMITaHa
y KibUrama pajioBa y o0nuKy kpatkor uzBona (Ms4). Kanauaar je mpBu ayTop Ha TeT pasoBa
U IPYTH ayTOp Ha JeTHOM pajy, Kao U MPBH ayTop Ha CBa TPU HAyYHA CAOMILTEHA.
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b. 3akibyuak komucuje

Ha ocnoBy wusnoxenor, Kommcuja 3axspydyje na pesynTatd Kangunara bpanuciaa
MuioBanoBuha, MpHUKa3aHu y OKBHPY JIOKTOPCKE AMCEPTaLMje MPEACTaBIbajy OpUTHHANIAH U
3Ha4ajaH JONpHHOC obnactu (usnuke xemuje. KoMucuja mo3uTHBHO OIEHmYje JTOKTOPCKY
mrcepTanujy kanaunata bpanuciasa MunoBanoBuha, moa HaCJIOBOM:

» KBAHTHOXEMHjCKO NpOyYaBame CyNPaMoJIeKYJCKHX CTPYKTypa r'yaHuHa“

u mpennaxe HacraBHo-Hayunom Behy ®Dakynrera 3a (QU3MYKYy XeMH]y YHHBEpP3UTETa Yy
beorpany na TOKTOpCKy AMCEpTaln]y MPUXBATH U 0J00pH BEHY jaBHY 0JI0paHy, ynMe Ou OniTn
HCIYHEHU YCIIOBU J1a KAaHIUAAT CTEKHE 3Bambe JOKTOP (U3NYKOXEMHU]CKUX HayKa.

VY beorpany, 02.02.2022. Komucuja
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np MBana CrankoBuh, BUILIM Hay4YHU CapaHUK,
VYuusepsutet y beorpany, MHCTUTYT 3a XeMH]jy, TEXHOJIOTH]Y U METAIyprujy
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