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Streszczenie rozprawy doktorskiej

Ciggly rozwo6j nowoczesnych technologii stosowanych w przemysle, diagnostyce
medycznej oraz monitoringu Srodowiska sprawia, ze wzrasta zapotrzebowanie na niewielkie,
proste urzadzenia umozliwiajace szybkie i niezawodne okreslenie sktadu badanych probek.
Wymogi te spetniaja czujniki chemiczne, ktore tacza w sobie zardéwno czutos¢ i selektywnosé
klasycznych metod analitycznych, jak i duze mozliwosci ich miniaturyzacji i automatyzacji
obstugi.

Aktualnie najszerzej eksplorowanym obszarem badan w dziedzinie czujnikow
elektrochemicznych sa poszukiwania nowych materiatéw funkcjonalnych oraz metod
modyfikacji powierzchni elektrod, ktorych celem jest nie tylko poprawa czulosci
i selektywnosci wytwarzanych czujnikéw, ale rowniez Wzrost stabilnosci ich pracy, a takze
doktadnosci i precyzji prowadzonych analiz. Pomimo tego, ze w literaturze mozna odnalez¢
liczne przyktady adaptacji przeréznych, czesto sfunkcjonalizowanych materiatow
elektrodowych badz metod modyfikacji powierzchni elektrod z uzyciem np. nanokompozytow,
to wigkszo$¢ rozwigzan cechuje niesatysfakcjonujaca powtarzalnos¢ 1 odtwarzalno$¢ sygnatu,
co skutkuje niska precyzja i doktadnos$cig przeprowadzonych analiz. Tym samym nieustannie
trwaja poszukiwania tanich, stabilnych oraz ekologicznych materialow, ktére umozliwia
konstruowanie prostych czujnikéw, cechujacych sie¢ odpowiednio wysoka czutosciag
i selektywnoscia.

Glownym celem rozprawy doktorskiej bylo zweryfikowanie mozliwosci zastosowania
nowatorskich materiatow  funkcjonalnych, takich jak materialy zeolitowe, Sieci
metaloorganiczne  czy  nanowarstwy  polimerowe, do  konstrukcji  czujnikow
elektrochemicznych. W ramach prowadzonych badan zaprojektowano i wytworzono cztery
czujniki ~ woltamperometryczne przeznaczone do oznaczania wybranych lekow
przeciwdepresyjnych w probkach farmaceutycznych, $rodowiskowych i biologicznych.

W efekcie przeprowadzonych prac eksperymentalnych zaproponowano:

¢ oryginalng procedur¢ woltamperometrycznego oznaczania wiloksazyny (WIL) za
pomocy elektrody diamentowej domieszkowanej borem (BDDE),

+«» nowatorski czujnik (FeZ-G/GCE) do oznaczania amitryptyliny (AMI) wytwarzany na
drodze modyfikacji elektrody z wegla szklistego (GCE) nanokompozytem ztozonym
Z naturalnego zeolitu (klinoptylolitu) poddanego wczesniej wymianie jonowej na

kationy Fe®* (FeZ) i grafitu (G) w osnowie polistyrenowe;j,
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< innowacyjny czujnik (JUK-2-MWCNTs-AuNPs/GCE) do oznaczania citalopramu
(CIT) skonstruowany na drodze modyfikacji elektrody z wegla szklistego (GCE)
nanokompozytem utworzonym z sieci metaloorganicznej JUK-2, wielosciennych
nanorurek weglowych (MWCNTs) i nanoczastek ztota (AuNPs),

s pierwszy czujnik (PACN/C-SPE) wytwarzany na drodze modyfikacji weglowej
elektrody sitodrukowanej (C-SPE) nanowarstwg poliakrylonitrylu (PACN) nanoszong
w technologii chemicznego osadzania z fazy gazowej wspomaganego zimng plazma

(PECVD) przeznaczony do oznaczania bupropionu (BUP).

Dla kazdego zaprojektowanego czujnika dokonano optymalizacji procedury jego
przygotowania, z uwzglednieniem metody modyfikacji powierzchni oraz sktadu kompozytu
nanoszonego na elektrode podlozowa. Wtasciwosci elektrochemiczne czujnikow
zweryfikowano za pomocg woltamperometrii cyklicznej i elektrochemicznej spektroskopii
impedancyjnej. Zbadano takze morfologi¢ ich powierzchni. Dla kazdego oznaczanego leku
wyznaczono mechanizm przebiegajacej reakcji elektrodowej oraz dobrano optymalne warunki
pomiaru. Na podstawie otrzymanych zalezno$ci kalibracyjnych dokonano czegSciowej
walidacji, a uzyteczno$¢ opracowanych czujnikow zweryfikowano na przyktadzie oznaczania
analitow w wybranych farmaceutykach, probkach $rodowiskowych oraz syntetycznym
materiale biologicznym.

Opracowane i w znacznym stopniu zwalidowane nowe procedury analizy wybranych lekow
przeciwdepresyjnych cechuja si¢ szerokim zakresem liniowos$ci, doskonatg czuto$cia, bardzo
niskim progiem detekcji, dobra precyzja i doktadnos$cia, satysfakcjonujaca powtarzalnoscia
i odtwarzalnoscia, a przy tym dobra odpornoscia wzgledem wielu potencjalnych interferentow.
Inne atrybuty to m.in. mozliwo$¢ szybkiej 1 prostej analizy probek bez wstepnego etapu ich
przygotowania, ktory generuje zwykle duze ilosci organicznych odpadow, a ponadto moze by¢
powodem znacznych btedow oznaczenia. Opracowane procedury mozna uznaé za
konkurencyjne do innych opisanych w literaturze, zaréwno pod wzgledem ich rzetelnosci, jak
1 spetnionych kryteridw zielonej chemii analitycznej (GAC).

Przedstawione w pracy rezultaty podjetych badan stanowig znaczacy wkiad w rozwoj
nowych koncepcji czujnikéw woltamperometrycznych z elektroda pracujaca modyfikowang
nanokompozytami wytwarzanymi w oparciu o sfunkcjonalizowane zeolity i sieci
metaloorganiczne oraz elektrody pokryte nanowarstwg polimeru na drodze chemicznego
(CVD) badz fizycznego (PVD) osadzania z fazy gazowej. Za najbardziej innowacyjny

I przysztosciowy kierunek badan nalezy uzna¢ projektowanie czujnikow SPE modyfikowanych
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nanowarstwami osadzanymi w technologii PECVD. W przypadku polimeréw PACN konieczne
jest opracowanie skutecznej metody sieciowania struktury polimeru na drodze ,,zimnej”
kalcynacji, w celu obnizenia jego rezystancji. Na aktualnos$ci nie stracg rowniez badania w
kierunku modyfikacji czujnikéw SPE sfunkcjonalizowanymi nanokompozytami na bazie

zeolitow 1 stabo jeszcze rozpoznanych w tej dziedzinie sieci metaloorganicznych.



