Streszczenie w jezyku polskim

Niniejsza rozprawa doktorska porusza problem obecnosci substancji czynnych
powszechnie stosowanych lekéw w wodach naturalnych i oczyszczonych sciekach.
Opracowane nowe procedury badawcze, opisane w publikacjach naukowych bedacych
podstawa rozprawy doktorskiej (Publikacje 1-4), dotycza przygotowania,
charakterystyki i mozliwo$¢ zastosowania czujnikéw sitodrukowanych w analizie
sladowych stezen kofeiny, paracetamolu i diklofenaku. Obecno$é wyzej wymienionych
zwigzkow w wodach powierzchniowych moze mie¢ niekorzystny wplyw
na funkcjonowanie ekosystemu, zycie i zdrowie ludzi i zwierzat, a takze potgguje

problem lekoopornosci.

W celu wyjasnienia wpltywu modyfikacji powierzchni elektrody na sygnat
analityczny badanych substancji zastosowano szereg technik instrumentalnych.
Morfologi¢ powierzchni czujnikéw sitodrukowanych modyfikowanych btonkg bizmutu,
stosowanych do oznaczania kofeiny, zobrazowano za pomocg skaningowej mikroskopii
elektronowej. Obecno$¢ metalicznego bizmutu na powierzchni elektrody pracujgcej
potwierdzono za pomocag spektroskopii dyspersji energii promieniowania
rentgenowskiego. Wykazano, ze w wyniku modyfikacji blonkg bizmutu, liczba miejsc
aktywnych na powierzchni elektrody pracujacej ulegla zwiekszeniu powodujac wzrost
nagromadzania analitu. Czujniki sitodrukowane modyfikowane nanowi6knami
weglowymi (oznaczanie paracetamolu) i wielosciennymi nanorurkami weglowymi
funkcjonalizowanymi grupami karboksylowymi (oznaczanie diklofenaku oraz
jednoczesne oznaczanie paracetamolu i diklofenaku) obrazowano przy uzyciu
mikroskopii i profilometrii optycznej, a takze skaningowej mikroskopii elektronowe;.
Wykazano istotne réznice w morfologii czujnikéw sitodrukowanych modyfikowanych
nanomaterialami weglowymi w poréownaniu do czujnikow niemodyfikowanych.
Ponadto wykonano profile optyczne elektrod niemodyfikowanych i modyfikowanych.
Niewielkie réznice w chropowatosci powierzchni elektrod pracujacych $wiadczg o tym
ze powierzchnia elektrody pokryta jest cienka, rownomierng warstwg nanomateriatow
weglowych.  Potwierdzono z  wykorzystaniem  woltamperometrii  cykliczne;j,
ze modyfikacja za pomoca nanomaterialow weglowych w znaczacy sposob przyczynita

si¢ do rozwiniecia powierzchni aktywnej elektrod po jej modyfikacji.



Z wykorzystaniem woltamperometrii cyklicznej okreslono réwniez
odwracalno$¢ oraz charakter elektrodowy procesow zachodzgcych na powierzchni
stosowanych elektrod. Wykazano, ze zaréwno kofeina na BiF/SPCE jak i paracetamol
na SPCE/CNFs i SPCE/MWCNTs-COOH daje jeden pik utlenienia, przy jednoczesnym
braku  piku redukcji. Natomiast w  przypadku oznaczen diklofenaku
na SPCE/MWCNTs-COOH rejestrowano jeden pik utleniania i jeden/dwa piki w czesci
katodowej. Dodatkowy pik/piki utleniania przy potencjalach mniej dodatnich nalezy
powigza¢ z powstawianiem elektrochemicznie aktywnych produktéw utleniania
diklofenaku. Stwierdzono, ze proces odpowiedzialny za transport kofeiny
do powierzchni BiF/SPCE odbywa si¢ na drodze dyfuzji, natomiast elektrochemiczne
utlenianie paracetamolu na SPCE/CNFs ma charakter adsorpcyjny. W przypadku
oznaczania diklofenaku oraz jednoczesnego oznaczania paracetamolu i diklofenaku na

SPCE/MWCNTs-COOH charakter procesu elektrodowego okreslono jako mieszany.

W trakcie prowadzonych badan sprawdzano selektywno$¢ opracowanych
procedur. W wigkszosci przepadkéw nie stwierdzono znaczacego wptywu skladnikow
probek wod na sygnaly analityczne. Negatywny wplyw jonow miedzi(Il) i zelaza(III)
podczas oznaczania paracetamolu zminimalizowano za pomocg dodatku roztworu soli
dwusodowej kwasu etylenodiaminotetraoctowego do elektrolitu podstawowego.
Natomiast efekt tlumienia sygnatu analitycznego przez substancje powierzchniowo
czynne, obserwowany podczas jednoczesnego oznaczania paracetamolu i diklofenaku,
zminimalizowano poprzez zastosowanie techniki nagromadzania impulsami
potencjalowymi. Zaproponowana technika pozwolita na minimalizacj¢ negatywnego
wplywu Triton X-100 na sygnat analityczny paracetamolu i diklofenaku oraz zgodnie
z moim stanem wiedzy po raz pierwszy zostala zastosowana do wzmocnienia sygnalow

tych zwigzkéw.

Zoptymalizowane procedury woltamperometryczne charakteryzuja
si¢ szerokimi zakresami liniowymi krzywych kalibracyjnych oraz najnizszymi
granicami wykrywalnosci sposréd dostepnych w literaturze prac opisujacych
oznaczanie kofeiny (LOD: 2,7 x 10 mol LY, paracetamolu (LOD: 5,4 x 1079 mol LY
i diklofenaku (LOD: 1,2 x 10" mol L") na czujnikach sitodrukowanych. Warto dodac,
ze sg to pierwsze prace pokazujace zastosowanie czujnikéw sitodrukowanych

w oznaczeniach diklofenaku i jednoczesnych oznaczeniach paracetamolu i diklofenaku.



W celu potwierdzenia mozliwosci praktycznego zastosowania czujnikow
sitodrukowanych do analizy wybranych substancji czynnych preparatéw
farmaceutycznych zbadano probki wod z rzek: Wisty, Bystrzycy i Mlecznej oraz morza
Baltyckiego i oczyszczalni sciekow. Nalezy podkresli¢, ze prébki nie byly w Zzaden
sposob przygotowane przed pomiarem, co w duzej mierze czyni analize bardzo prosta,
szybka i tatwa do wykonania. Po raz pierwszy z wykorzyétaniem czujnikow
sitodrukowanych oznaczono rzeczywiste stgzenie diklofenaku w probce wody rzecznej
(4,2 x 10™° mol LY oraz jednoczesnie diklofenak (2,4 x 10 mol L) i paracetamol
(3,7 x 10® mol L") w prébee oczyszczonych Sciekdw. Zaprezentowane w niniejszej
rozprawie doktorskiej badania potwierdzaja mozliwo$é praktycznego zastosowania
powyzszych procedur w warunkach laboratoryjnych, a takze stwarzaja mozliwosé

przeprowadzenia analizy polowej z wykorzystaniem analizatoréw przeno$nych.



