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Wynikiem dynamicznego rozwoju cywilizacji jest nieustanny wzrost zanieczyszczenia
srodowiska zwigzany z emisja CO2 do atmosfery oraz przedostawaniem si¢ niebezpiecznych
substancji chemicznych do wody, gleby i1 powietrza. Bioragc pod uwage dazenie do
zrbwnowazonego rozwoju, obecng sytuacje gospodarcza, stan $rodowiska naturalnego, a
takze perspektywe wyczerpania zasobow paliw kopalnianych, istnieje pilna potrzeba
opracowania efektywnych 1 tanich metod degradacji zanieczyszczen S$rodowiska, z

zastosowaniem odnawialnych Zzrddet energii, w postaci promieniowania stonecznego.

Zaklada si¢, ze potencjat aplikacyjny umozliwiajacy rozwigzanie powyzszych
problemoéw posiada fotokataliza heterogeniczna w obecnos$ci nanoczastek potprzewodnikow
(czgstek materii o rozmiarze w zakresie od 1 do 100 nm) i promieniowania stonecznego.
Przyjmuje sie, ze podniesienie efektywnosci procesow Kkatalitycznych w obecno$ci
promieniowania z zakresu widzialnego jest mozliwe poprzez modyfikacj¢ powierzchniowa
struktury ,tradycyjnych” nanoczastek tlenkow metali, MeOx (tzw. nanoczastek
homogenicznych) nanoczastkami metali szlachetnych (Memix). Wynikiem modyfikacji
powierzchniowych nanoczastek tlenkéw metali jest otrzymanie uktadow typu Memix@MeOx
(tzw. nanoczastek heterogenicznych). Dotychczas nie opracowano jednak uktadu
fotokatalitycznego stanowigcego przyktad technologii przyjaznej Srodowisku, umozliwiajacej
catkowita degradacje¢ =zanieczyszczen z wykorzystaniem odnawialnych zrédet energii
(promieni stonecznych). Gléwnym problemem w projektowaniu nowych nanomaterialow o
pozadanych z przemystowego punktu widzenia wlasciwosciach fotokatalitycznych jest brak
systematycznej wiedzy na temat tego jak funkcjonalne potaczenie dwodch lub wigcej
nanoczgstek wplywa na zmiane aktywnosci fotokatalitycznej projektowanych uktadow.
Ponadto liczba mozliwych kombinacji nanoczastek o roznej strukturze i wlasciwosciach, a
takze czasochtonna i kosztowna procedura eksperymentalna znaczaco ogranicza przebadanie
wszystkich potencjalnych kombinacji nanoczgstek, zarowno pod katem ich aktywnosci, jak i

toksycznosci.



W zwigzku z powyzszym, celem badan przeprowadzonych w ramach pracy
doktorskiej bylo: (i) opracowanie metod komputerowych wspomagajacych proces
projektowania modyfikowanych powierzchniowo nanoczastek tlenkéw metali wykazujacych
wilasciwosci fotokatalityczne; (ii) zastosowanie opracowanej metodyki do usystematyzowania
wiedzy w zakresie wptywu modyfikacji strukturalnych na zmian¢ aktywnosci

fotokatalitycznej oraz toksycznosci modyfikowanych nanoczastek tlenkow metali.

Cele pracy osiagngtam poprzez badania zrealizowane w ramach pigciu obszarow

tematycznych, dotyczacych:
(i)  wyboru rdzenia nanoczastki tlenku metalu (MeOXx) do dalszych badan;

(i)  opracowania metodyki budowy uproszczonych modeli molekularnych nanostruktur
heterogenicznych — na przykladzie TiO2 modyfikowanego powierzchniowo

nanoczgstkami monometalicznymi (Au);

(iif) wdrozenia metod QSPR do modelowania aktywnos$ci fotokatalitycznej nanoczastek
heterogenicznych — na przykladzie TiO2 modyfikowanego powierzchniowo

nanoczgstkami bimetalicznymi (Au 1 Pd);

(iv) opracowania metodyki obliczania tzw. deskryptorow addytywnych dla nanoczastek
heterogenicznych — na przyktadzie TiO2 modyfikowanego powierzchniowo

nanoczastkami trojmetalicznymi (Au, Ag i Pt);

(v) wdrozenia metod QSAR oraz zastosowania addytywnych deskryptoréw w
ilosciowym modelowaniu zaleznos$ci pomigdzy strukturg a cytotoksycznos$cia in vitro
nanoczastek heterogenicznych — na przykladzie TiO2 modyfikowanego

powierzchniowo nanoczastkami Au, Ag i Pt.

Wymiernym rezultatem przeprowadzonych badan oraz dyskusji uzyskanych wynikow

byto potwierdzenie stusznosci przyjetych w pracy hipotez badawczych:

Po pierwsze wykazalam, ze potaczenie metod chemometrycznych oraz technik
modelowania komputerowego umozliwia uzupehienie brakéw wiedzy na temat iloSciowej
zalezno$ci pomigdzy strukturg chemiczng nanoczastek typu Memix@TiO2 a ich aktywnos$cig
fotokatalityczng (%trhon) W zakresie promieniowania widzialnego (Nano-QSPRmix) oraz
cytotoksycznoscig in vitro wzgledem komoérek CHO-K1 (Nano-QSARmix).

Po drugie dowiodtam, ze polaczenie opracowanej metodyki obliczania addytywnych

deskryptorow dla nanoczastek heterogenicznych oraz metod modelowania Nano-QSAR



umozliwia: (i) scharakteryzowanie struktury nanoczastek typu Memix@TiO2 oraz (ii)

zdefiniowanie réznic w wywotywanym przez nie efekcie cytotoksycznym wzgledem

komorek jajnika chomika chinskiego (CHO-K1), Nano-QSARmix.

Po trzecie potwierdzitam uzyteczno$¢ metod in silico w modelowaniu wybranych
wilasciwosci fizykochemicznych/cytotoksyczno$ci in vitro nanoczagstek heterogenicznych (na

przyktadzie sfunkcjonalizowanych nanostruktur typu Memix@TiOz.

Po czwarte dowiodtam, Ze sprzezenie wynikow badan eksperymentalnych oraz metod
chemii komputerowej umozliwia opracowanie inteligentnej strategii testowania (polegajacej
na potaczeniu wynikow badan eksperymentalnych oraz metod modelowania komputerowego)
wspierajgcej wstepny proces projektowania nowych nanoczgstek o potencjale aplikacyjnym w

fotokatalizie heterogenicznej.

Wymiernym rezultatem badaf zrealizowanych w ramach niniejszej rozprawy byto
zastosowanie metod in silico jako narz¢dzi wspierajacych proces projektowania nanoczgstek

tlenkow metali o wlasciwos$ciach fotokatalitycznych.

Opracowane modele (Nano-QSARmix/Nano-QSPRmix) sa pierwszymi z dotychczas
opracowanych na $wiecie modeli opisujacych w sposéb iloSciowy zalezno$¢ pomiedzy
strukturg a aktywno$cig fotokatalityczng w $wietle widzialnym oraz cytotoksycznoscia

in vitro nanoczastek heterogenicznych typu Memix@TiOo.

Opracowana metodyka badan polegajaca na zintegrowaniu metod chemii
komputerowej oraz wynikéw badan eksperymentalnych stanowi pierwszy krok w kierunku
opracowania inteligentnej strategii testowania (ang. intelligent testing strategy, ITS)
umozliwiajacej: zwigkszenie efektywnosci procesu projektowania nowych ukladow
fotokatalitycznych juz na etapie planowania eksperymentu, przy jednoczesnej ocenie
zagrozenia oraz eliminacji potencjalnie niebezpiecznych uktadow fotokatalitycznych juz na

etapie projektowania produktu (przed wprowadzeniem do obrotu).



