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Streszczenie

Tematyka pracy doktorskiej obejmowata badania nad polimerami o silnie
rozgalezionej  strukturze: projektowanie i syntezg hiperrozgatezionych —polimerdw
charakteryzujacych si¢ rozpuszczalnoscia w nadkrytycznym dwutlenku wegla (scCO>),
zdolnych do enkapsulacji i uwalniania zwigzkéw maloczasteczkowych  (substancji
biologicznie aktywnych, lekéw, substancji wzorcowych) oraz symulacje komputerowe

struktur rozgatezionych.

Celem badaf eksperymentalnych bylo okreslenie zaleznodci pomigdzy budowa
hiperrozgatezionych polimeréw: charakter chemiczny polimeru, stopien rozgalezienia, ilos¢
oraz stopiefi podstawienia terminalnych grup koncowych, odleglosc miedzy punktami
rozgaleziajacymi oraz cigzar czasteczkowy, a ich rozpuszczalnoscia w nadkrytycznym
dwutlenku wegla (cisnienie, temperatura, stezenie). Badania zostaly przeprowadzone dla
hiperrozgalezionych poliweglanéw, hiperrozgatezionych poliestréw (pochodnych kwasu
dimetylolopropionowego), hiperrozgatezionych polioksetanéw oraz hiperrozgatezionych
poli(etero-sioloksanéw). Hiperrozgalezione polimery zsyntezowano, a ich terminalne grupy

hydroksylowe zmodyfikowano podstawnikami zawierajacymi atomy krzemu lub fluoru.

Symulacje Monte Carlo obejmowaly modelowanie komputerowe polimeréw
dendrytycznych: polimeréw gwiazdzistych, a takze regularnych i nieregularnych
dendrymeréw w warunkach nieskoniczonego rozcienczenia. Wiasciwosci fizyczne tych
polimeréw tj. rozmiar: kwadrat promienia bezwladnosci, kwadrat odleglosci koncow
lancucha, kwadrat odleglosci koncow od srodka faficucha, a takze ksztalt: wspoétczynnik
ksztaltu, parametr asferycznosci, wspolezynnik wydtuzenia jak rowniez lokalng strukture oraz
wzajemna orientacje poszezegdlnych generacji badano w funkcji architektury tancucha, tj.
liczby generacji, calkowitej liczby segmentow, funkcyjnosci punktéw rozgalezienia.
Symulacje byty przeprowadzone dla réznych jakosci rozpuszczalnika. Wyznaczono
temperature theta oraz poréwnano pseudo idealny tancuch z wynikami otrzymanymi dla Non

Reversal Random Walk (bladzenie przypadkowe z zakazem ruchu wstecz).




Nieregularne dendrymery o statej funkcyjnosci, réznej $redniej dlugosci ,,spacera” i
zmiennej liczbie generacji byly symulowane w atermalnych warunkach wykorzystujac szes¢
wariantéw dystrybucji dlugosci ,,spacera”. Wplyw szerokodci zastosowanego rozkiadu na
rozmiar i ksztalt symulowanych struktur, jak réwniez réznice pomigdzy regularnymi i

nieregularnymi dendrymerami zostaly szczegélowo omowione.

Ponadto przeprowadzono badania kinetyki polimeryzacji szescioczionowego
cyklicznego weglanu: 5-hydroksymetylo-5-metylo-1,2-dioksan-2-onu oraz symulacje Monte
Carlo wykorzystujgce algorytm Dynamic Liquid Lattice modelujace kinetyke reakcji

polimeryzacji monomeru AB,. Wyniki symulacji poréwnano z eksperymentem.

Symulacje komputerowe polimeréw rozgatezionych daty nowy poglad na rozmiar i
ksztalt nieregularnych i regularnych dendrymeréw. Wyniki ukazaty wplyw architektury na
wlasciwosci fizyczne symulowanych polimeréw w ukltadach o réznej jakosci rozpuszczalnika.
Ponadto badania przyczynily si¢ do opracowania innowacyjnej strategii tanszego i bardziej
efektywnego systemu dostarczania leku, wykorzystujacej jako rozpuszczalnik nadkrytyczny
dwutlenek wegla. Interdyscyplinarny charakter pracy pozwolit na polaczenie badan
eksperymentalnych z symulacjami komputerowymi oraz na sprawdzenie, jak rozwazania

teoretyczne przewiduja wyniki eksperymentu.
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