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ABSTRACT 

Polyzwitterions have attracted considerable interest in recent years due to their wide range of 

applications in various fields such as drug delivery, tissue engineering, and environmental 

remediation. Polyzwitterions, which contain both positively and negatively charged groups 

within the same polymer chain, have emerged as a promising class of materials due to their 

excellent biocompatibility, antifouling properties, and high hydrophilicity. They exhibit a 

unique heterogeneous property profile combining the features of both ionic and non-ionic 

polymers. Due to their overall neutral charge and high hydrophilicity, polyzwitterions are 

naturally able to counter nonspecific protein adsorption, biofilm generation, and adhesion of 

bacteria to surfaces. By virtue of this variation in dipole moment, several polyzwitterion 

derivatives have been designed which can switch between their zwitterionic and non-

zwitterionic structures. Other special properties of polyzwitterions augment these structural 

qualities such as pH sensitivity, temperature sensitivity, self-aggregation behaviour, and 

adjustable overall polymer charge density. These properties make them stimuli-responsive by 

design and lead to their categorization as smart adaptive polymers. Because of the electrostatic 

interactions between ionic groups, polyzwitterions show significantly contrasting behaviour as 

compared to non-ionic polymers. Moreover, counter-ion association and dissociation provide 

these polymers more functionalities for a variety of applications. The combined effect of dipole 

moment, electrostatic forces, and ability of counter-ion association and dissociation enable 

polyzwitterions as ideal materials for the fixation and potential release of various anions. In 

this context, polyzwitterionic gels and nanogels, which are crosslinked networks of zwitterionic 

polymers, have been investigated for their ability to fix and release anions and gaseous 

molecules. These materials have attracted considerable attention due to their potential 

applications in controlled and sustained delivery, environmental remediation, and anti-fouling 

applications. 
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In the first section, a new functional polyzwitterion poly[1-(carboxymethyl)-4-

methacrylamidopyridin-1-ium] was synthesized. The zwitterionic polymer shows its 

isoelectric point at a pH of 4.2, bi-directional pH responsiveness, and formation of dendritic 

fractal self-aggregated structures. The free radical polymerization of the monomer (MNPA) 

using AIBN as the initiator generated the polymer PMNPA which was quaternized using 

bromoacetic acid to obtain the quaternized salt PMNPA-Br−. This was converted into its 

zwitterionic form by titration with NaOH to its isoelectric point. Using this as a common 

intermediate, a simple, direct, and scalable single-step protocol was established to introduce 

various elementary anions like NO3
−, HSO4

−, H2PO4
−, F−, Cl−, Br−, I−, CH3COO−and HCOO− 

in their salt forms by reaction with the corresponding acids. With an analogous approach, 

crosslinked polyzwitterionic gel PMNPAc-Z was synthesized. FESEM studies on crosslinked 

polymeric hydrogels established the macroporous nature of these materials with their pore size 

in the range of 10-15 μm. Bi-directional swelling behaviour was observed in these hydrogels 

from gel swelling kinetics and pH studies.  Anion release studies in deionized water and buffer 

solutions showed ~82% and ~95% cumulative release for nitrate and phosphate anions, 

respectively in 72 h. Our studies suggest that multifunctional polyzwitterionic gels are 

promising intermediates in the fixation and release of anions like nitrate and phosphate with 

potential applications in agriculture and healthcare. 

In the second section, to contribute to the objective of one of the most critical sustainable 

development goals for ensuring the availability of clean water, a novel approach for 

desalination of brackish/sea water using regenerative, highly porous, thermally stable 

environment-friendly, and highly efficient polyzwitterionic gels (labelled PZG-1, PZG-2, PZG-

3, and PZG-4) was developed. Utilizing PZGs is a promising alternative to the traditional 

processes for desalination of water, as the results from this study showed their high efficiency 

for the removal of salts from wastewater even at considerably low concentrations. Moreover, 
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their ease of synthesis, inexpensive and readily available raw materials, environment-friendly 

product, and desalination process without employing external energy make these products 

highly desirable. The synthesized PZGs were used for the removal of commonly found salts 

from water by electrostatic interaction. The gels were investigated for their ability to absorb 

various salts from water and were found to be very efficient for NaF, NaCl, NaBr, NaI, NaNO3, 

NaH2PO4, etc. The effect of various anions and cations, crosslink density in PZGs, and 

competitive absorption were systematically investigated to assess the impact of these 

parameters on the absorption capacity of the gels. The maximum absorption capacity observed 

was ~97% and ~89% for I−anion and K+cation, respectively. Langmuir isotherm model 

suggested a monolayer absorption of the salts by the PZGs. Regeneration studies demonstrated 

that the gels could be reused for more than five cycles with ~93% retention of absorption 

capacity. Our approach, when extended to sea and tap water samples, showed ~87% and 89% 

reduction in conductivity suggesting that polyzwitterionic gels are highly efficient and 

promising materials for water desalination.  

In the subsequent section cytocompatible, charged polyzwitterionic nanogels (PZNGs) that can 

efficiently fix and release bicarbonate anions by a controlled and sustained mechanism were 

synthesized. Three different PZNGs were synthesized using free radical polymerization with 

N,N′-methylenebisacrylamide and Pluronic F-127 as crosslinker and non-ionic surfactant, 

respectively. The hydrodynamic size (Dh) from DLS analysis was found to be 68 ± 6, 120 ± 3, 

and 97 ± 9 nm for PZNG-1, PZNG-2, and PZNG-3, respectively. The fixation of HCO3
− on 

PZNGs was done either by direct reaction with NaHCO3 or by CO2 gas bubbling into a 

dispersion of PZNGs, and the maximum loading efficiency was found to be ~ 87-95%. 

Accelerated stability studies showed good stability for 30 days at 2-25 ºC for the nanogels. The 

cytocompatibility of the PZNGs from the MTT assay and live-dead test confirms their non-

toxicity, safety, and potential for various biomedical applications. The in-vitro drug release 
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profile revealed a sustained and controlled release pattern of HCO3
−  with a maximum of ~90 % 

cumulative release in 168 h. The Korsemeyer-Peppas kinetic model suggests that the HCO3
−  

anion release was regulated by diffusion of the anions and swelling of polymeric nanogels.  

The final chapter is comprised of the synthesis of NO2
− and HS− containing PZNGs for 

controlled and sustained release of NO and H2S gaseous molecules and evaluation of their 

antimicrobial potential. Nanogels containing NO2
− and HS− ions as counter anions were 

synthesized from PZNGs by direct reaction with aqueous NaNO2 and NaSH into a dispersion 

of PZNGs. The DLS data and TEM images of PZNGs show that each sample has a consistent, 

spherical morphology with good dispersity. The stability studies suggest that the ideal storage 

conditions for these nanogels are 2-25 ºC. Also, these nanogels were found to be 

cytocompatible, suggesting the potential use of these nanogels in biomedical applications. For 

conversion of NO2
− to NO and its release from nanogels, CuSO4, CoSO4, FeSO4, CuCl, citric 

acid (CA), ascorbic acid (AA), and a combination of CA and AA were utilized. H2S release 

from the nanogels was studied with HCl, CA, and AA for conversion of HS− to H2S. The in-

vitro drug release profile revealed a sustained and controlled release pattern of NO and H2S 

with a maximum of ~94-96 % cumulative release in 96 h. Furthermore, antimicrobial studies 

were performed against E. coli and S. aureus bacterial strains, to establish their suitability as 

potential antibacterial agents.  
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सार 

पॉलीज़विटेरियन ने हाल के वर्षों में दवा ववतरण, ऊतक इंजीवनयररंग और पयाावरण उपचार जैसे ववविन्न 

के्षत्र ंमें अपने व्यापक अनुप्रयरगर ंके कारण काफी रुवच आकवर्षात की है। पॉलीज़विटेरियन, वजसमें एक 

ही बहुलक श्रंखला के िीतर सकारात्मक और नकारात्मक दरनर ंतरह के चाजा वकए गए समूह हरते हैं, 

अपनी उत्कर ष्ट जैव-अनुकूलता, गन्दगी-ररधी गुणर ंऔर उच्च हाइड्र रवफवलवसटी के कारण सामवियर ंके एक 

आशाजनक वगा के रूप में उिरे हैं। वे आयवनक और गैर-आयवनक पॉवलमर दरनर ंकी ववशेर्षताओ ंकर 

वमलाकर एक अवितीय ववर्षम संपवि प्ररफाइल प्रदवशात करते हैं। उनके समि तटस्थ चाजा और उच्च 

हाइड्र रवफवलवसटी के कारण, पॉलीज़ववटेररयन स्वािाववक रूप से गैर-वववशष्ट प्ररटीन सरखना, बायरवफल्म 

पीढी और सतहर ंपर बैक्टीररया के आसंजन का मुकाबला करने में सक्षम हैं। विधु्रवीय क्षण में इस विन्नता 

के आधार पर, कई पॉलीज़्ववटेररयन डे्ररवेवटव वड्ज़ाइन वकए गए हैं जर उनके ज़्ववटररयरवनक और गैर-

ज़्ववटररयरवनक संरचनाओ ं के बीच ज़्स्वच कर सकते हैं। पॉलीज़विटेरियन के अन्य ववशेर्ष गुण इन 

संरचनात्मक गुणर ंजैसे वक पीएच संवेदनशीलता, तापमान संवेदनशीलता, स्व-एकत्ीकरण व्यवहार और 

समायरज्य समि बहुलक चाजा घनत्व कर बढाते हैं। ये गुण उन्हें वड्जाइन िारा उिेजक-उिरदायी बनाते 

हैं और स्माटा अनुकूली पॉवलमर के रूप में उनके वगीकरण की ओर ले जाते हैं। आयवनक समूहर ंके बीच 

इलेक्टर रसै्टवटक इंटरैक्शन के कारण, गैर-आयवनक पॉवलमर की तुलना में पॉलीज़ववटररयंस काफी ववपरीत 

व्यवहार वदखाते हैं। इसके अलावा, काउंटर-आयन एसरवसएशन और परथक्करण इन पॉवलमर कर ववविन्न 

प्रकार के अनुप्रयरगर ंके वलए अवधक कायाक्षमता प्रदान करते हैं। विधु्रवीय क्षण, इलेक्टर रसै्टवटक बलर,ं और 

काउंटर-आयन एसरवसएशन और हदबंदी की क्षमता का संयुक्त प्रिाव ववविन्न आयनर ंके वनधाारण और 

संिाववत ररलीज के वलए आदशा सामिी के रूप में पॉलीज़ववटररयंस कर सक्षम करता है। इस संदिा में, 

पॉलीज़ववटररयरवनक जैल और नैनरगल्स, जर वक ज़्ववटररयरवनक पॉवलमर के क्रॉसवलंक्ड् नेटवका  हैं, कर 

आयनर ंऔर गैसीय अणुओ ंकर ठीक करने और छरड़ने की उनकी क्षमता के वलए जांच की गई है। इन 
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सामवियर ं ने वनयंवत्त और वनरंतर ववतरण, पयाावरणीय उपचार और दूर्षण-ररधी अनुप्रयरगर ं में अपने 

संिाववत अनुप्रयरगर ंके कारण काफी ध्यान आकवर्षात वकया है। 

पहले खंड् में, एक नया कायाात्मक पॉलीज़ववटेररयन पॉली [1- (काबोज़्िवमथाइल) -4-

मेथैवक्रलावमड्रपाइररवड्न-1-आयम] संशे्लवर्षत वकया गया था। ज़्ववटररयरवनक पॉलीमर 4.2 के पीएच पर 

अपना आइसरइलेज़्क्टर क वबंदु वदखाता है, वि-वदशात्मक पीएच जवाबदेही, और ड्ेंवड्र वटक फै्रक्टल स्व-

एकवत्त संरचनाओ ंका गठन। आरंिकताा के रूप में AIBN का उपयरग करके मरनरमर (MNPA) के 

मुक्त मूलक परलीमराइजे़शन ने पॉवलमर PMNPA उत्पन्न वकया वजसे क्वाटरनाइवड् साल्ट PMNPA-Br− 

प्राप्त करने के वलए ब्ररमरएवसवटक एवसड् का उपयरग करके चतुष्कर त वकया गया। यह NaOH के 

समववद्युत वबंदु पर अनुमापन िारा अपने ज़्ववटररयरवनक रूप में पररववतात वकया गया था। इसका 

उपयोग किके एक सामान्य मध्यस्थ के रूप में, एक सिल, सीधा औि से्कलेबल एकल-से्टप प्रोटोकॉल 

स्थावपत वकया गया था तावक संबंवधत अम्ो ंके साथ प्रवतविया किके NO3
−, HSO4

−, H2PO4
−, F−, Cl−, 

Br−, I−, CH3COO−औि HCOO− जैसे विविन्न प्राथवमक अन्यो ंको उनके नमकीय रूप में प्रसु्तत वकया 

जा सके। एक समान दृवष्टकरण के साथ, क्रॉसवलंक वकए गए पॉलीज़ववटररयरवनक जेल PMNPAc-Z कर 

संशे्लवर्षत वकया गया था। क्रॉसवलंक्ड् पॉलीमेररक हाइड्र रजेल पर FESEM अध्ययन ने इन सामवियर ंकी 

मैक्ररपररस प्रकर वत कर 10-15 माइक्ररन की सीमा में उनके ताकना आकार के साथ स्थावपत वकया। जेल 

सूजन कैनेटीि और पीएच अध्ययन से इन हाइड्र रजेल में वि-वदशात्मक सूजन व्यवहार देखा गया। 

ववआयनीकर त पानी और बफर समाधानर ंमें आयनर ंकी ररहाई के अध्ययन ने क्रमशः  72 घंटे में नाइटर ेट 

और फॉसे्फट आयनर ंके वलए ~ 82% और ~ 95% संचयी ररलीज वदखाया। हमारे अध्ययनर ंसे पता चलता 

है वक मल्टीफंक्शनल पॉलीज़ववटररयरवनक जैल कर वर्ष और स्वास्थ्य देखिाल में संिाववत अनुप्रयरगर ंके 

साथ नाइटर ेट और फॉसे्फट जैसे आयनर ंके वनधाारण और ररलीज में मध्यवती का वादा कर रहे हैं। 

दूसरे खंड् में, स्वच्छ पानी की उपलब्धता सुवनवित करने के वलए सबसे महत्वपूणा सतत ववकास लक्ष्र ंमें 

से एक के उदे्दश्य में यरगदान करने के वलए, पुनयोजी, अत्यवधक झरझरा, तापीय रूप से ज़्स्थर पयाावरण 
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के अनुकूल, और खारे/समुद्री पानी के ववलवणीकरण के वलए एक नया दृवष्टकरण अत्यवधक कुशल 

पॉलीज़्ववटररयरवनक जैल (PZG-1, PZG-2, PZG-3 और PZG-4 लेबल) ववकवसत वकए गए थे। PZGs 

का उपयरग पानी के अलवणीकरण के वलए पारंपररक प्रवक्रयाओ ंका एक आशाजनक ववकल्प है, क्रवंक 

इस अध्ययन के पररणामर ंने अपवशष्ट जल से लवणर ंकर काफी कम सांद्रता पर िी हटाने के वलए उनकी 

उच्च दक्षता वदखाई। इसके अवतरिक्त, उनके संशे्लषण की सिलता, सस्ती औि आसानी से उपलब्ध कचे्च 

माल, पयााििण-सौहार्ा पूणा उत्पार्, औि बाह्य ऊजाा के उपयोग के वबना तटस्थीकिण प्रविया इन उत्पार्ो ं

को अतं्यत आकषाक बनाते हैं। विर््युतआक्सीक पिस्पिविया के माध्यम से, ये तैयाि वकए गए PZGs 

जल से सामान्यतया पाए जाने िाले लवणर ंको हटाने के वलए उपयोग वकए गए। जैल्स की क्षमता की जांच 

की गई तावक िे जल से विविन्न लवणर ंको शोवषत किने में सक्षम हो,ं औि इसके परिणामस्वरूप यह 

पाया गया वक NaF, NaCl, NaBr, NaI, NaNO3, NaH2PO4, आवर् के वलए ये बहुत प्रिािी हैं। PZGs में 

विविन्न अनुयावययो ंऔि कैटावययो,ं िॉसवलंक घनत्व औि प्रवतस्पधी शोषण का प्रिाि समग्रता से जांचा 

गया था तावक जेल्स की शोषण क्षमता पि इन पैिामीटिो ंका प्रिाि मापा जा सके। अवधकतम शोषण 

क्षमता ~97% औि ~89% के वलए िमशः  I− अनुयायी औि K+ कैटायी के वलए रे्खी गई। लैंगमू्यइि 

आइसोथमा मॉडल ने PZGs द्वािा नमको ंके मोनोलेयि शोषण की सुझाि की। पुनसंचयन अध्ययनो ंने 

वर्खाया वक इन जेल्स को पांच से अवधक साइवकल के वलए पुनः  प्रयोग वकया जा सकता है औि शोषण 

क्षमता का ~93% िखाि बिकिाि िह सकता है। हमािी दृवि, समुद्री औि नलकूप जल नमूनो ं पि 

विस्तारित किने पि, विर््युतीकता में ~87% औि ~89% की क्षमता कमी को सुझाते हुए वर्खाई र्ी, 

वजससे प्रवतष्ठानात्मक जल तटस्थीकिण के वलए पॉलीजवितिात्मक जेल्स अतं्यत प्रिािी औि आशापूणा 

सामग्री हैं।  

आगामी खंड में, साइटोकॉमै्पवटबल, आिेवशत पॉवलजवितिात्मक नैनोजेल्स (PZNGs) जो वनयंवित औि 

सतत तंि से बाइकाबोनेट एवनयन को कुशलतापूिाक विक्स औि मुक्त कि सकते हैं, का संशे्लषण वकया 

गया। तीन अलग-अलग PZNGs को मुक्त िेवडकल पॉवलमिीकिण का उपयोग किके तैयाि वकया गया, 
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वजनमें N, N'-मेवथलीनवबसएविलएमाइड औि पु्लिोवनक एि-127 को िॉसवलंकि औि गैि-आयवनक 

सिैक्टेंट के रूप में उपयोग वकया गया। DLS विशे्लषण से हाइडर ोडायनावमक आकाि (ढी) का माप 68 

± 6, 120 ± 3 औि 97 ± 9 नैनोमीटि वमला PZNGs -1, PZNGs-2 औि PZNGs -3 के वलए। PZNGs 

पि HCO3
− का विके्सशन ना वसर्फा  नाईवटर क अम् के साथ सीधे प्रवतविया से वकया गया, बल्कि PZNGs 

के विस्ताि में काबान डाइऑक्साइड गैस िुलाने द्वािा िी, औि अवधकतम िािण क्षमता लगिग 87-95% 

की पाई गई। त्वरित ल्कस्थिता अध्ययन ने नैनोजेल्स के वलए 2-25 ºC पि 30 वर्नो ंतक अच्छी ल्कस्थिता की 

वर्खाई। MTT पिीक्षण औि जीि-मृत पिीक्षा से पता चलता है वक PZNGs की साइटोकॉमै्पवटवबवलटी 

अविषावणकता, सुिक्षा औि विविन्न बायोमेवडकल अनुप्रयोगो ंकी संिािना को सावबत किती है। इन विटर ो 

र्िा मुल्कक्त प्रोिाइल ने 168 घंटे में HCO3
−   के वलए एक सतत औि वनयंवित मुल्कक्त पैटना का प्रकट वकया 

है, वजसमें लगिग ~90% संचयी मुल्कक्त होती है। कोिसीमायि-पेपास वकनेवटक मॉडल का सुझाि है वक 

HCO3
−  एवनयन की मुल्कक्त को एवनयनो ंके प्रसाि औि पॉवलमेरिक नैनोजेल्स के सूजन द्वािा वनयंवित वकया 

जाता है। 

अंवतम अध्याय में NO2
− औि HS− युक्त PZNGs की संशे्लषण औि NO औि H2S गैसी मोलेकू्यलो ंकी 

वनयंवित औि सतत मुल्कक्त के वलए तथा उनकी एंटीमाइिोवबयल क्षमता की मूल्ांकन की गई है। PZNGs 

के प्रसाि में जलीय NaNO2 औि NaSH के साथ सीधे प्रवतविया के माध्यम से PZNGs से NO2
− औि HS− 

यौवगको ंको संशे्लवषत नैनोजेल्स बनाए गए। PZNGs के DLS डेटा औि TEM छवियााँ वर्खाती हैं वक 

प्रते्यक नमूने में एक सुसंगत, गोलाकाि आकाििाली औि अच्छी विस्तारिता होती है। ल्कस्थिता अध्ययन 

सुझाते हैं वक इन नैनोजेल्स के वलए आर्शा संग्रहण शतें 2-25 ºC हैं। इसके अलािा, ये नैनोजेल्स 

साइटोकॉमै्पवटवबल होने का पता चला है, वजससे सावबत होता है वक ये नैनोजेल्स बायोमेवडकल अनुप्रयोगो ं

में प्रयोग के पोतेंवशयल के साथ का उपयोग वकया जा सकता है। NO2
− को NO में परििवतात किने औि 

नैनोजेल्स से उसकी मुल्कक्त के वलए CuSO4, CoSO4, FeSO4, CuCl, साइवटर क एवसड (CA), एस्कोवबाक 

एवसड (AA), औि CA औि AA का संयोजन उपयोग वकया गया। नैनोजेल्स से H2S की मुल्कक्त के वलए 



 

xv 
 

HCl, CA, औि AA के साथ HS− को H2S में परििवतात किने का अध्ययन वकया गया। इन विटर ो र्िा 

मुल्कक्त प्रोिाइल ने 96 घंटे में NO औि H2S की एक सतत औि वनयंवित मुल्कक्त पैटना का प्रकट वकया है, 

वजसमें लगिग ~94-96% संचयी मुल्कक्त होती है। इसके अलािा, E-coli औि S-aureus बैक्टीरियल स्टर ेन 

के ल्कखलाि एंटीमाइिोवबयल अध्ययन वकए गए, तावक िे संिावित एंटीबैक्टीरियल एजेंट के रूप में 

उपयुक्तता स्थावपत की जा सके। 
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