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Wybor tematyki pracy

Pomiary doktadnego stezenia glukozy w roztworach i zawiesinach sg potrzebne nie tylko w
medycynie, ale rowniez w ochronie Srodowiska, farmacji czy w przemysle spozywczym. Dostepne
obecnie na rynku glukometry maja liczne wady, dlatego ciggle poszukuje sie sposobdw ich ulepszenia.

Praca Pani dr inz. Marii Kuznowicz doskonale wpisuje sie w ten trend poszukiwan, poniewaz
dotyczy nowych materiatéw hybrydowych do zastosowania w takich czujnikach stezenia glukozy, o
ulepszonych wtasciwosciach, jak na przyktad adsorpcja czy stabilno$é oraz o niewielkich rozmiarach. O
aktualnosci prowadzonych badan swiadczy tez to, ze Doktorantka byta jednoczesnie wykonawcg w
dwodch grantach dotyczacych badan zaawansowanych platform hybrydowych do zastosowan w

biosensorach (OPUS i STER — NAWA).



Rozprawa zostata zrealizowana pod kierunkiem Pana prof. dr hab. inz. Teofila Jesionowskiego,
wybitnego autorytetu naukowego w zakresie badan i wiedzy miedzy innymi na temat réznego rodzaju

materiatéw hybrydowych oraz ich zastosowan.

Cel i zakres rozprawy

Gtéwnym celem pracy byto udowodnienie tezy, ze mozliwe jest otrzymanie elektroaktywnych
materiatow hybrydowych do zastosowania w sensorach o lepszej czutosci, selektywnosci i stabilnosci,
niz obecnie stosowane oraz umozliwiajgcych zmniejszenie objetosci probek poddawanych pomiarom.

Zakres pracy obejmowat miedzy innymi projektowanie, synteze, charakterystyke i
zastosowanie otrzymywanych materiatéw w biosensorach i sensorach elektrochemicznych.

Do scharakteryzowania otrzymywanych materiatéw hybrydowych Doktorantka stosowata
szereg adekwatnych metod instrumentalnych, jak skaningowa oraz wysokorozdzielcza transmisyjna
mikroskopia elektronowa, mikroskopia sit atomowych, elektroforetyczne rozpraszanie swiatta,
spektroskopia w podczerwieni z transformacjg Fouriera, spektroskopia rentgenowska z dyspersjg
spektroskopia fotoelektronéw wzbudzanych promieniowaniem rentgenowskim oraz pomiar
potencjatu dzeta. Do zbadania elektrochemicznych wtasciwosci otrzymanych sensoréw zastosowano

amperometrie, woltamperometrie cykliczng oraz elektrochemiczng spektroskopig impedancyjna.

Strona edytorska rozprawy

Recenzowana rozprawa Pani Marii Kuznowicz sktada sie z szesciu powigzanych ze soba
tematycznie artykutéw, do ktérych Autorka napisata 112-stronicowy przewodnik, w ktérym odnosi sie
do 238 pozycji literatury.

Rozprawa napisana jest po angielsku, bardzo starannie pod wzgledem edytorskim,

przejrzystym, prostym i konkretnym jezykiem.

Dorobek naukowy Autorki i strona merytoryczna rozprawy

Na rozprawe doktorskg Pani mgr inz. Marii Kuznowicz sktada sie sze$¢ monotematycznych
artykutdw  naukowych  dotyczacych  projektowania, wytwarzania i charakteryzowania
elektroaktywnych materiatéw hybrydowych do zastosowania w sensorach i biosensorach. Artykuty
zostaty opublikowane w bardzo dobrych czasopismach, suma punktéw z listy MEN wynosi 700, a
sumaryczny IF 31,413, co srednio daje wysoki wynik 5,24 na artykut. Doktorantka jest pierwszym
autorem w pieciu z tych artykutéw oraz drugim autorem w jednym z nich. Udziat Pani Marii Kuznowicz
w tych artykutach byt dominujacy i obejmowat miedzy innymi planowanie eksperymentéw, synteze
materiatow hybrydowych, immobilizacje enzymodw, konstrukcje sensoréw, przeprowadzanie testow

elektrochemicznych oraz redagowanie publikacji. Doktorantka bytfa tez autorem korespondencyjnym



we wszystkich szesciu artykutach, biorgc na siebie ciezar dyskusji z recenzentami. Wktad Doktorantki
zostat tez potwierdzony w oswiadczeniach pozostatych wspétautordw.

Rozprawa rozpoczyna sie od wykazu stosowanych w rozprawie skréotéw, po czym Autorka
zamieszcza obszerne kilkustronicowe streszczenia w jezyku polskim i angielskim.

We wprowadzeniu do rozprawy Doktorantka opisuje biomimetyczne powtoki oparte na
polimerach katecholowych (polidopaminie oraz poli(kwasie kawowym)), materiaty hybrydowe do
zastosowan elektrochemicznych (z podziatem na weglowe oraz metaliczne) oraz sensory
elektrochemiczne (z podziatem na enzymatyczne i nieenzymatyczne), wraz z opisem metod pomiaru
stezenia glukozy. Nastepnie Autorka przedstawia motywacje do podjecia badan, cele i zakres pracy, po
czym przechodzi do opisu publikacji sktadajgcych sie na rozprawe.

Pierwsza z publikacji wchodzacych w sktad rozprawy dotyczy nanomateriatu hybrydowego
magnetyt@polidopamina, na ktérym osadzono oksydaze glukozowg. Materiat ten wykorzystano do
skonstruowania biosensora po osadzeniu go na elektrodzie z wegla szklistego. Poréwnanie z kilkoma
innymi mediatorami przeniesienia tadunku wykazato, ze otrzymany materiat hybrydowy ma sposréd
nich najnizsza granicg wykrywalnosci, najszerszy zakres liniowosci; oraz lepszg powtarzalnos¢. W
kolejnej publikacji wzbogacono ten materiat o interesujgce nanokontenery w postaci B-cyklodekstryn,
co zaowocowato wiekszg efektywnoscig procesu immobilizacji, rozszerzeniem zakresu liniowosci
wykrywania glukozy, dfuzszym czasem pracy oraz nizszg granice oznaczalnosci. Tak ulepszony
biosensor przetestowano w pomiarach elektrochemicznych stezenia glukozy w roztworach
rzeczywistych, jak wzorcowe roztwory glukozy i ptyny infuzyjne oraz w produktach spozywczych
zawierajgcych glukoze.

W ramach poszukiwania innego katecholowego biopolimeru o wiekszej aktywnosci
elektrochemicznej Doktorantka podjeta badania majace na celu optymalizacje i zaprojektowanie
syntezy nowatorskiego biosensora opartego na poli(kwasie kawowym), osadzonym na wieloSciennych
nanorurkach weglowych, stanowigcego przedmiot kolejnej publikacji w rozprawie. Otrzymany czujnik
amperometryczny wykorzystano do detekcji dinukleotydu nikotynoamidoadeninowego, uzyskujgc
zwiekszenie ilosci reaktywnych grup funkcyjnych w poréwnaniu z niemodyfikowanymi wielo$ciennymi
nanorurkami weglowymi, obnizenie potencjatu elektrokatalitycznego utleniania NADH oraz poprawe
takich wtasciwosci, jak czuto$¢ oraz zakres liniowosci w poréwnaniu do poli(kwasu kawowego)
otrzymanego w procesie elektropolimeryzacji.

Kolejna publikacja dotyczy wzbogacenia poprzednio opisanego czujnika o zwigzek na bazie
metalu (zastosowano tu tlenek miedzill (CuO) o znanych wfasciwosciach elektrokatalitycznych), co
umozliwitoby poprawe takich wtasciwosci czujnika, jak czutosé, liniowos¢ i granice oznaczalnosci w
pordéwnaniu z czujnikami enzymatycznymi. Czujnik przetestowano na rzeczywistych roztworach, w tym

na ludzkiej krwi i osoczu, stwierdzajgc obnizenie jednostkowych kosztdw pomiaru, obnizenie granicy



oznaczalnos$ci, wyzszg czutos¢ oraz zdolnos¢ do wykrywania glukozy w nizszych stezeniach w
porownaniu z czujnikami enzymatycznymi. Praca ta otworzyta mozliwosé projektowania kolejnych
nieenzymatycznych czujnikdw z udziatem innych metali przejsciowych i ich tlenkéw, w zwigzku z czym
w kolejnej pracy zastgpiono tlenek miedzi wodorotlenkiem niklu, uzyskujgc w trakcie pomiaréw
stezenia glukozy w roztworach rzeczywistych (krew ludzka i osocze) wysoka skuteczno$é wykrywania
przy krétszym czasie odpowiedzi, wiekszej stabilnosci w czasie i nizszej granicy oznaczalnosci.

Ograniczeniem sensoréw nieenzymatycznych jest konieczno$¢ prowadzenia pomiaréw w
warunkach alkalicznych, a nie przy pH odpowiadajgcemu krwi ludzkiej, dlatego w ostatniej z serii
publikacji sktadajgcych sie na rozprawe Doktorantka powrdcita do idei czujnika enzymatycznego, o
strukturze rdzen/otoczka opartego na magnetycie i poli(kwasie kawowym). Zastosowanie magnetytu
ufatwia separacje magnetyczng materiatu i zwieksza jego biokompatybilnosé. Sukcesem w
konstruowaniu tego sensora byta ponadto miniaturyzacja uktadu osiggnieta za pomoca elektrody
sitodrukowej, co umozliwito zmniejszenie objetosci probki niezbednej do badan oraz prowadzenie
pomiardw przy nizszym potencjale elektrochemicznym. Uzyskano tez wydtuzenie stabilnosci czasowej
zaproponowanego systemu do 10 miesiecy i poprawiono w stosunku do poprzednio otrzymywanych
sensorow lepszg selektywnosé poprzez zastosowanie enzymu, detekcje przy nizszej wartosci
potencjatu oraz zakres liniowosci odpowiadajgcy wymaganiom WHO.

Aktywne grupy redoks wystepujace na powierzchni elektrod skonstruowanych z otrzymanych
przez Doktorantke nanomateriatéw byty odpowiedzialne za generowanie sygnatu na powierzchni
elektrody i wykorzystanie ich w konstrukcji biosensoréw i sensoréw elektrochemicznych.

Przewodnik konczy sie podsumowaniem przeprowadzonych badan oraz zarysowaniem
kierunkdw badawczych na przysztosé. Autorka przewiduje konieczno$é dalszych badan w zakresie
miedzy innymi immobilizacji enzymdéw z klasy dehydrogenaz, syntezy biatek z mozliwoscia
bezposredniego transportu elektrondw do konstruowania sensoréow trzeciej generacji,
elektropolimeryzacji i polimeryzacji poly(kwasu kawowego) oraz innych zwigzkéw katecholowych na
materiatach weglowych, przytaczania innych zwigzkdéw biologicznych jak aptamery czy kwasy
nukleinowe oraz projektowanie i optymalizacja alternatywnych nanomateriatéw hybrydowych do nie-
enzymatycznego wykrywania glukozy.

Trzeba podkreslié, ze oprdcz artykutdw skfadajgcych sie na rozprawe doktorska, Pani
Kuznowicz jest tez wspétautorkg czterech innych publikacji w czasopismach o szerokim obiegu,
jednego rozdziatu w ksigzce, jedenastu ustnych prezentacji na liczacych sie w Srodowisku
konferencjach tematycznych oraz trzynastu posteréw. Doktorantka byta dwukrotnie nagrodzona za

najlepsze wystapienie w ramach IIl i IV Studenckiej Konferencji Nauk Scistych.



Ocena koricowa

Pani mgr inz. Maria Kuznowicz z powodzeniem i w petnym zakresie zrealizowata zamierzone
cele badawcze, a mianowicie udowodnita teze, ze opracowane w ramach rozprawy doktorskiej
elektroaktywne materiaty hybrydowe posiadaja unikalne wiasciwoéci fizykochemiczne i
elektrochemiczne umozliwiajg czuty, selektywny i stabilny w czasie pomiar stezenia glukozy.

Za najwigkszy walor rozprawy uwazam jej aplikacyjny charakter, a mianowicie opracowanie
sensoréw umozliwiajgcych przeprowadzenie bardziej efektywnych pomiaréw stezenia glukozy gtéwnie
w medycynie, ale takie w przemysle spozywczym i farmaceutycznym

Podsumowuijac, poniewaz przedtozona do recenzji praca doktorska wykonana przez Panig mgr
inz. Marie Kuznowicz w dziedzinie nauk chemicznych, dyscyplinie naukowej chemia, spetnia w mojej
opinii ustawowe i zwyczajowe wymogi stawiane rozprawom doktorskim, wnioskuje zatem do Rady
Dyscypliny Nauki Chemiczne na Politechnice Poznanskiej o jej dopuszczenie do obrony.

Jednoczesnie, biorgc pod uwage wysoka jakos¢ rozprawy, znaczny wspoétczynnik wplywu
publikacji wchodzgcych w skfad rozprawy oraz aktywnos$¢ naukowa Doktorantki, wnioskuje do Rady

Dyscypliny Nauki Chemiczne na Politechnice Poznanskiej o wyréznienie tej rozprawy.



