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Recenzja

pracy doktorskiej mgr Katarzyny Adamiak
pt.: ,,Opracowanie kolagenowego biomateriatu jako wdrozenia do przemystu
kosmetycznego: maska do cery problemowej”

Recenzja zostata przygotowana w odpowiedzi na pismo Prodziekan ds. Ekonomicznych
i Rozwoju Wydziatu Chemii Uniwersytetu Mikotaja Kopernika w Toruniu, pani prof. dr hab.
Renaty Gadzaty-Kopciuch z dnia 28.02.2024, zgodnie z wnioskiem Rady Dyscypliny Nauki
Chemiczne Wydziatu Chemii UMK w Toruniu.

Pani mgr Katarzyna Adamiak przygotowata prace pod kierunkiem pani prof. dr hab. Aliny
Sionkowskiej. Promotorem pomocniczym pracy, ze strony firmy WellU sp. z o.0., byta Pani
dr Marzanna Kurzawa.

Recenzowana praca ma charakter eksperymentalno-wdrozeniowy. Zasadniczym celem
przedstawionej do recenzji dysertacji byto uzyskanie materiatu kolagenowego o ulepszonych
wiasciwosciach mechanicznych poprzez zastosowanie czynnikéw modyfikujgcych,
bezpiecznych, niewywotujgcych negatywnego wptywu na strukture kolagenu jako
potencjalnego surowca do otrzymywania maski kosmetycznej do skéry problemowe;.

Praca podzielona jest na dwie czesci — czes¢ badawcza, przygotowang w formie cyklu
publikacji (D1-D8), poprzedzong wprowadzeniem do publikacji, oraz czes¢ wdrozeniowa,
dotyczaca opracowania receptury kolagenowej maski kosmetycznej z aktywatorem (objetej
zgtoszeniem patentowym (D9).

Przedstawiony cykl obejmuje 8 publikacji (4 prace przegladowe i 4 oryginalne) o zasiegu
miedzynarodowym i tgcznym wspotczynniku oddziatywania IF = 30,857, w pieciu pracach
doktorantka jest pierwszym autorem, a w trzech autorem do korespondencji. We wszystkich
pracach, zgodnie z deklaracjg autorki, jej wkiad pracy w tworzenie publikacji byt znaczacy.
W publikacjach przegladowych, pani Katarzyna Adamiak dokonata przegladu literatury,
napisata pierwszg wersje manuskryptu i uczestniczyta w przygotowaniu czesci odpowiedzi dla
recenzentow. W przypadku prac oryginalnych wykonata cato$¢ lub wigkszo$¢ badan,
przeprowadzita we wspotpracy z promotorem i promotorem pomocniczym interpretacje
wynikow, przygotowata réwniez pierwszg wersje publikacji i udzielita odpowiedzi na czes¢
uwag recenzentow. Ponadto, poza przedstawionym cyklem, Doktorantka jest wspotautorem
czterech innych publikacji: dwdch publikacji naukowych o zasiegu miedzynarodowym,
opracowanych wspdlnie z partnerem zagranicznym (opublikowanych w czasopismie
.Polymers”), publikacji w czasopismie Polskiego Towarzystwa Biomateriatow ,Engineering of
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Biomaterials” oraz rozdziatu w monografii naukowej Biofizyka a Medycyna opublikowanej
przez Wydawnictwo Uniwersytetu Medycznego w Poznaniu. Nalezy podkreslic, ze pani
Adamiak za swojg dziatalnos¢ naukowg byta trzykrotnie nagradzana. Uzyskata Nagrode
Zespotowg za ,Wynalazek Doskonaty” na Miedzynarodowej Wystawie Wynalazkow
i Technologii ,InnoWings” w Lublinie w 2023 r. oraz dwie Nagrody Zespotowe Rektora UMK
w Toruniu za osiggniecia w dziedzinie naukowo-badawczej — w latach 2020 i 2021.

Dysertacja przygotowana jest w formie cyklu 8 publikacji i 1 zgtoszenia patentowego:

Alina Sionkowska*, Katarzyna Adamiak, Katarzyna Musiat, Magdalena Gadomska, Collagen
Based Materials in Cosmetic Applications: A Review. Materials 2020, 13, 1-15 (IF = 3,4; MEIN
= 140)

Alina Sionkowska*, Katarzyna Lewandowska, Katarzyna Adamiak. The Influence of UV Light
on Rheological Properties of Collagen Extracted from Silver Carp Skin. Materials 2020, 13, 1—
10 (IF = 3,4; MEIN = 140)

Katarzyna Adamiak, Alina Sionkowska*. Current methods of collagen cross-linking: Review.
International Journal of Biological Macromolecules 2020, 161, 550-560 (IF = 8,2; MEIN = 100)
Katarzyna Adamiak*, Alina Sionkowska. State of Innovation in Alginate-Based Materials.
Marine Drugs 2023, 21,1-26. (IF = 5,4; MEiIN = 100)

Katarzyna Adamiak*, Tadeusz Tadrowski, Marzanna Kurzawa, Alina Sionkowska. Novel
methods of acne treatment and skin care: A review. Journal of Drugs in Dermatology 2024.
Artykut zostat zaakceptowany do publikacji w marcu 2024 (IF = 1,5; MEIN = 70).

Katarzyna Adamiak, Katarzyna Lewandowska, Alina Sionkowska*. The Influence of Salicin
on Rheological and Film-Forming Properties of Collagen. Molecules 2021, 26, 1-12 (IF = 4,6;
MEIN = 140)

Katarzyna Adamiak, Marzanna Kurzawa, Alina Sionkowska*. Physicochemical performance
of Collagen modified by Melissa officinalis extract. Cosmetics 2021, 8, 1-18 (MEIN = 20)
Katarzyna Adamiak*, Alina Sionkowska. The influence of UV irradiation on fish skin collagen
films in the presence of xanthohumol and propanediol. Spectrochimica Acta Part A: Molecular
and Biomolecular Spectroscopy 2022, 282, 1-11 (IF = 4,831; MEIN = 140)

Katarzyna Adamiak. Zgtoszenie patentowe P.444708, 2023.

*autor korespondencyjny

Praca stanowi skrétowo i logicznie przygotowane wprowadzenie do publikacji zawartych w
cyklu, uzasadniajgce podjety temat, a takze wskazujgce na racjonalne dziatania
przeprowadzone przez Doktorantke i wspétautoréw. Zawiera opis stosowanych w badaniach
metod i narzedzi badawczych, uzyskane wyniki oraz ptyngce z nich wnioski. Doktorantka
zawarta ww. informacje w ramach 51-stronicowego opracowania, w ktérym odniosta sie do
156 pozyciji literaturowych, w tym réwniez publikacji z cyklu. Na wstepie omoéwita krotko metody
pozyskiwania, wiasciwosci oraz zastosowanie kolagenu jako biomateriatu w przemysle
kosmetycznym, medycynie i stomatologii. Ponadto zaprezentowata przeglad stanu techniki
dotyczgcy masek kolagenowych, prezentujgc 20 doniesien patentowych dotyczacych
zastosowania kolagenu jako sktadnika kolagenowych masek kosmetycznych do twarzy.
W kolejnych rozdziatach Doktorantka przedstawita cele swojej pracy, stosowane w pracy
odczynniki i materiaty, a nastepnie oméwita przeprowadzone w ramach realizacji pracy
badania z uwzglednieniem podziatu na czes¢ badawcza, dotyczgca otrzymywania kolagenu
i modyfikacji wtasciwosci filmow kolagenowych. Wyniki tych badan sg przedmiotem
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wigczonych w cykl publikacji (D2, D6, D7, D8). Oprocz stanowigcego wprowadzenie
przewodnika, drugg potowe dysertacji stanowig zatgczone publikacje oraz os$wiadczenia
wspotautorow. Ze wzgledéw formalnych nalezy zauwazyé, ze zgodnie z wymogami
ustawowymi (Art. 187, pkt. 4.) w ramach komentarza do zbioru stanowigcego rozprawe
doktorskg Autorka zamiescita streszczenie w jezyku polskim i angielskim. W koncowych
rozdziatach pracy znajduje sie aneks zawierajgcy wyniki badan aparaturowych opracowanej
formulacji, potwierdzajgcych skutecznos¢ dziatania preparatu.

Ocena pracy

Podjeta w pracy tematyka jest aktualna i obejmuje poszukiwania innowacyjnych form
produktow kosmetycznych do pielegnacji cery problemowej, ktéra wymaga specjalnego
podejscia. Autorka zawraca uwage, ze na rynku produktow kosmetycznych brakuje
preparatow zapobiegajacych powstawaniu trgdziku, ktére réwnoczesnie dziatatyby
nawilzajgco i przyspieszatyby regeneracje skoéry trgdzikowej. Czesto skutkiem ubocznym
stosowania dostepnych na rynku kosmetykéw, dedykowanych do pielegnacji cery
problemowej (jaka jest cera trgdzikowa), wykazujgcych dziatanie przeciwdrobnoustrojowe,
bazujgcych np. na matoczgsteczkowych alkoholach (etanolu, izopropanolu czy alkoholu
benzylowy), jest nadmierne wysuszenie naskorka. Maski z wysokag zawartoscig kolagenu jako
skfadnika o wtasciwos$ciach nawilzajgcych, odzywczych i regenerujgcych zdaniem doktorantki
mogg stanowi¢ wiasciwg odpowiedz na zapotrzebowanie rynku. Jednak w przypadku
formulacji zawierajgcych wysokie stezenie kolagenu pochodzenia naturalnego problemem jest
dobor wiasciwego uktadu konserwujgcego, dlatego na rynku wystepuje pewien niedobor
produktow z wysokg zawartoscig kolagenu. Ponadto ze wzgledu na niskg odpornos¢ tego
biopolimeru na dziatanie czynnikbw zewnetrznych (temperatura, promieniowanie UV czy
dziatanie enzymow) struktura kolagenu wymaga odpowiedniego sieciowania w celu poprawy
wiasciwosci mechanicznych. Stosowane obecnie metody modyfikacji, zaréwno fizyczne, jak
i chemiczne, majg swoje wady i zalety, dlatego wyzwaniem naukowym jest dobor czynnikow
sieciujgcych poprawiajgcych wtasciwosci mechaniczne filméw kolagenowych przy
minimalnym dziataniu niepozgdanym. Doktorantka zaproponowata interesujgce rozwigzanie
ww. problemu — zastosowanie substancji pochodzenia naturalnego (ekstraktow roslinnych
i zawartych w nich substancji) jako modyfikatorow wiasciwosci biopolimeru i réwnoczesnie
skfadnikow aktywnych o dziataniu przeciwdrobnoustrojowym.

Gtownym celem pracy byto opracowanie materiatu kolagenowego (na bazie kolagenu rybiego),
o ulepszonych wiasciwosciach mechanicznych, poprzez zastosowanie czynnikéw
modyfikujgcych pochodzenia naturalnego, jako potencjalnego surowca (stanowigcego
alternatywe dla syntetycznych materiatéw), do otrzymania maski kosmetycznej przeznaczonej
do pielegnacji skory problemowej. Cel giéwny Doktorantka zrealizowata poprzez zaplanowane
cele szczegodtowe: (i) otrzymanie i badanie wilasciwosci fizykochemicznych filmow
kolagenowych modyfikowanych dodatkiem ekstraktéw roslinnych, stanowigcych substancje
aktywne o witasciwosciach przeciwdrobnoustrojowych, (ii) opracowanie receptury materiatu
kolagenowego do skoéry problemowej (trgdzikowej), (iii) badanie skutecznosci dziatania
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otrzymanej formulacji. W cze$ci badawczej dysertacji, na podstawie ktorej uzyskata wyniki
opublikowane w pracach wtgczonych do cyklu, pani Adamiak przeprowadzita badania majgce
na celu przygotowanie filmow kolagenowych (kolagenu rybiego pozyskanego z czesci
brzusznej totpygi biatej (Hypophthalmichthys molitrix) z dodatkiem czynnikéw modyfikujgcych
ich wtasciwosci. W badaniach jako materiat modyfikujgcy wiasciwosci filmu kolagenowego
zastosowata: ekstrakt z kory wierzby biatej, ekstrakt z ziela melisy oraz salicyne i ksantohumol.
Ocene parametrow fizykochemicznych i mechanicznych otrzymanych materiatow
polimerowych wykonata, stosujgc rézne metody. Analiza widm w zakresie podczerwieni (IR)
pozwolita potwierdzi¢ obecnos¢ kolagenu w prébce badanej oraz kontrolnej oraz zbadaé
charakter potencjalnych oddziatywan pomiedzy sktadnikami ekstraktow a kolagenem. Metody
mikroskopii rentgenowskiej z dyspersjg energii (EDX) oraz mikroskopii sit atomowych (AFM)
Doktoranta zastosowata do badania struktury powierzchni otrzymanych filméw kolagenowych.
Do oceny sktadu pierwiastkowego materiatu probki kontrolnej oraz prébek badanych
zastosowata spektroskopie rentgenowska z dyspersjg energii (EDX). Pomiary wytrzymatosci
na rozcigganie badanych prébek biopolimeru wykonata w suchym pomieszczeniu,
w temperaturze pokojowej, a ich wtasciwosci powierzchniowe (pomiar kata zwilzania) oraz
zdolnosci adhezyjne ocenita za pomocg goniometru zaopatrzonego w system analizy ksztattu
kropli.

W wyniku przeprowadzonych badan stwierdzita, ze ekstrakt z kory wierzby (Willow Bark
extract), zawierajgcy co najmniej 5% salicyny, pozytywnie wptywa na poprawe wiasciwosci
mechanicznych filméw kolagenowych (odpornosci na rozcigganie), a takze zwiekszenie
stopnia adhezji materiatu do skéry, moze wiec zosta¢ zastosowany w celu poprawy
wiasciwosci funkcjonalnych biomateriatu. Dodatkowo jest sktadnikiem wykazujgcym dziatanie
przeciwbakteryjne, przeciwzapalne i przeciwtrgdzikowe [D6].

Wyniki badan przeprowadzone z udziatem ekstraktu z ziela melisy wykazaty, ze jego dodatek
powoduje pogorszenie wtasciwosci mechanicznych filmoéw kolagenowych (obniza odpornosé
materialu na rozcigganie) [D7], w efekcie nie moze by¢ on uzyty jako skfadnik maski
kosmetycznej. Podobnie zastosowanie ksantohumolu (prenylowanego chalkonu o szerokim
spektrum aktywnosci przeciwdrobnoustrojowej i antyutleniajacej) nie przyniosto pozytywnych
rezultatow [D8]. Jego dodatek rowniez wptywat negatywnie na wtasciwosci elastyczne filmu
kolagenowego [D8].

Na podstawie przeprowadzonych badanh jako czynnik poprawiajgcy wtasciwosci mechaniczne
oraz adhezyjne materiatu kolagenowego do dalszych badan pani Katarzyna Adamiak wybrata
glikozyd fenolowy wystepujgcy w ekstrakcie z kory wierzby. Zaletg wybranego modyfikatora
jest jego aktywnos¢ biologiczna. Substancja wykazuje dziatanie przeciwzapalne,
przeciwbakteryjne i $ciggajgce, a aktywnos¢ mikrobiologiczna przeciwko bakterii
Proponibacterium acnes powoduje, ze doskonale nadaje sie jako sktadnik kosmetykéw do
pielegnacji skéry trgdzikowej. W efekcie otrzymata materiat kolagenowy o ulepszonych
wiasciwosciach mechanicznych oraz adhezyjnych, kitéry moze stanowi¢ odpowiedz na
zapotrzebowanie przemystu kosmetycznego. W czesci wdrozeniowej pracy pani Katarzyna
Adamiak otrzymany modyfikowany biomateriat kolagenowego zastosowata jako surowiec do
opracowania receptury maski kosmetycznej przeznaczonej do pielegnaciji skory problemowe;.
Czes¢ wdrozeniowa pracy zostata objeta klauzulg poufnosci. W wyniku realizacji tej czesci
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doktoratu pani mgr Katarzyna Adamiak opracowata innowacyjny kosmetyk w formie maski
kolagenowej z aktywatorem. Przeprowadzony komplet badan: testy konserwacji, badania
stabilnosci, badania dermatologiczne oraz przygotowany raport bezpieczenstwa kosmetyku
pozwalajg na wdrozenie kosmetyku na rynek. Sktad koricowy maski i aktywatora opisano
w zgtoszeniu patentowym P.444708 [D9].

Opracowany w ramach realizacji doktoratu wdrozeniowego preparat, maska kolagenowa
z aktywatorem do pielegnacji skoéry problemowej, z pewnoscig stanowi odpowiedz na
zapotrzebowanie przemystu kosmetycznego. Produkt spetnia wszystkie wymagania prawne
stawiane wyrobom kosmetycznym na terenie Unie Europejskiej, co pozwala na rejestracje
kosmetyku w bazie Cosmetic Products Notification Portal (CPNP) i wdrozenie.

Oceniajgc merytorycznie wyniki przedstawione w pracy, za najbardziej wartosciowe uznaje:
(i) uzyskanie biomateriatu kolagenowego (na bazie kolagenu rybiego) o ulepszonych
wiasciwosciach mechanicznych, stanowigcego alternatywe dla materiatéw syntetycznych,

(i) wybdr wystepujgcego w ekstrakcie z wierzby glikozydu fenolowego jako modyfikatora
wiasciwosci mechanicznych filmu kolagenowego, ktéry stanowi réwnoczesnie sktadnik
aktywny o dziataniu przeciwbakteryjnym, przeciwzapalnym i Sciggajgcym,

(iii) opracowanie i ocene oceny wtasciwosci innowacyjnego kosmetyku — maski kolagenowej
z aktywatorem, oraz potwierdzenie skuteczno$ci dziatania opracowanego produktu,

(iv) potwierdzenie, w oparciu o testy uwalniania oraz analize IR, ze opracowany biomateriat
stanowi efektywng forme dostarczania zastosowanego sktadnika aktywnego (glikozydu
fenolowego) do skoéry.

Uwagi

Z obowigzku recenzenta musze wskazac¢ jednak, ze Doktorantka nie ustrzegta sie pewnych
btedéw i niescistosci, ktére ostatecznie nie majg wpltywu na bardzo pozytywng ocene
recenzowanej pracy. Wsrdd nich nalezy wymienic:

na str. 25, 26 w Tabeli 1, prezentujgcej przeglad stanu techniki (patenty dotyczgce badanej
tematyki) brak jest pierwszej kolumny wyjasniajgcej zawartos¢ kolejnych kolumn,

na str. 32, w tabeli 2, zatytulowanej ,Sktad ptynu SBF”, wymieniono zastosowane do
sporzadzenia medium odczynniki i ich dostawcow, a nie skfad ptynu,

na str. 33 troche niezrecznie sformutowany jest tytut Tabeli 3, nie jest jasne, w jakim sensie
wymienione odczynniki ,uzyto do oznaczenia profilu uwalniania” sktadnika aktywnego
Zz badanego materiatu,

na str. 38 Doktorantka pisze, ze ,sktad koncowy maski i aktywatora opisano w patencie [D9]”,
podczas gdy odnos$nik ten dotyczy zgloszenia patentowanego, kitére nie zostato jeszcze
opublikowane na stronie UP RP, a tresci w nim zawarte nie sg dostepne dla czytelnika,

na str. 42 Autorka dos¢ lapidarnie opisuje badania dotyczace ,Oznaczenie profilu
uwalniania...”, nie podaje, jakg metode (aparature) zastosowata w badaniach, brak jest
informaciji, czy w czasie badania zapewnione byly wtasciwe warunki, tzw. ,SINK conditions”
na str. 45, w kontekscie wtasciwosci mechanicznych filméw kolagenowych autorka uzywa
okreslenia ,maska kosmetyczna, ktéra powinna odznacza¢ sie odpowiednig elastycznoscig”,
okreslenie ,odpowiednig” jest nieprecyzyjne.
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Natknetam sie rowniez na pewne uchybienia merytoryczne. Na str. 53 pani Adamiak
przedstawita Rysunek 5, zatytutowany ,Profil uwalniania...”. Na rysunku podany jest btedny
opis osi X. Profile uwalniania przedstawiajg zmiany stezenia substancji uwalnianej w roztworze
akceptorowym w funkcji czasu, wiec na osi X powinien by¢ podany czas uwalniania. Réwniez
zamiast ,powierzchni piku” na osi Y powinny znalez¢ sie wartosci stezenia substancji
uwolnionej (przeliczone w oparciu o krzywa kalibracji przedstawiong na Rysunku 4). Autorka
jako komentarz do Rysunku 5 napisata jedynie, Ze przedstawione dane potwierdzajg, ze
sktadnik aktywny jest uwalniany z maski do roztworu akceptorowego. Szkoda, ze nie pokusita
sie o glebszg interpretacje wynikéw, probe opisu mechanizmu uwalniania w oparciu o analize
profilu poprzez dopasowanie danych eksperymentalnych do modeli matematycznych
opisujacych kinetyke procesu (Acta Pol. Pharm. 2010, 67(3), 217) czy poréwnanie z wynikami
innych autoréw (Molecules 2023, 28, 7827).

Prositabym jeszcze o krétki komentarz, dlaczego ostatecznie w opracowanej w ramach czesci
wdrozeniowej formulacji Doktorantka nie zastosowata ekstraktu z kory wierzby, mimo ze
w pierwszym wniosku w pracy pisze, ze otrzymane wyniki potwierdzity pozytywny wptyw tego
surowca na poprawe wtasciwosci mechanicznych i adhezyjnych kolagenu. A dodatkowo,
biorgc pod uwage zawarto$¢ substancji czynnych (ekstrakt jest zrodlem naturalnego kwasu
salicylowego, licznych zwigzkéw fenolowych, flawonoidéw, taniny i katechiny), nalezatoby sie
spodziewac szerokiego spektrum aktywnosci, w tym przeciwdrobnoustrojowe;.

Whioski koncowe

Przedstawiona do recenzji rozprawa doktorska przygotowana zostata w formie cyklu
opublikowanych i powigzanych tematycznie osmiu artykutéw naukowych i jednego zgtoszenia
patentowego, ktore zostaty opatrzone krétkim komentarzem.

W Swietle Art. 187 pkt 3 rozprawe doktorskg stanowi w tym przypadku ,zbiér opublikowanych
i powigzanych tematycznie artykutow naukowych”. Wyniki badan przedstawione w artykutach
sg spojne, odpowiadajg na pytania postawione w celach pracy, jak rowniez stanowig
oryginalne rozwigzanie problemu naukowego, a zatem przediozona do recenzji praca
doktorska mgr Katarzyny Adamiak, pt.: ,Opracowanie kolagenowego biomateriatu jako
wdrozenia do przemystu kosmetycznego: maska do cery problemowej’, spetnia wymog
stawiany pracom doktorskim, ujety w Art. 187 pkt 2. Ustawy o szkolnictwie wyzszym i nauce,
z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce (Dz.U. z 2021 r. poz. 478 ze
Zmianami).

Ponadto zakres badan i przyjeta metodologia potwierdzajg, ze Doktorantka poznata
i opanowata warsztat pracy naukowo-badawczej.

Na tej podstawie wnioskuje do Rady Dyscypliny Nauki Chemiczne Wydziatu Chemii
Uniwersytetu Mikotaja Kopernika w Toruniu o przyjecie rozprawy oraz dopuszczenie pani mgr
Katarzyny Adamiak do dalszych etapéw przewodu doktorskiego.

Ponadto, biorgc pod uwage bogaty dorobek publikacyjny tworzgcy cykl doktoratu, jego wysoki
poziom naukowy oraz potencjat wdrozeniowy opracowanego kosmetyku, wnioskuje
0 wyrdznienie pracy doktorskiej pani mgr Katarzyny Adamiak.
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