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RECENZJA ROZPRAWY DOKTORSKIE]

mgr inz. Alicji Kizildag
pt. ,Bialka roslinne w mikrokapsutkowaniu olejkow eterycznych z
wykorzystaniem koacerwacji zlozonej”

Informacje dotyczace rozprawy doktorskiej i sylwetki naukowej Doktorantki

Przedstawiona do oceny rozprawa doktorska mgr inz. Alicji Kizildag powstata pod
opieka prof. dr hab. Marcina Kurka w Katedrze Techniki i Projektowania Zywno$ci,
w Instytucie Nauk o Zywieniu Cztowieka Szkoly Glownej Gospodarstwa Wiejskiego
w Warszawie.

Rozprawe doktorska stanowi cykl 5 powigzanych ze sobg tematycznie, oryginalnych
artykutléw naukowych, zlozony z pracy przegladowej (Napiérkowska i Kurek, 2022,
Molecules, https://doi.org/10.3390/molecules27165142) oraz 4 prac
eksperymentalnych (Napiérkowska i wsp., 2023, Foods,
https://doi.org/10.3390/foods12234345; Napiérkowska i wsp., 2024, Journal of Food
Science, https://doi.org/10.1111/1750-3841.17220; Napiérkowska i wsp., 2024, Food
and Bioproduct Processing, https://doi.org/10.1016/j.tbp.2024.04.001; Napidrkowska i
wsp., 2024, Molecules, https://doi.org/ 10.3390/molecules29092019). Publikacje te,
ukazaly sie wrenomowanych czasopismach naukowych, ktérych tgczny wspétczynnik
wplywu (Impact Factor, IF) - zgodny z rokiem wydania - wynosi 22,9. Doktorantka jest
wiodacym autorem we wszystkich publikacjach, a jej udzial obejmowat m.in. analize i
krytyczng ocene dostepnej literatury, opracowanie metodologii, wykonanie wiekszoSci
prac eksperymentalnych oraz napisanie manuskryptu i korekte tekstu po recenzji.

Publikacje stanowigce podstawe rozprawy doktorskiej zostaty omoéwione w 62-
stronicowym opracowaniu, o typowej i poprawnej strukturze. Zawiera ono nastepujgce
rozdzialy: ,Streszczenie’, ,Abstract’, Wykaz stosowanych skrétéw i oznaczen wraz
z jednostkami”, ,Wykaz publikacji stanowiqcych rozprawg doktorskq”, ,Wstep”, ,Hipotezy
badawcze, cel pracy oraz zakres badan”, ,Materiat i metodyka badan”, ,,Oméwienie
gtéwnych wynikéw”, ,Wnioski” oraz ,Bibliografia”. Kolejne czesci rozprawy tworza:
,Pozostaty dorobek naukowy” oraz ,Publikacje stanowigce rozprawg doktorskq wraz z
o$wiadczeniami wspdtautorow”.

Styl pisania opracowania jest jasny i tatwy do zrozumienia. Mozna jednak odnalez¢
nieliczne bedy stylistyczne i skréty myslowe. Na przyktad (i) w zdaniu ze str. 18 tj. »Do
utraty tej moze dochodzi¢ na trzech etapach procesu..” brakuje stow Kluczowych (tej



grupy substancji/zwiazkéw itp.); (ii) w zdaniu ze str. 22 tj. ,Produkcja biatek roslinnych
wymaga mniejszej ilosci zasobéw naturalnych, takich jak woda i ziemia w poréwnaniu...”,
stowo ,ziemia” jest dobrane niefortunnie, za$ stowo ,gleba” jest bardziej precyzyjne i jest
terminem naukowym; (iii) w zdaniu ze str. 46, tj. ,Wydajnos¢ mikrokapsutkowania (SY)
(...) byta istotnie (ps0,05) zalezna od pH w sposob kwadratowy...”, wyrazenie ,w sposéb
kwadratowy” jest skrotem myslowym i nalezatoby je zastgpi¢ pelnym opisem
zaobserwowanej zaleinoéci miedzy zmiennymi. Szata graficzna przedtozonego
opracowania jest generalnie poprawna, lecz rozdzielczo$¢é niektérych rycin powinna by¢
wyzsza (np. Ryc. 1, Ryc. 6).

Mimo wskazanych powyzej ,niedociggniec”, uwazam, ze warto$s¢ merytoryczna
rozprawy doktorskiej, jest na tyle wysoka, ze btedy edytorskie nie stanowig istotnego
wplywu na ostateczng jako$¢ pracy i odbiér dokonanych przez Doktorantke odkry¢.

Ocena merytoryczna rozprawy

W éwietle dotychczasowej wiedzy, olejki eteryczne, jako wtérne metabolity roslin,
wykazuja szerokie spektrum oddziatywan biologicznych, istotnych zaréwno w obszarze
farmakologicznym jak i technologicznym. W aspekcie technologicznym, olejki eteryczne
mogg by¢ z powodzeniem wykorzystywane jako naturalne ,biokonserwanty zywnosci”,
z uwagi na ich silng zdolno$¢ do redukcji namnazania drobnoustrojéw powodujacych
psucie zywnos$ci, hamowanie oksydacji nienasyconych kwaséw thuszczowych
w produktach bogato-thuszczowych oraz zwigkszanie wiasciwosci antyoksydacyjnych
zywnosci. Jednak ograniczenia aplikacji olejkow eterycznych w postaci surowej do
utrwalania Zywnoéci, zwigzane m.in. ze zmiang cech sensorycznych produktow,
nierozpuszczalnosciag w wodzie i migracji fazy olejowej lub fatwoscia do utleniania sig,
powoduja, Ze istnieje potrzeba poszukiwania sposobu, ktéry zredukuje lub wyeliminuje
wskazane efekty niepozadane. Doktorantka, wobec powyzszego, podjeta si¢ wyzwania,
ktére polegato na opracowaniu rozwigzania dostarczania do zywno$ci olejkow
eterycznych (mikrokapsutkowania), bazujacego na koacerwacji z uzyciem biatek
i polisacharydéw roslinnych, w wyniku ktérego sproszkowany (liofilizat) koacerwat
moze by¢ wykorzystany jako $rodek do utrwalania Zzywnosci. W mojej ocenie uwazam, ze
kierunek badan podjety przez Doktorantke jest trafny i doskonale wpisuje sig w
aktualne trendy badawcze dyscypliny technologia zywnosci i Zywienia, zmierzajace do
wdrazania do przemystu alternatywnych technologii przedtuzania trwatos$ci Zzywnosci.

Autorka pracy wyznaczyla 3 zasadnicze cele badawcze, ktore w wyniku wykonania
okreslonych eksperymentéw zostaly przez Doktorantke w pehi osiagniete. Dotyczyty
one (i) wykazania mozliwosci zastosowania koacerwacji zlozonej z uzyciem biatek
roélinnych jako metody kapsutkowania olejkow eterycznych; (ii) analizy wilasciwosci
fizygkochemicznych proszkéw otrzymanych przez liofilizacje plynnych koacerwatéw; (iii)
poréwnania koacerwatéw zawierajgcych biatka roélinne, z tradycyjnym modelem
koacerwacji ztozonej, ktéry wykorzystuje zelatyng i gume arabskg w celu oceny ich
efektywnoséci i wlasciwosci uzytkowych. Wyniki uzyskanych badan, wraz z ich dyskusja,
ktére stanowia odpowiedZ na postawione pytania badawcze, zostaty przedstawione
w pracach [-1V:



L. Napiérkowska A, Szpicer A, Woijtasik-Kalinowska I, Perez MDT, Gonzdalez HD, Kurek
MA. Microencapsulation of Juniper and Black Pepper Essential Oil Using the
Coacervation Method and Its Properties after Freeze-Drying. Foods. 2023; 12(2 3):4345.

II. Napidérkowska, A., Szpicer, A, Gorska-Horczyczak, E., & Kurek, M.. Understanding
emulsifier influence on complex coacervation: Essential oils encapsulation perspective.
Journal of Food Science. 2024, 89(8).

III. Napiérkowska A, Aktas A, Szpicer A, Gorska-Horczyczak E, Kurek MA.
Optimization of oat protein and gum Arabic microcapsules containing juniper essential
oil using Response Surface Methodology, Food and Bioproducts Processing, 2024,
145,203-216.

IV. Napiérkowska A, Szpicer A, Gérska-Horczyczak E, Kurek MA. Microencapsulation
of Essential Oils Using Faba Bean Protein and Chia Seed Polysaccharides via Complex
Coacervation Method. Molecules. 2024; 29(9):2019.

Wprowadzenie do czesci eksperymentalnej stanowi obszerna i wyczerpujaca temat
publikacja ,Napiérkowska A, Kurek M. Coacervation as a Novel Method of
Microencapsulation of Essential Oils—A Review. Molecules. 2022; 27(16):5142".
W artykule tym, Autorka rozprawy wskazata potrzebe poszukiwania alternatywnych
érodkéw utrwalania zywnoéci, ktéra jest podyktowana trendem ,czyste] etykiety”, a
takze dokonata charakterystyki i whasciwosci biologicznych olejkow eterycznych oraz
omoéwila aktualne rozwiazania w mikrokapsutkowaniu olejkow eterycznych, w tym
koacerwacji ztozonej. Praca zostata napisana w sposéb przejrzysty i przystepny dla
szerokiego grona odbiorcow.

Pierwsza publikacja eksperymentalna (publikacja I) przedstawia badania nad
optymalizacjg klasycznej koacerwacji ztozonej miedzy zelatyng a gumga arabskg do
mikrokapsutkowania olejkéw eterycznych (z pieprzu czarnego i jagéd jalowca) oraz
analize cech fizykochemicznych uzyskanego koacerwatu. W ramach badan, Doktorantka
przygotowata lgcznie po 6 wariantéw sproszkowanych (liofilizowanych) koacerwatow,
oddzielnie dla mikrokapsulek z olejkiem pieprzowym oraz jalowcowym, réznigcych sie
ponadto, noénikiem (olej sojowy, olej z pestek winogron), w ktorym rozpuszczony byt
olejek oraz udziatem masowym zelatyny do gumy arabskiej (1:1, 1:2, 2:1). Nastgpnie,
uzyskane proszki poddata podstawowym i bardziej zaawansowanym analizom
fizykochemicznym i chemicznym. O ile wiekszoé¢ metodyk zostata przejrzyScie
przedstawiona w opracowaniu i publikacji, zwracam sig z pro$ba do Doktorantki,
o wyjas$nienie nastepujacych kwestii:

- U1l. W opracowaniu (str. 27 rozprawy) wydajno$¢ koacerwacji (CY) byta okreslana
przez obliczenie stosunku masy ptynnego koacerwatu (CM) do masy catego uktadu (SM)
(x100 %), z kolei w publikacji, CM oznacza mase koacerwatu po procesie, zas SM, masg
catkowita po liofilizacji. Prosze o wyjasnienie, ktéry sposob obliczen jest poprawny oraz
o informacje, czy i jaka technike fizyczng zastosowano do oddzielenia koacerwatu z
uktadu, (w celu okreslenia CM), poniewaz uktad ptynny po koacerwacji, bedzie sktadat
sie réwniez z czastek, ktére nie ulegly koacerwacji.

- U2. W opracowaniu i publikacji straty podczas liofilizacji (SY) okreslane sg przez
obliczenie stosunku masy proszku uzyskanego po liofilizacji (PM) do masy uwodnionego
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koacerwatu (CM) (x100 %). Obliczony parametr wskazuje bardziej na ubytek wody
podczas liofilizacji, niz na straty sktadnika aktywnego. Wiadome jest, ze rézny skiad
koacerwatéw bedzie determinowaé rézng strukture proszkow, ktéra zostata
potwierdzona przez mikroskopie SEM, a to w efekcie bedzie ksztaltowato réing
szybko$¢ dyfuzji wody podczas liofilizacji. Uwazam zatem, ze SY okreslony w takiej
postaci jest zbedny, a bardziej precyzyjne jest okreslenie ubytku frakcji lotnej podczas
lioflizacji (np. chromatograficznie).

Najwazniejszym parametrem pozwalajacym okresli¢ ,optymalny” sktad koacerwatu
jest w mojej ocenie, efektywnos¢ kapsutkowania. Wyniki badan pokazaly, Ze na
wydajno$¢ enkapsulacji wplywal wyraznie rodzaj oleju ro$linnego (olej z pestek
winogron lub olej sojowy) wykorzystanego jako rozpuszczalnik oleju oraz interakcja
miedzy olejkiem eterycznym a sktadem ukladu Sciennego (tabela 1). Doktorantka
wykazala najwieksza wydajno$¢ enkapsulacji dla probki SJ1 (64.09 %). Analizujac
Tabele 1 oraz tekst zauwazytem pewna niescisto$¢, ktéra powinna zosta¢ wyjasniona:

- U3. W tekécie opracowania oraz publikacji, Autorka rozprawy pisze, ze JAnaliza
statystyczna wykazata, ze wyniki zalezaly od interakcji miedzy stosunkiem mieszania
polimeréw a olejem (Tab. 1)", a w rubryce dotyczace; interakcji miedzy olejem a MR
widnieje ,NS”, wskazujgc jednak na brak istotnej interakeji. Z drugiej strony, zgodnie z
danymi przedstawionymi w tabelach, istotng interakcjg zanotowano miedzy olejkiem
eterycznym a sktadem materiatu $ciennego, przy p <0,001, co nie zostalo opisane w
tekscie.

Kolejng cze$¢ wynikéw stanowi szczegétowa charakterystyka fizykochemiczna oraz
chemiczna uzyskanych proszkéw. Doktorantka, wykazata, ze proszki uzyskane w wyniku
liofilizacji koacerwatéw, otrzymanych przez zmieszanie G/GA w stosunku 1:1
charakteryzowaty sie najmniejszymi rozmiarami czgstek, lecz nie generowato to wzrostu
gesto$ci nasypowej oraz wzrostu ich higroskopijnoéci. Wyniki badan zostaly réwniez
uzupelnione o inne wartosciowe wskazniki tj. barwg w skali CIELab, strukture proszkow
za okreélona za pomoca Skaningowej Mikroskopii Elektronowej, widma w zakresie IR
(technika FT-IR), wiasciwosci termiczne proszkow (metoda kalorymetrii réznicowej),
profil zwigzkéw lotnych metodg ultraszybkiej chromatografii gazowej (nos
elektroniczny). Doktorantka stwierdzita obecno$¢ wszystkich substancji lotnych
ksztattujacych olejki eteryczne w wytworzonych mikrokapsutkach, co przypuszczalnie
dowodzi o skutecznoéci enkapsulacji. Moja ciekawo$¢ budzi smak i zapach
mikrokapsulek z olejkami eterycznymi. Autorka we wstepie formutuje przypuszczenie,
ze enkapsulacja moze maskowa¢ zapach olejku, redukujac potencjalnie wptyw dodatku
mikrokapsutek na cechy sensoryczne produktu. Niestety zadna z prac (I-IV) nie zawiera
takiej odpowiedzi. Wobec tego uwazam, ze rozprawa mogtaby zyskac na swojej wartosci,
gdyby zawierala chociazby wyniki analizy sensorycznej uzyskanych proszkéw lub
modelowego produktu z dodatkiem mikrokapsutek.

Celem badari podjetych w publikacji II bylo wykazanie, ze Zelatyna, jako tradycyjnie
wykorzystywany biopolimer w koacerwacji olejku eterycznego moze by¢ zastapiona
biatkiem z grochu, a takze sprawdzenie, czy wprowadzenie go do ukiadu wptynie na
wydajno$¢ procesu koacerwacji i wiasciwosci uzyskanych mikrokapsutek. W ramach
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badan, Doktorantka zastosowata bardzo podobny uktad eksperymentalny jak w
publikacji 1, z takg réznicg, Ze zelatyne zastapiono biatkiem grochowym, a takze
wlaczono dodatkowa grupe badang (mikrokapsutek), do ktorej podczas wytwarzania,
zaaplikowano emulgator w ilosci 0,5 % sktadu. Po wykonaniu szeregu analiz
fizykochemicznych i chemicznych, podobnych jak publikacji I, Doktorantka wykazala, ze
biatko grochowe (komercyjne) moze by¢ alternatywg dla zelatyny w produkecji kapsutek,
co bylo manifestowane przez wyzsza rozpuszczalno$é, nizsza higroskopijnos¢, oraz
wyzsza stabilno$¢ termiczna, oraz zblizong z Zelatyng wydajnoscia koacerwacji
i kapsutkowania oraz efektywnoscia enkapsulacji. Jednak, wprowadzenie emulgatora,
spowodowato negatywny efekt, ktéry zwiazany byt z m.in. z pogorszeniem wydajnosci
kapsutkowania i stabilnoscig termiczng proszkéw. Omawiana publikacja, podobnie jak
poprzednie, zostala przygotowana z nalezyty staranno$cig i dbatoscig o szczegoty.
Jednak, w oméwieniu tej publikacji, Doktorantka popetnita dwa bledy. Pierwszy - tres¢
podrozdziatu dotyczy wykorzystania biatka grochowego, a jego tytul brzmi
wykorzystanie biatka owsianego”. Drugi za$ - w Tabeli 2 przedstawione sg sprzeczne
wyniki efektywno$ci kapsutkowania w poréwnaniu do wynikéw przedstawionych w
publikacji 1. W opracowaniu efektywno$¢ kapsutkowania przybiera wartosci od 0,18 do
0,67 %, za$ w publikacji od 18 do 67 %. W opracowaniu warto$ci powinny zostac
pomnozone przez 100, albo wydajno$¢ enkapsulacji nie powinna by¢ podana w ,,%".

W eksperymencie zaprezentowanym w publikacji III, Doktorantka wykorzystata
rozpuszczalng frakcje biatka owsianego (substytut zelatyny) oraz olejek z owocow
jatowca rozpuszczony w oleju z zarodkéw pszennych (rdzen Kkapsuiki). Plan
doéwiadczenia stanowito, wykonanie 13 wariantéw mikrokapsutek, ktérych zmiennymi
niezaleznymi byty rézne wartosci pH mieszanin (kluczowa zmienna wplywajgca na
wydajno$é¢ enkapsulacji) i rézne udziaty masowe biatka owsianego w stosunku do gumy
arabskiej, z kolei zmiennymi objasnianymi wybrane parametry fizyko-chemiczne
i chemiczne liofilizatéw. Autorka wykazala, ze wprowadzenie biatka owsianego, jako
sktadnika koacerwatu, generowato zadowalajaca stabilno$¢ termiczng mikrokapsutek,
a takze dobra rozpuszczalno$é (>80 %). Jednak, zauwazyla, Ze pogorszyla sie (w
stosunku np. do koacerwatéw z zelatyng i biatkiem grochowym) wydajnos¢
enkapsulacji. Co wiecej, woparciu o metodg powierzchni odpowiedzi, Autorka
zoptymalizowala proces koacerwacji i wykazata, Ze najkorzystniejszg wydajnos¢
enkapsulacji (26,61 %), rozpuszczalnoéé¢ (83,64 %) oraz indeks polidyspersyjnosci
(0.66) uzyskuje sie, stabilizujac pH mieszaniny do 2,59 oraz wykorzystujgc udziat OP:GA
na poziomie 61,61 %.

Ostatnia publikacje Doktorantki tworza badania, w ktérych oceniano proces
koacerwacji i jako$¢ mikrokapsutek ~wytworzonych ~w ukladzie biatko
bobowe:polisacharydy z nasion chia, zawierajacych olejek jatowcowy lub czarnego
pieprzu, rozpuszczonych w oleju rzepakowym lub sojowym. Uktad eksperymentalny
oraz mierzone parametry sg analogiczne jak w publikacjach 11 IL. Doktorantka wykazata,
ze wprowadzenie polisacharydy z nasion chia oraz biatko bobowe, powoduje uzyskanie
wydajnoéci enkapsulacji na poziomie 65,64 - 87,85 %, na ktdra istotnie wptywat jedynie
udziat FB/CHP oraz interakcja miedzy rodzajem wykorzystanego olejku a stosunkiem
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FB/CHP. Najwigksza wydajno$¢ enkapsulacji oraz najwieksza stabilno$¢ termiczna
stwierdza sie przy stosunku 1:2. Co wiecej, zanotowata korelacje, méwiaca o tym,
ze zawarto$¢ wody w mikrokapsutkach generuje wigkszg higroskopijno$¢ i mniejszg
gesto$¢ czastek. Moja ciekawo$¢ budzi wykorzystanie emulgatora Tween 80 do
tworzenia koacerwatu.

- U4. Autorka w publikacji II, wykazata, ze dodatek Tween 80 powoduje pogorszenie
wydajnoséci enkapsulacji i jakosci kapsulek. Nasuwa si¢ zatem pytanie, jaki byt cel
dodania 0,5 % Tween 80 do koacerwacji w uktadzie FB/CHP. Czy pominiecie Tween 80
nie poprawiloby jakosci koacerwatow?

Podsumowanie i wniosek koncowy

Podsumowujac, chciatbym podkreslié, ze badania prowadzone przez mgr inz. Alicje
Kizildag zostaly zaplanowane w bardzo przemyslany i konsekwentny spos6éb, co stanowi
niezbity dowéd $wiadczacy o duzej wiedzy Doktorantki, jej dos$wiadczeniu
w prowadzeniu badan i dojrzatosci naukowej, mimo wskazanych uwag. Tematyka
podjetych badan jest nowatorska i oryginalna, wazna z poznawczego, jak i aplikacyjnego

punktu widzenia. Zwazywszy na innowacyjno$¢ podjetych badan oraz mnogosc¢

zastosowanych technik analitycznych, co przewyzsza zwyczajowe wymogi prac
doktorskich, sktadam wniosek o wyrdznienie rozprawy.

Rozprawa doktorska mgr inz. Alicji Kizildag pt. ,Biatka roslinne w
mikrokapsutkowaniu olejkéw eterycznych z wykorzystaniem koacerwacji ztozonej” spetnia
wymagania okreslone w artykule 187 Ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o
szkolnictwie wyzszym i nauce (Dz. U. z 2023 r. poz. 742 z p6Zn. zm.). Whioskuje zatem o
dopuszczenie mgr inz. Alicji Kizildag do dalszych etapéw przewodu doktorskiego.

Rzeszow, 2.12.2024 1.
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