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rozprawy doktorskiej mgr. Tarala Patela
pt. Organic monolayers-based protective coatings for bioelectronic
devices / Organiczne monowarstwy jako powtoki ochronne
w urzgdzeniach bioelektronicznych
zrealizowanej pod kierunkiem
Promotor Dr hab. inz. Katarzyny Krukiewicz, prof. PS

Recenzja zostata opracowana na podstawie uchwaty
Rady Dyscypliny Nauki Chemiczne
z dnia 5 listopada i zlecenia Przewodniczgcej Rady
Prof. dr hab. inz. Doroty Neugebauer

W ostatnich dwdoch dekadach obserwuje sie dynamiczny rozwoj
nowoczesnych metod leczenia chordob neurologicznych, takich jak np.
choroba Parkinsona, dystonia czy drzenie samoistne, za pomocq
urzadzen do gtebokiej stymulacji mozgu. Urzadzenia te oprocz
generatora impulséw elektrycznych i baterii sktadaja sie z elektrod,
ktore sa implantowane w odpowiedni obszar moézgu na gtebokosc
kilku centymetréow w jadro niskowzgorzowe lub do gatki bladej,
najczesciej w obu potkulach. Elektrody takie zwykle wykonuje sig ze
stopow platyny i irydu, ktore pomimo tego, ze uwazane sg za
biozgodne, czesto powodujg reakcje typu okoto ciata obcego,
aktywacje komorek glejowych i powstanie blizny, co pogarsza ich
funkcjonalnosc.
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Pan mgr Taral Patel w swojej pracy doktorskiej podjat sie
zmodyfikowania powierzchni materiatow elektrodowych poprzez
naniesienie stabilnych warstw organicznych, ktére nie zaktdca
przewodzenia impulsow elektrycznych a jednoczesnie wptyng
korzystnie na granice rozdziatu materiat-tkanka, poprawiajgc jej
biozgodnosc.

Doktorant zatozyt w swojej pracy, ze poprzez kowalencyjnie
unieruchomionych warstw organicznych i czynnikow proadhezyjnych
oraz opracowanie odpowiedniej metody otrzymywania bedzie mozliwe
otrzymanie nowych urzadzen bioelektronicznych przeznaczonych do
leczenia schorzen neurologicznych. Uwazam wiec, ze wybor tematyki
rozprawy doktorskiej jest trafny, aktualny i wtasciwie uzasadniony.

Praca doktorska pana mgr. Tarala Patela to cykl
jednotematyczny pieciu publikacji - jednej przeglgdowej i czterech
doswiadczalnych - opublikowanych w recenzowanych, prestizowych
czasopismach anglojezycznych o zasiegu miedzynarodowym
I wysokim wspotczynniku oddziatywania (Biosensors and
Bioelectronics: X, Bioelectrochemistry, Scientific Reports, Science and
Technology of Advanced Materials, Colloids and Surfaces B:
Biointerfaces). Czasopisma, w ktorych wydano artykuty, sag
umieszczone na liscie MNiSzW i Journal Citation Reports. Artykuty
zostaty opublikowane w latach 2023-2025; w czterech artykutach
doktorant jest pierwszym autorem a w jednym artykule ma wspdlne
pierwsze autorstwo. Tematem przewodnim analizowanych prac sq
badania nad modyfikacja metalowych elektrod poprzez naniesienie
warstw organicznych poprawiajacych ich biozgodnosc¢

i biofunkcyjnosc.

Tytut dysertacji doktorskiej Organic monolayers-based
protective coatings for bioelectronic devices zostat wtasciwie
sformutowany i wskazuje, ze praca dobrze wpisuje sie w dyscypling

nauki chemiczne.
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Oprécz zatgczonych artykutéw, streszczenia w jezyku polskimi
i angielskim, dysertacja zawiera spis skrotow, a takze przewodnik po
zatgczonych artykutach obejmujacy piec rozdziatow:
1. Wprowadzenie, 2. Hipoteza i cele badawcze, 3. Metodologia,
4. Wyniki i dyskusja, 5. Podsumowanie. Dalej znajduje éie SpIs
zacytowanej literatury (68 pozycji), opisany tez zostat wktad
doktoranta w powstanie artykutdw stanowigcych cykl publikacji, oraz
przedstawione zostaty pozostate osiggnigcia kandydata do stopnia
doktora, m.in. lista kolejnych 8 artykutéw i rozdziatow w ksigzkach,
lista 12 prezentacji na konferencjach, udziat doktoranta w projektach
i stazu naukowym, przyznane stypendium. Zatgczone tez zostato
oéwiadczenie Prof. Katarzyny Krukiewicz, petnigce] funkcje
promotora, potwierdzajace wktad doktoranta w powstanie prac
stanowiacych cykl publikacji. Ta czes¢ pracy zajmuje 63 strony,
pozostate 69 stron stanowiq kopie artykutéw. Praca spetnia
podstawowe wymagania ustawowe | zwyczajowe dla prac
doktorskich.

We wprowadzeniu doktorant krotko opisat wyzwania zwigzane
. konstruowaniem biosensoréw i elektrod oraz wykazat koniecznosc
ich modyfikacji zarowno w celu poprawy stabilnosci elektrochemiczne]
jak i cytozgodnosci. Nastgpnie postawit hipotezg, ze pokrycia
organiczne na bazie soli diazoniowych i tiolowych warstw
samoorganizujagcych majq szczegolny potencjal w tym zakresie.
Sformutowat tez szeéé celow badawczych, ktére w duzym stopniu
pokrywaty sie z celami artykutow wigczonych w cykl publikacji.
W rozdziale dotyczacym metodologii opisat w jaki sposob prowadzit
studia literaturowe z wykorzystaniem baz danych, opisat Sposoby
otrzymywania materialéw  elektrodowych | ich modyfikacji,
scharakteryzowat metody badan wiasciwosci elektrochemicznych,
fizykochemicznych, stabilnosci | biologicznych ~w  kontakcie
7z komorkami  wystepujacymi  w  tkance nerwowej. Nastepnie
sreferowat  najwazniejsze  wyniki, ilustrujac = Je rysunkami,
pochodzacymi z opublikowanych artykutow i wyciagnat najwazniejsze
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wnioski. Z petlnym przekonaniem stwierdzam, ze ta czeSC pracy
doktorskiej = mgr. Tarala Patela zostata witasciwie zredagowana,
rysunki sg czytelne i estetyczne, uzyskane dane sq nalezycie
przeanalizowane i przedyskutowane.

Z racji petnienia funkcji recenzenta chciatabym tylko zwrocic
uwage nha sposob prezentacji wynikow uzyskanych za pomocag
mikrowagi kwarcowej i spektroskopii impedancyjnej. Autor podaje

wyniki masy z za duzg doktadnoscig (np. na str. 19: 203.63 £+ 5.69

ng), podobnie jak wyniki impedancji (np. na str. 36 dla soli C, Rcr =

450.9 + 78.8 kQ), co jest niewlasciwe ze wzgledu na duzy btad
pomiaru. Bytam tez nieco zdezorientowana analizujgc Rysunek 5 na
str. 28, poniewaz na Rys. 5B udziat komdrek o morfologii kulistej byt
oznaczony na zielono, zas$ na Rys. 5D na zotto. Sg to tylko drobne
sugestie na przysztos¢, aby w kolejnych swoich pracach - a takie na
pewno sie pojawig - doktorant zwrocit uwage na sprawy edytorskie.

Teraz chciatabym odnie$¢ sie do zatgczonych artykutow
doktoranta, ktore stanowiag cykl publikacji.

W publikacji 1, przegladowej, pt. Multifunctional organic
monolayer-based coatings for implantable biosensors and
bioelectronic devices: Review and perspectives, opublikowane]
w Biosensors and Bioelectronics: X (2023, 14, 100349) doktorant
przedstawil stan wiedzy na temat implantowalnych biosensorow
i elektrod biomedycznych. Nastepnie szczegétowo omowit strategie
modyfikacji ich powierzchni, ze szczegdélnym naciskiem na
wykorzystanie samoorganizujacych sie monowarstw i kowalencyjnie
przytaczonych  czasteczek na  bazie diazoniowej/jodoniowej/

sulfoniowej. Opisano rowniez kierunki rozwoju bioelektrod
i biosensorow. W ostatniej sekcji opisano techniki charakteryzacji,

ktdre sa szczegolnie przydatne w badaniu organicznych monowarstw.
Artykut spotkat sie z duzym zainteresowaniem srodowiska
naukowego, o czym $wiadczy liczba cytowan wynoszaca 27 (stan na
dzien przygotowania recenzji).



W publikacji 2, pt. Surface grafting of poly-L-lysine via
diazonium chemistry to enhance cell adhesion to biomedical
electrodes opublikowanej w Bioelectrochemistry (2023, 152, 108465)
doktorant opisat rezultaty badan wtasnych nad modyfikacjg elektrod
platynowych wybranymi solami diazoniowymi i poli-L-lizyng w celu

poprawy adhezji komorkowej. Elektrody w stanie zmodyfikowanym
scharakteryzowano pod katem ich wiasciwosci chemicznych
I morfologicznych, a takze zwilzalnosci. Nastepnie prowadzono na
nich hodowle komorek z linii SH-SY5Y. Wykazano, ze powierzchnie
elektrod modyfikowanych diazoniowo i pokrytych poli-L-lizyng
sprzyjajg adhezji badanych komorek, co powinno poprawic integracje
miedzy urzadzeniami bioelektronicznymi a komoérkami nerwowymi.
Artykut ten zostat bardzo dobrze przygotowany i uzyskat 15 cytowan.

W publikacji 3 pt. Modulating pro-adhesive nature of metallic
surfaces through a polypeptide coupling via diazonium chemistry,
opublikowanej w czasopismie Scientific Reports (2023, 13, 18365)
doktorant zmodyfikowat elektrody platynowe warstwg 4-
nitrobenzenodiazoniowg, ktdéra nastepnie zostata przeksztatcona
W ugrupowanie aminobenzenowe i sfunkcjonalizowana za pomocg
polipeptydow  (poli-L-lizyny i poli-L-lizyny/lamininy) w celu
zwiekszenia adhezji komorek. Efektywnos¢ modyfikacji zbadano na
modelach neuronow SH-SY5Y i astrocytow U87. Uzyskane wyniki
wskazaty na znaczng poprawe adhezji komorkowej w przypadku
elektrod biofunkcjonalizowanych, szczegolnie polipeptydami
zwigzanymi kowalencyjnie. Mam pewne pytania do wynikow badan
adhezji komorek, przedstawione w tym artykule, ktore zostang
sformutowane w dalszej czesci recenzji. Artykut zyskat jak dotad 7
cytowan.

W publikacji 4 pt. Iodonium-based pro-adhesive layers for
robust adhesion of PEDOT:PSS to surfaces opublikowanej
w Advanced Materials (2024, 25(1), 2338786) doktorant opisat
wptyw elektrochemicznej redukcji soli jodoniowych na witasciwosci
fizykochemiczne elektrod platynowych oraz mozliwosC tworzenia
warstw proadhezyjnych, utatwiajacych dalszg funkcjonalizacje.



Doktorant przebadat cztery sole jodoniowe (chlorek
difenylojodoniowy, heksafluorofosforan  bis(4  tertbutylofenylo)
jodoniowy, trifluoro-metanosulfonian (4-nitrofenylo)(2,4,6-trimetylo-
fenylo)jodoniowy, heksafluorofosforan bis(4-metylofenylo)
jodoniowy). Powstate warstwy zostaty nastepnie scharakteryzowane
i wykorzystane jako powtoki proadhezyjne przed osadzeniem powioKki
przewodzacej poli(3,4-etylenodioksytiofenu):poli(styrenosulfonianu),
PEDOT:PSS. Na zmodyfikowanych elektrodach powtoka PEDOT:PSS
byta bardziej stabilna i cechowata ja wysoka pojemnoscC przy niskie;

rezystancjl.

Ostatnia praca z cyklu publikacji pt. Engineering gold
biointerfaces with mixed short-chain thiols: electrochemical and
cellular studies opublikowana w Colloids and Surfaces B:
Biointerfaces (2025; 115230) dotyczy wykorzystania 2-tiofenotiolu
(TT) i 2-merkaptoetanolu (ME) w roznych proporcjach do
wytworzenia na ztocie monowarstw samoorganizujgcych w celu
poprawy ich wtasciwosci elektrochemicznych i biologicznych. Warstwy
TT/ME cechowaly sie rézng morfologig w zaleznosci od wzglednego
upakowania czasteczek TT i ME i oddzialywan miedzyczasteczkowych.
Probka TT:ME 1:1 charakteryzowata sie wystarczajaca pojemnosciq
magazynowania tadunku, wspomagata wzrost wypustek nerwowych,
utatwiajac  rozgatezianie neurondw, jednoczesnie  kontrolujac
reaktywnosc¢ astrocytow.

Studiujac dysertacje nasunety mi sie ponizsze pytania do
dyskusji w czasie publicznej obrony:

1. Jak wyznaczano chropowatos¢ powierzchni  probek?

Dlaczego na rysunkach w publikacji 2 (opublikowanej
w Bioelectrochemistry) na Fig. 6B Fig. S3 nie zaznaczono
stupkéw btedéw. Czy to oznacza, ze badania prowadzono

tylko jeden raz na jednej probce?



2. Do oceny budowy chemicznej powierzchni materiatow

elektrodowych przed i po modyfikacji stosowano w pracy
spektroskopie w podczerwieni FTIR-ATR i spektroskopig

Ramana. Czy inna metoda, np. spektroskopia
fotoelektronow (XPS) mogtaby dostarczycC
komplementarnych danych? A jesli tak, to jakich?

. W pracy 2 (opublikowanej w Bioelectrochemistry) i w pracy
3 (opublikowanej w Scientific Reports) badano adhezje
komodorek do powierzchni poprzez osadzenie ich na
powierzchniach iinkubacje przez 1 h. Zgodne ztym co
opisano w sekcji Metody, zastosowano zawiesing
zawierajacg 5x10% komoérek w 100 pl, ktore naniesiono na
probke o powierzchni 1 cm?. Prosze o wyjasnienie, dlaczego
komérki hodowano tylko przez 1 h? Czy w przysztosci
wskazane bytoby prowadzenie hodowli dtuzej, np. przez
1,3 i 7 dni? A jesli tak, to jakie badanie mozna bytoby
wtedy przeprowadzic?

. W pracy 3 (opublikowanej w Scientific Reports) na Fig. 5 A,
B przedstawiono, ze liczba zaadherowanych komorek na
probkach wynosita od 300 dla kontroli az do 1000 komorek
mm? dla zmodyfikowanych materiatow. Biorgc pod uwage,
7ze zastosowano zawiesine zawierajgcq 5x10* komorek
w 100 pl, ktére naniesiono na probke o powierzchni 1 cm?
i zaktadajac, ze gdyby nawet wszystkie komorki ulegty
adhezji, to na powierzchnie 1 mm?2 przypadatoby Srednio
maksymalnie 500 komorek. Dlaczego wiec uzyskano wyniKi
nawet dwukrotnie wyzsze? Jaka mogta byc tego przyczyna?

Bardzo prosze o wyjasnienie.

. W pracy 5 (opublikowanej w Colloids and Surfaces B:
Biointerfaces) badano zmodyfikowane powierzchniowo ztoto
z pierwotnymi komoérkami  nerwowymi  (neuronami



i astrocytami). Bardzo prosze o komentarz, czy, a jesli tak
to gdzie w przysztosci w uktadzie nerwowym takie
materiaty mogtyby znalez¢ zastosowanie?

Stwierdzam, ze dysertacja doktorska pani mgr. Tarala Patela
pt. Organic monolayers-based protective coatings for bioelectronic
devices bardzo dobrze wpisuje sie w dyscypline nauki chemiczne,
gdyz dotyczy opracowania metody modyfikacji materiatow
elektrodowych stosowanych w neurologii i neurochirurgii poprzez
naniesienie warstw organicznych. Spetnia tez wymagania stawiane
rozprawom doktorskim wg. Ustawy z dnia 3 lipca 2018 r. Prawo

o szkolnictwie wyzszym i nauce (Dz. U. poz. 1669, z p6zn. zm.).

Postawione pytania wynikaja z mojej ciekawosci naukowe]

a na wymienione pewne niedociggniecia gtownie natury edytorskiej,

zwrocitam uwage, aby doktorant nie powielat ich w przysztosci
w kolejnych swoich pracach, a wierze, ze bedzie w dalszym ciqgu
rozwijat swojq kariere naukowa, bo wykazuje w tym kierunku duze
predyspozycje. Uwagi te nie umniejszajg mojej bardzo pozytywnej

oceny recenzowanej pracy.

W zwigzku z powyzszym wnosze o dopuszczenie pana mgr.
Tarala Patela do dalszych etapow postepowania o nadanie stopnia
doktora. Biorac pod uwage kompleksowe podejscie doktoranta do
tematu oraz koncowy efekt polegajacy na opracowaniu kompozycji

warstw organicznych i czynnikow proadhezyjnych waznych z punktu

widzenia aplikacji w urzadzeniach bioelektronicznych przeznaczonych
dla neurochirurgii, wspotautorstwo az 3 wnioskow patentowych

obejmujacych przeprowadzone badania, a takze upowszechnienie

swoich wynikdw na konferencjach i w postaci artykutow w bardzo

dobrych czasopismach - wnosze o wyrdznienie pracy.

Podpisano odrecznie przez autora



