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Gdanskiej

Cele badawcze i gtéwne wyniki pracy

Zgodnie z tematem recenzowanej rozprawy (tytut w j. polskim: ,Struktura chemiczna i wtasciwosci
funkcjonalnych poliolefin”) celem pracy bylo wykazanie, jak modyfikacje struktury chemicznej
poliolefin wptywajg na parametry funkcjonalne tych materiatéw. Praca w duzym stopniu koncentruje
sie na praktycznych zastosowaniach materiatéw polimerowych; w pierwszej czesci sg to
modyfikowane chemicznie polipropyleny stuzace jako bezrozpuszczalnikowe, niereaktywne kleje typu
hot-melt adhesives (HMA), w drugiej sg to badania mozliwosci jednoczesnego recyklingu i
poprawienia wtasciwosci termo-mechanicznych blend na bazie polipropylenu z wykorzystaniem
dodatkéw kompatybilizujgcych.

Celem pierwszej czesci pracy byto zbadanie parametrow termomechanicznych i adhezyjnych
kopolimeréw otrzymanych przez kopolimeryzacje polipropylenu z 1-heksenem i 5-hexen-1-olem.
Otrzymane materiaty nie tylko wykazywaty znaczacy wzrost adhezji w poréwnaniu z
niemodyfikowanym polipropylenem, ale charakteryzowaty sie parametrami zblizonymi do spoin na
bazie zywic reaktywnych. W drugiej czesci pracy, Autor przedstawit badania nad innowacyjnymi
strategiami kompatybilizacji mieszanin polimerowych na bazie izotaktycznego polipropylenu i
polietylenu, wykorzystujac samodzielnie syntezowane amfifilowe kopolimery szczepione i blokowe
oraz poliestry alifatyczne. Zaprezentowane kompatybilizatory znaczaco poprawiajg morfologie
mieszanin zmniejszajgc rozmiar domen fazy zdyspergowanej, umozliwiajgc skalowalng produkcje
wysoce plastycznych materiatdw poliolefinowych m.in. pian o ulepszonych parametrach wytwarzania
i wiasciwosciach mechanicznych. Rozwigzania te stanowig obiecujgcg droge do upcyklingu odpadow
PP, PE i PC przez przetworzenie ich w tworzywa o wysokiej wartosci, umozliwiajgc ich powtdrne
przetwarzanie bez kosztownej i trudnej technicznie segregacji. Badania przedstawione w rozprawie
sg bez watpienia nowatorskie (patent Europejskiego Urzedu Patentowego), wykonane i opisane w
rzetelny sposdb i czytelnie zaprezentowane, co jednoznacznie swiadczy o wysokich walorach pracy.
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Uktad i tre$¢ pracy

Recenzowana praca doktorska ma forme tzw. zszywki, co oznacza, ze rdzen jej tresci stanowi seria
czterech powigzanych tematycznie publikacji naukowych, ktérych mgr Inz. Kruszyniski jest
wspotautorem. Z racji opublikowania wszystkich czterech artykutéw w prestizowych periodykach
naukowych i pozytywnego zrecenzowania ich przez ekspertéw zewnetrznych, ogranicze sie ponizej do
przytoczenia najwazniejszych informacji na ich temat oraz kilku uwag i pytan do Autora pracy
przedstawionych w dalszej czesci recenzji.

Praca zawiera réwniez wydzielone osobno rozdziaty wstepne poswiecone wprowadzeniu do historii
odkry¢ i przemystowej syntezy olefin, rozdziat dotyczacy zjawisk adhezji i klejow polimerowych typu
HMA a takze przeglad wyzwan i strategii zwigzanych z ponownym odzyskiwaniem i kompatybilizacja
poliolefin. Dodatkowo, przed kazda z publikacji, Autor zawart rozdziaty wprowadzajgce w dang
tematyke, poszerzajgce informacje z cze$ci wstepnej danej publikacji. Kazdy z tych rozdziatéw posiada
wtasna liste odnos$nikow literaturowych.

Ocena strony merytorycznej

Gtéwne wyniki badan Autora wchodzace w sktad rozprawy zostaty opublikowane w pracach w
uznanych czasopismach o tematyce polimerowej (Macromolecules) i polimerowo-materiatoznawczej
(ACS Applied Polymer Materials, dwie prace) a ostatnia z omawianych w prestizowym Science
Advances.

Ponizej wymienie najwazniejsze moim zdaniem wyniki opublikowane w kazdej z prac.

1. Praca pt. ,Unprecedented Adhesive Performance of Polypropylene-Dased Hydroxyl-
Functionalized Terpolymers” opublikowana w ACS Applied Polymer Materials w 2023 opisana
w podrozdziale ,,Hot Melt Adhesives based on poly(propylene—co—hex-1-ene—co—hex-5-en-1-
ol)”. Pan Jakub Kruszynski jest jej pierwszym autorem.

Artykut opisuje badania nad wydajnoscia adhezyjng terpolimerdw na bazie polipropylenu
sfunkcjonalizowanych na etapie syntezy przez kopolimeryzacje z olefinami z terminalng grupa
hydroksylowg. Synteze badanych materiatow (/n-Reactor-Functionalized Polyolefins (IRF-PO)
przeprowadzono przy uzyciu technologii katalitycznej kopolimeryzacji olefin w roztworze,
opatentowanej przez firme SABIC, partnera naukowego badaczy z Politechniki Gdanskiej i Centrum
Badan Molekularnych i Makromolekularnych PAN w todzi. Dzieki wprowadzeniu polarnych grup,
poliolefiny po stopieniu i ochtodzeniu mogg silnie oddziatywac z polarnymi podtozami (natywne tlenki
na powierzchni metali), co znaczgco poprawia ich adhezje do takich materiatéw w poréwnaniu z
niemodyfikowanymi polipropylenami. Pod wzgledem termochemicznym, badane kopolimery IRF-PO
zachowuja sie jak standardowe poliolefiny, ale z wyjatkowa zdolnoscig do wigzania z podtozami
polarnymi osiggajgc wytrzymatos¢ spoiny scalajgcej dwie powierzchnie stalowe w tescie zrywania (lap
shear strength) rzedu 12-16 MPa, poréwnywalng do reaktywnych klejow metakrylowych lub



UNIWERSYTET
WARSZAWSKI

F

epoksydowych. Grupy polarne w macierzy poliolefinowej tworzg wigzania wodorowe, nawet przy
niskim udziale polarnego ko-monomeru (0,1-0,5% mol), co jednoczesnie ogranicza lepkos¢ tych
materiatdéw w wysokich temperaturach i pozwala na nakfadanie cienkich warstw poprawiajgc
ekonomie procesu klejenia. Termoplastyczny charakter umozliwia fatwe roztgczanie i ponowne
taczenie, potencjalnie umozliwiajagc demontaz lub korekte pofaczenia. Co istotne, technologia IRF-PO
umozliwia precyzyjne dostosowanie wtasciwosci polimeru, takich jak wybér typu poliolefiny, lepkosé¢,
krystaliczno$¢ i wytrzymatos¢ adhezyjna. Praca ma obecnie 11 cytowan.

2. Praca pt.,, Tuning the adhesive strength of functionalized polyolefin-based hot melt adhesives:
unexpected results leading to new opportunities” opublikowana w Macromolecules (ACS) w
2025 opisana w podrozdziale ,Hot melt adhesives based on blends consisting of
poly(propylene—co—hex-1-ene—co—hex-5-en-1-ol) with non functionalized polyolefin-based
copolymers”. Pan Jakub Kruszyniski jest jej pierwszym autorem.

Druga czes¢ badan nad poprawieniem wtasciwosci adhezyjnych polipropylenowych HMA skupia sie
na post-syntetycznym podejSciu poprzez mieszanie sfunkcjonalizowanych poliolefin z
niesfunkcjonalizowanymi. Badania wykazaty, ze krystaliczno$¢ i wzajemna mieszalno$¢ polimerow
znaczagco wptywajg na site adhezji, a niektdre mieszanki zachowujg ja nawet w znacznym
rozcienczeniu modyfikatora z grupami polarnymi. Symulacje dynamiki molekularnej wykazaty na
naturalng tendencje hydroksylowanych poliolefin do migracji i efektywnej segregacji w obszarze
przypowierzchniowym na skutek preferencyjnego oddziatywania z polarnymi powierzchniami (Al,Os),
co wyjasnia wysoka adhezje nawet przy niskich stezeniach kopolimeru. Krystalicznos$¢ i mieszalnos¢
odgrywaja kluczowg role w dostosowywania stopnia wytrzymatosci na zrywanie poprzez zmiany w
sktadzie mieszanek. Wyniki te majg istotny aspekt praktyczny; wskazuja na mozliwos¢ znacznych
oszczednosci kosztéw produkcji HMA opartych na mieszaninach w poréwnaniu ze specjalistycznymi
czystymi  materiatami  kopolimerowymi oraz otwierajg szerszy zakres zastosowan
sfunkcjonalizowanych poliolefin jako komponentéw HMA. Publikacja ta ma obecnie (stan z XI1/2025)
9 cytowan, co Swiadczy o jej duzej rozpoznawalnosci w Srodowisku naukowym.

3. Praca pt. ,Preparation of Well-Compatibilized PP/PC Blends and Foams Thereof’
opublikowana w ACS Applied Polymer Materials w 2021 opisana w podrozdziale ,,
Compatibilization of polypropylene / polycarbonate blends”. Pan Jakub Kruszynski jest jej
trzecim autorem.

Tematyka dwéch kolejnych prac dotyczy opracowania innowacyjnych strategii kompatybilizacji
mieszanin polimerowych na bazie polipropylenu i polietylenu, z wykorzystaniem amfifilowych
kopolimeréw szczepionych i blokowych oraz poliestrow alifatycznych. Celem jest poprawa miko-
morfologii mieszanin, co umozliwia produkcje wysoce plastycznych materiatéw poliolefinowych o
ulepszonych wtasciwosciach mechanicznych. Perspektywicznie, wyniki tych badan mogg stuzyé
modernizacji technologii recyklingu odpaddéw poliolefinowych i poliweglanowych ograniczajac
koniecznos$¢ doktadnego separowania tych materiatéw.
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W publikacji nr 3 opisano wyniki kompatybilizacji mieszanin polipropylen-poliweglan za pomoca
dodatkow kopolimeréw blokowych i szczepionych kopolimeréw polipropylenu z poli(brassylanem
etylenu) (PP—graft/block—PEB) oraz szczepionego kopolimeru polipropylenu z poli(e-kaprolaktonem)
(PP—graft—PCL). Kopolimery otrzymano metodami katalitycznej polimeryzacji z otwarciem pierscienia
lub przez transestryfikacje z wykorzystaniem PP sfunkcjonalizowanego grupami hydroksylowymi.
Analizy spektroskopowe (NMR) oraz mikroskopowe (SEM, TEM, AFM) wykazaty, ze kompatybilizatory
spontanicznie lokalizujg sie na granicy faz niekompatybilnych polimeréw, prowadzac do powstawania
jednorodnych, stabilnych nanomorfologii i zmniejszenia rozmiaru domen fazy rozproszonej
(poliweglanu). Badania reologiczne i termo-mechaniczne pokazaty poprawe wytrzymatosci blendy i
efekt utwardzanie przez odksztatcenie (strain-hardening) w kompatybilizowanych blendach w
poréwnaniu z czystym PP. Uzytecznos¢ technologiczng otrzymanych kompatybilizatoréw PP—graft—
PCL zweryfikowano otrzymujac niskogestosciowe pianki PP/PC, zastosowania typowo wymagajgcego
$cisle kontrolowanego, rozgatezionego PP. Ponadto kompatybilizatory poprawiajg stabilnosé
morfologii podczas procesu spieniania, utrzymujgc zamknietg strukture komodrek i hamujac
koalescencje pordw. Zastosowanie tych kopolimeréw stanowi potencjalnie skalowalne, optacalne i
ekologiczne rozwigzanie do przerdbki zmieszanych strumieni odpadéw PP i PC na wartosciowe, lekkie
materiaty termoizolacyjne i dzwiekochtonne. Praca ma obecnie 14 cytowan.

4. Praca pt. ,,iPP/HDPE blends compatibilized by a polyester: An unconventional concept to
valuable products” opublikowana w Science Advances w 2024 opisana w podrozdziale ,,
Compatibilization of polypropylene / polyethylene blends”. Pan Jakub Kruszynski jest jej
pierwszym autorem.

Praca ta przedstawia proste i skuteczne rozwigzanie problemu kompatybilizacji mieszanin poliolefin
(iPP/HDPE) poprzez zastosowanie polipentadekalaktonu (PPDL). Jest to poliester otrzymywany z
odnawialnego pentadekalaktonu. Autorzy przygotowali serie dwusktadnikowych i tréjsktadnikowych
blend polimerowych, aby oceni¢ potencjat PPDL jako kompatybilizatora PP z HDPE. Za pomocg technik
badawczych obejmujgcych zaréwno symulacje jak i techniki eksperymentalne (DFT, AFM, TEM, GPC,
WAXS, DSC, DMTA, reologia) wykazano, ze PPDL wykazuje powinowactwo zaréowno do fazy iPP, jak i
HDPE i lokalizuje sie na granicy faz, petnigc role makrosurfaktanta i stabilizujgc morfologie blendy.
Testy mechaniczne pokazaty, ze juz 5 wt.% PPDL znaczgco poprawia wtasciwosci mechaniczne blend.
Kruche, bogate w iPP blendy wykazujg wysoka wydtuzalnos¢, czesto przewyzszajacy wiasciwosci
czystego iPP i HDPE. PPDL jako prosty i tani w syntezie poliester warunkuje skalowalnos¢ tej metody,
Co czyni zaproponowane rozwigzanie atrakcyjnym w upcyklingu odpadéw poliolefinowych. Moim
zdaniem jest ono jednoczesnie niezwykle pomystowe, skuteczne, jak i niespodziewanie proste a
osiggniete wyniki wrecz spektakularne. Praca ma obecnie 14 cytowan.

Rola mgr. Inz. Jakuba Kruszyriskiego w opublikowanych pracach

Na podstawie oswiadczen wspoétautoréw a takze wiodacej pozycji JK na liscie autoréow w trzech z
czterech przedstawionych prac oraz oswiadczen wspoétautorow moge wnioskowaé, ze rola Autora
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niniejszej pracy w przedtozonych pracach byta istotna i wigzata sie zaréwno z wykonaniem prac
eksperymentalnych jak i okreslaniem koncepcji badan.

Wazinym elementem prac doktorskich typu ,zszywka” jest cze$s¢ wstepna i wprowadzenia do
rozdziatéw w pracy autorstwa witasnego kandydata. Tresé tych fragmentéw stanowi wyczerpujacy,
cho¢ zwiezty opis stanu wiedzy i techniki w zakresie zagadniert omawianych nastepnie szczegétowo w
pracy. Sg to bardzo cenne fragmenty rozprawy, ktdrych lektura pozwala wyrobi¢ sobie pozytywne
zdanie na temat umiejetnosci doboru informacji i poprawnosci warsztatu naukowego Autora. W mojej
subiektywnej ocenie, szczegdlnie wartosciowe sg podrozdziaty 2.1 i 4.1 poswiecone odpowiednio
zjawiskom adhezji i klejom polimerowym oraz problemom wykorzystania odpadowych poliolefin w
gospodarce wtornej i mechanizmom poprawienia stabilnosci ich mieszanin.

Na wiekszos$¢ pojawiajgcych sie w trakcie czytania watpliwosci i pytan znalaztem odpowiedz czytajac
kolejne rozdziaty pracy, jednak pozostaje kilka pytan, ktére chciatbym zadaé Autorowi. 1) Dlaczego w
badaniach wytrzymatosci spoin HMA wykorzystano metode lap-shear i czy rozwazano lub testowano
rowniez inne metody, w szczegdlnosci odpornos¢ spoiny na naprezenia w kierunku normalnym lub
testy typu peel? 2) Czy w publikacji nr 2 rozwazano zwiekszenie kohezji spoiny przez dodatek
rozproszonej fazy metalu typu opitki metalu? 3) Jaka role w badaniach opisanych w pracy nr 4 maja
masy czgsteczkowe i ich wzajemna duza proporcja w testowanych iPP (Mn = 170 kg/mol) i PE (Mn =
13 kg/mol), i w jaki sposéb optymalizowano Mn poliestru? Czy dla PE o wyzszym stopniu polimeryzacji
kompatybilizacjg bytaby réwnie skuteczna?

Ocena strony formalnej pracy

Praca ma czytelny i logicznie uzasadniony uktad tresci, po czesci wstepnej, omawiane publikacje
omawiane sg w kolejnosci wynikajacej z powigzania tematycznego (kleje HMA oraz, osobno,
kompatyblilizacja blend PP-PE). Praca zaopatrzona jest w spis tresci umieszczony na poczatku pracy,
oraz podsumowanie i wykaz skrotédw na jej koncu. Oprécz odnosnikow literaturowych zawartych w
opublikowanych pracach, kazdy z rozdziatéw wstepnych i wprowadzajgcych w tematyke publikacji
zawiera osobng liste odnosnikdéw literaturowych. Sg to w wiekszosci publikacje z ostatnich 10 lat, co
podkresla aktualnosé podjetej tematyki badawczej. Pod wzgledem formatowania (m.in. typ czcionek,
formatowanie wykresow, ilustracji i ich opisow) prace te wyrdzinia bardzo duza starannosé i
jednolito$¢ graficzna. Dotyczy to zaréwno fragmentéw tekstu autorstwa wiasnego magr.
Kruszynskiego, jak i tresci zatgczonych prac, ktorych jest wspotautorem. Prace doktorskie tego typu
zazwyczaj zawierajg wklejone w formie niezmodyfikowanej wydruki stron publikacji w formacie
wielokolumnowego tekstu preferowanego przez wydawcoéw. Autor pracy dotozyt staran i
niewatpliwie wtozyt spory wysitek w scalenie tych elementdéw tgcznie z dokumentami z suplementéw
(ang. supplementary information files) osiggajac bardzo korzystny efekt wizualny podnoszgcy walory
estetyczne pracy. Elementem pozostawionym w formatowaniu zréodtowym sg sg jedynie wydruki
oryginalnych pierwszych stron publikacji z abstraktami. Jak sie domyslam, byt to zabieg celowy
pozwalajgcy na wyrdznienie tych fragmentdéw, utatwiajace czytelnikowi nawigacje po pracy.
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Pod wzgledem jezykowym praca napisana jest przejrzyscie, zrozumiatym i poprawnym pod wzgledem
gramatycznym i stylistycznym jezykiem angielskim. Doktorant prowadzi narracje w sposdb formalny,
przewaznie stosujgc strone bierng i czas terazniejszy. Dobér cytowanych Zrddet jest prawidtowy (vide
supra).

Z obowigzku recenzenta wymienie moje uwagi dotyczace strony technicznej i drobnych potkniec
jezykowych, ktére zaznaczytem czytajac prace. Zaznaczam, ze sg one nieliczne i nie wptywajgce na jej
wysokg ocene merytoryczng. Przytaczam kilka w porzagdku wystepowania w tekscie. 1) str. 7 - powinno
by¢ “termination steps handicap”, 2) s. 10 jest: “catalyst enable to introduce”, powinno by¢ “capable”,
3)s. 18: “under below”, 4) s. 12 “makes it’s the most”, 5) s. 33: “metacylic acid”, 6) s. 34: powinno by¢
“market of adhesives is mostly dominated” oraz “will be maintained and will reach”, 7) s. 37 pomytka
w cytowaniu - powinno by¢ 71 oraz “esthetic joints”, “nature [...of ] products enables”, 8) s. 37 zdanie
rozpoczynajace sie od “Therefore, there is a need...” jest dla mnie niejasne, rozumiem, ze chodzi o

oderwanie materiatu fgczonego wraz ze spoina.
Podsumowanie

Podsumowujac, uwazam, ze praca doktorska mgr. inz. Jakuba Kruszynskiego pt. ,,Chemical structure
and properties of functional polyolefins” w catosci spetnia wymogi zapisane w Ustawie Prawo o
szkolnictwie wyzszym i nauce z 20 lipca 2018 r. dotyczgce nadania stopnia doktora w dyscyplinie nauk
chemicznych. Doktorant wykazat sie swietng umiejetnoscig planowania i przeprowadzenia prac
eksperymentalnych oraz biegtoscig analizy i syntezy zgromadzonych danych. Dlatego wnosze do
szanowne]j Rady Dyscypliny Nauki Chemiczne Wydziatu Chemicznego Politechniki Gdanskiej prosbe o
dopuszczenie Doktoranta do dalszych etapéw przewodu doktorskiego.

Wyréznienie

Oprécz opisanych w rozprawie doktorskiej niewatpliwie nowych rozwigzan materiatowych,
przedstawione wyniki charakteryzujg sie duzym potencjatem wdrozeniowym. W szczegélnosci sg to
rozwigzania syntetyczne dotyczgce wytwarzania i sposobu modyfikowania polipropylenowych klejéw
typu HMA, znaczaco podnoszace ich wytrzymatos¢. Innowacyjnym rozwigzaniem o duzym potencjale
praktycznym jest rowniez opracowanie poliestrowego dodatku do blend PP/PE otrzymywanego z
surowcoéw odnawialnych umozliwiajgcego ich upcykling. Z powyiszych powoddéw wnioskuje o
wyrdznienie tej rozprawy doktorskiej.

Z powazaniem,
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