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W zwigzku z wyczerpujgcymi sie zasobami naturalnymi stale ros$nie zainteresowanie
wykorzystaniem biomasy jako alternatywnego surowca wyjsciowego do produkcji szerokiej gamy
chemikaliéw. Ksyloza i glukoza, bedgce produktami konwersji lignocelulozy, mogg ulega¢ reakcjom
katalizowanym enzymatycznie, ktérych efektem jest powstanie zwigzkéw chemicznych o duzym
potencjale aplikacyjnym. Jednak praktyczne zastosowanie uktadow enzymatycznych w procesach
zwigzanych z konwersjg biomasy wigze sie z szeregiem niedogodnosci, tj. szybka utrata aktywnosci
katalitycznej, niska stabilno$¢ mechaniczna lub ograniczona mozliwos¢ ponownego uzycia, a takze
koniecznos¢ stosowania kofaktoréw enzymatycznych, ktére sg zwigzkami niezbednymi do osiggniecia
wysokiej aktywnosci katalitycznej biatek. Jednym z mozliwych rozwigzan wspomnianych powyzej
probleméw jest zastosowanie procesu koimmobilizacji enzymdéw, dobranych w taki sposéb, aby
katalizowane przez nie reakcje mogty rownoczeénie zostaé wykorzystane do konwersji sktadnikdw
biomasy oraz regeneracji kofaktorow enzymatycznych. Opracowanie takiego systemu biokatalitycznego
moze wptyng¢ na poprawe stabilnosci uktadu, a takze utatwi¢ jego ponowne wykorzystanie w kolejnych
cyklach reakcyjnych. Dlatego tez postanowiono przeprowadzi¢ badania zwigzane z opracowaniem
uktadoéw koimmobilizowanych enzyméw umozliwiajgcych jednoczesng konwersje biomasy i regeneracje
kofaktorow enzymatycznych. Opracowanie wydajnych systemow biokatalitycznych obejmowato
okreslenie najkorzystniejszych warunkéw prowadzenia koimmobilizacji enzymow, jak rowniez analize
fizykochemiczng otrzymanych systemoéw. Ponadto istotng czescig badan byto efektywne zastosowanie
uzyskanych uktadow biokatalitycznych w procesach biokonwersji i regeneracji kofaktoréw oraz
wyodrebnienie finalnego produktu z mieszaniny poreakcyjnej z wykorzystaniem enzymatycznego
reaktora membranowego.

W czesci teoretycznej przedktadanej pracy doktorskiej zaprezentowano przeglad literatury, ktory
miat na celu przyblizenie najwazniejszych zagadnieh zwigzanych z tematykg realizowanych badan.
Opisano obrébke wstepng oraz konwersje biomasy lignocelulozowej, ze szczegdlnym uwzglednieniem
enzymatycznych metod przetwarzania celulozy i hemicelulozy oraz potencjatu aplikacyjnego
powstajgcych produktéw. Nastepnie przedstawiono podstawy doboru materiatu nosnika, jak réwniez
metody immobilizacji biatek, a dodatkowo zwrdécono uwage na mozliwosci uzytkowe materiatow
krzemionkowych oraz zastosowanie enzymatycznych reaktorow membranowych. Co wiecej, omowiono
takze zalety i wady koimmobilizacji enzymow. Ponadto opisano ograniczenia zwigzane z koniecznos$cig
stosowania biokatalizatoréw zaleznych od kofaktoréw oraz finalnie oméwione zostaty metody regeneracji
kofaktoréw, a takze wskazano mozliwosci rozwoju systemdédw multienzymatycznych w recyklingu tych
zwigzkow.

W ramach pracy doktorskiej przedstawiono wyniki badan oraz ich dyskusje, ktérych podstawa
jest pie¢ oryginalnych publikacji naukowych stanowigcych monotematycznych cykl prac. W trakcie
realizacji badan opracowano systemy biokatalityczne zdolne do prowadzenia proceséw biokonwersji
ksylozy i/lub glukozy z réwnoczesng regeneracjg kofaktora nikotynoamidoadeninowego
z wykorzystaniem koimmobilizowanych na réznych materiatach (FesOs-SiO2, krzemionka SBA-15,



membrana nanofiltracyjna) dehydrogenazy ksylozy i/lub dehydrogenazy glukozy z enzymem
regenerujgcym (dehydrogenaza alkoholowa lub dehydrogenaza 3-hydroksymaslanowa), a nastepnie
dokonano rozdziatu skfadnikdw mieszaniny poreakcyjnej za pomocg technik membranowych. W trakcie
prowadzonych prac zdefiniowano parametry kinetyczne enzymoéw i okreslono wptyw warunkow
procesowych (temperatura, pH, stosunek enzymoéw, stosunek kofaktoréw, stosunek substratéow, rodzaj
buforu, obecnosé inhibitoréw) na efektywno$¢ wspomnianych systemoéw biokatalitycznych. Dodatkowo
ocenie poddano potencjat aplikacyjny opracowanych uktadéw poprzez testy mozliwosci ich ponownego
zastosowania w kolejnych cyklach reakcyjnych oraz zdefiniowano ich stabilnos¢ podczas
przechowywania. W ramach prezentowanych badan skutecznie wydzielono takze gtéwne produkty
koncowe =z mieszaniny reakcyjnej oraz potwierdzono efektywnos¢ regeneracji kofaktoréw
enzymatycznych. Kazdy z opracowanych systemow biokatalitycznych poddano zaawansowanej ocenie
fizykochemicznej z wykorzystaniem takich technik jak: skaningowa mikroskopia elektronowa (SEM),
transmisyjna mikroskopia elektronowa (TEM), energodyspersyjna mikroanaliza rentgenowska (EDS),
spektroskopia w podczerwieni z transformacjg Fouriera (FTIR) oraz spektroskopia UV-Vis. Ponadto
w celu okre$lenia efektywno$é prowadzonych reakcji przeprowadzono analize jako$ciowa i iloSciowg
z uzyciem chromatografii gazowej sprzezonej ze spektrometrig mas.

Przedstawione rezultaty oraz opisane zaleznosci, bedace podstawg dysertacji doktorskiej,
umozliwity potwierdzenie postawionej hipotezy badawczej oraz udowodnity osiggniecie zatozonego celu
badan. Uzyskane dane pozwolity na okreslenie potencjatu opracowanych systemow biokatalitycznych
z koimmobilizowanymi enzymami w procesach konwersji sktadnikéw biomasy z rownoczesng
regeneracjg kofaktora enzymatycznego. Whnioski wyciggniete z przeprowadzonych badan wskazuja, ze
podjeta tematyka badawcza jest niezwykle aktualna i istotna dla dalszego rozwoju nauk chemicznych,
a w szczegolnosci biotechnologii i biokatalizy.
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