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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr. inz. Mateusza Winkowskiego pt.:

» Wykrywanie §ladowych ilosci formaldehydu i etanu w powietrzu metodami
spektroskopii laserowej”

Prac doktorska mgr. inz. Mateusza Winkowskiego pt. ,,Wykrywanie sladowych ilosci
formaldehydu i etanu w powietrzu metodami spektroskopii laserowej” zostala zrealizowana
w Zakladzie Optyki na Wydziale Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego. Promotorem rozprawy jest
prof. Tadeusz Stacewicz.

W ramach przeprowadzonego programu badawczego Doktorant skoncentrowal swoje
dziatania na opracowaniu czulych i selektywnych technik pomiarowych stuzacych wykrywaniu
dwoch biomarkerow obecnych w  wydychanym powietrzu tj. formaldehydu 1 etanu.
Wykorzystujac metody spektroskopii laserowej z modulacja dtugosci fali w potaczeniu z uktadem
zwigkszania czulosci w postaci komérki wieloprzejsciowej zademonstrowal mozliwosé
wykrywania tych czasteczek z limitem detekcji na poziomie kilku czasteczek na miliard. Nalezy
podkreslic 1 doceni¢, ze zrealizowana seria eksperymentéw miata charakter nie tylko poznawczy
ale rowniez praktyczny. W wyniku dopracowania technicznego poszczegdlnych elementow
ukladu eksperymentalnego wytworzone zostaly dwa demonstracyjne stanowiska, ktore
wykorzystywane sa w Uniwersyteckim Centrum Klinicznym Warszawskiego Uniwersytetu
Medycznego do bezposredniego pomiaru obecnosci etanu i formaldehydu w powietrzu
wydychanym z ptuc przez pacjentow. Przeprowadzone przez Doktoranta prace eksperymentalne
i analizy teoretyczne majg charakter interdyscyplinarny i wymagaly wykorzystania wiedzy
i umiejetnosci z zakresu fizyki, elektroniki i informatyki. Calosciowo przedstawiona do recenzji
rozprawa kwalifikuje sie do dyscypliny naukowej nauki fizyczne.

Rozprawa zostala napisana w jezyku polskim, liczy 81 stron, ktore podzielono na
2 zasadnicze rozdzialy, poprzedzone bardzo oszczednym wstepem a domkniete podsumowaniem.
Calos¢ pracy dopetniaj liczaca 190 pozycji bibliografia oraz dodatek, w ktérym Doktorant
przedstawit podstawowe informacje odnosnie zbudowanych demonstratordw sensoréw etanu
i formaldehydu. Wyniki prac zwiazanych =z realizacja doktoratu zostalty opublikowane
w 5 artykutach z listy JCR (Biomedical Optics Express, Optics Communications, Ukrainian
Journal of Physical Optics, Acta Physica Polonica A, Metrology and Measurement Systems) —
w 4 z nich Doktorant jest pierwszym autorem oraz zostaly zaprezentowane w 13 prezentacjach na
krajowych 1 miedzynarodowych konferencjach. Zgodnie z danymi zawartymi w bazie Scopus
Doktorant jest wspotautorem 15 indeksowanych prac. Prace te cytowane byly 38 razy (bez
samocytowan, H=3).




Charakterystyka i merytoryczna ocena pracy.

We wstepie Doktorant okresla temat przewodni pracy doktorskiej jakim bylo ,zbadanie
wykrywalnosci dwoch markerow chorobowych - formaldehydu i etanu, w powietrzu bezposrednio
wydychanym z pluc za pomocg metod optycznych. Osiggniecie zadowalajgcych rezultatow wigzalo
sie z mozliwosciq konstrukcji urzgdzenia umozliwiajgecego wykrywanie powigzanych z tymi
zwigzkami schorzen (w tym nowotworowych) na wczesnym etapie oraz pozwalajqcego na badania
przesiewowe”. Dokonuje skrotowego podsumowania tresci zamieszczonych w  kolejnych
rozdziatach.

W czgsci teoretycznej rozprawy w wyniku przegladu stanu wiedzy Doktorant identyfikuje
najwazniejsze biomarkery obecne w wydychanym z ptuc powietrzu. Dokonuje przegladu metod
ich wykrywania wskazujac zalety i potencjat metod bazujacych na technikach optyczny, a w
szczegolnosci spektroskopii laserowej. Przeprowadza przeglad rdznych metod spektroskopii
laserowej ze zrodtami pracy ciaglej z limitami detekcji na poziomie pojedynczych czastek na
miliard, ktory jest wymagany do przeprowadzenia planowanych pomiaréw formaldehydu i etanu.
7 wykorzystaniem autorskiego oprogramowania Doktorant przeprowadzil analizy widm
absorpcyjnych obu biomarkerow, uwzgledniajac obecne w zakresie $redniej podczerwieni
interferanty, w wyniku czego zidentyfikowat linie absorpcyjne 1 okreslit warunki eksperymentu
(ci$nienia) pozwalajace na selektywna detekcje formaldehydu i etanu z zakladanym limitem
detekcji.

Na wstepie czesci eksperymentalnej pracy, biorac pod uwage wymagane limity detekcji,
dostepne zrodla laserowe z zakresu sredniej podczerwieni oraz dazenie do mozliwie malej
ziozonosci uktadowej, Doktorant dokonal wyboru techniki pomiarowej (spektroskopia
absorpcyjna) oraz uktadu zwigkszania jej czulosci poprzez wydtuzanie drogi interakcji badanej
probki gazowej z wiazka pomiarowa. W tym celu opracowat autorskie rozwiazanie komorki
wieloprzej$ciowe] o catkowitej drodze optycznej 18,6 m. W procesie projektowania tej komorki
wykorzystane zostalo oprogramowani, ktérego doktorant jest wspottwércom (Ukr. J. Phys. Opt.
22 (1), (2021)). W trakcie prowadzonych badan identyfikuje problem znieksztatcania mierzonych
widm i [linii absorpcyjnych spowodowane niedoskonaloscia zastosowanych elementow
optycznych oraz przestuchow i interferencji w zaprojektowanej i wykonanej komérce
wieloprzejsciowej. W celu ich eliminacji rozwingt metode redukcji szuméw optycznych przez
zastosowanie odpowiedniej modulacji dtugosci fali lasera pomiarowego (adaptacja metod z teorii
przetwarzania sygnalow elektronicznych), ktoérg nastepnie zaimplementowal w ukladach
spektroskopowych dedykowanych do pomiarow formaldehydu i etanu (Biomed. Opt. Express 11,
7019-7031 (2020)). Zestawil stanowiska eksperymentalne z wykorzystaniem autorskich
rozwigzan elektronicznych, w ktérych zademonstrowal mozliwosé selektywnej detekeji
formaldehydu i etanu z limitami detekcji na poziomie odpowiednio 6,6 ppb i 1 ppb. Dodatkowo w
ukfadzie do detekcji etanu wykorzystujac mozliwo$¢ przestrajania dtugosei fali lasera ICL
przeprowadzit detekcje metanu, formaldehydu i pary wodnej (Metrol. Meas. Syst., 29 (2), (2022)).

W dalszej kolejnosci Doktorant zamieszcza syntetyczne podsumowanie zrealizowanych
prac badawczych wraz z lista artykulow naukowych i wystapien konferencyjnych bezposrednio
zwigzanych z tematyka rozprawy.

Czgs¢ merytoryczng rozprawy konczy dodatek w ramach, ktorego przedstawiono
podstawowe 1 ogoélne informacje o realizacji dwoch sensorow gazow, ktore zostaly zainstalowane




w Uniwersyteckim Centrum Klinicznym WUM 1 wedtug zapewnien Autora stuzg do prowadzenia
pomiaréw biomarkerow przez personel medyczny.

Przygotowujac tres¢ rozprawy Doktorant dokonat szerokiej analizy zrodet literaturowych,
na ktore sktadaja sie 190 pozycji bezposrednio zwiazanych z tematem pracy. W przygotowanych
opisach i przeprowadzonej analizie danych dobrze postuguje sie odniesieniami do wynikow juz
opublikowanych w literaturze. Swiadczy to o jego rozeznaniu w zakresie prac badawczych z
obszaru spektroskopii laserowej z wykorzystaniem glownie laserow pracy ciagle;.

Zrealizowany program badawczy byt oryginalny i aktualny. Wykorzystujac odpowiednio
dobrane metody badawcze oraz szereg autorskich rozwigzan technicznych Doktorant
zademonstrowal mozliwos¢ detekcja formaldehydu i etanu z poziomami detekcyjnosci
umozliwiajagcymi na pomiary tych zwigzkéw w powietrzu wydychanym przez cztowieka z phic.
Do najwazniejszych osiggniec¢ rozprawy zaliczam:

— Rozwinigcie metodyki redukcji szumdéw optycznych poprzez odpowiednia modulacje
dlugosci fali lasera oraz jej praktyczng implementacje,

— Demonstracj¢ selektywnej detekcji formaldehydu i etanu z poziomami detekcji
odpowiednio 6,6 ppb i 1 ppb,

— Praktyczng realizacje dwoch demonstratorow sensorow gazéw przystosowanych do pracy
poza laboratorium badawczym z obstuga przez personel medyczny.

W  mojej ocenie przeprowadzony program badawczy obejmujacy: realizacje
laboratoryjnych  uktadéw spektroskopowych z ich przystosowaniem do praktycznego
zastosowania, budowa dwéch sensoréw z niezbednymi rozwigzaniami uktadowymi (optycznymi,
mechanicznymi i elektronicznymi) jest imponujacym osiagnieciem Doktoranta. Zaskakujaca jest
jednak zbyt daleko idaca zwiezlos¢ i syntetycznos¢ recenzowanej pracy. Takie podejécie Autora
do przygotowania tej rozprawy negatywnie wplywa na calosciowy odbiér zrealizowanego
programu badawczego, gdyz w wielu miejscach skracanie opiséw i stosowanie odniesien do
literatury znaczaco utrudnia odbiér prezentowanych wynikow i powoduje, ze prezentowane tredci
sa niekompletne (wigkszo$¢ uwag krytycznych zaprezentowanych w dalszej czesci recenzji jest
tego wynikiem). Od strony edytorskiej 1 graficznej praca réwniez nie jest wolna od usterek, w
szczegolnosci razaca jest jakos$¢ rysunkéw w czeSci teoretycznej rozprawy jak rowniez otwarte
formatowanie wykresow w czesci eksperymentalne;.

Uwagi krytyczne (najistotniejsze) do recenzowanej rozprawy doktorskiej:

I. W tresci rozprawy nie zostaly sformulowane zwyczajowe hipotezy badawcze ani
szczegOlowe cele. We wstepie Doktorant definiuje jedynie bardzo ogdlny temat przewodni
rozprawy. Jest on bardzo ambitny gdyz wskazuje, ze w trakcie lektury rozprawy
przedstawione zostana techniki pomiarowe wykrywania etanu i formaldehydu w powietrzu
bezposrednio wydychanym z pluc, ktore nastepnie zostana zaimplementowane w ukladzie
sensora i beda shuzyly prowadzeniu badan przesiewowych pod katem wykrywania
nowotworow. W rzeczywistosci w pracy zaprezentowano jedynie pomiary spektroskopowe
wzorcowych prébek gazowych formaldehydu i etanu w towarzystwie interferantow. W pracy
nie zamieszczono pomiaréw i analiz bazujacych na powietrzu wydychanym bezposrednio z
ptuc oraz nie pokazano wynikow z prowadzonych badan przesiewowych. Bez komentarza




pozostaje korelacja pomiedzy wynikami badan przesiewowych a schorzeniami jakie majg by¢
wykrywane na wezesnym etapie,

2. W trakcie zrealizowanego programu badawczego Doktorant wlozyt bardzo duzo pracy w
opracowanie szeregu rozwiazan sprzetowych, ktore w rezultacie doprowadzity do powstania
dwoch demonstratorow sensoréw gazéw. Jest dla mnie niezrozumiate dlaczego ta dziatalno$é
doktoranta zostala zamknieta zaledwie na 3 stronach i umieszczona w pracy jako dodatek.
Doktorant w podsumowaniu wymienia ta realizacje jako jedno z osiagnie¢ ninigjszej
rozprawy doktorskiej. W mojej ocenie materiat z dodatku powinien by¢ znaczaco rozszerzony
1 stanowi¢ jeden z zasadniczych rozdzialéw pracy. Doktorant powinien zamie$ci¢ w pracy
dane pomiarowe zebrane z wykorzystaniem tych sensorow wraz z ich analiza. Bardzo
interesujaca jest w tym miejscu dyskusja powtarzalnosci prowadzonych pomiaréw i analiz.
Jak bardzo réznia si¢ probki gazowe pobierane od rdéznych pacjentow? Jak powtarzalne sa
probki gazowe pobrane od tego samego pacjenta w krotkich i dhugich odstgpach czasu? Czy
zauwazono korelacje pomiedzy wynikami badan spektroskopowych a stanem pacjentow
(chorobami nowotworowymi)?

3. W eksperymentalnej pracy naukowej szczegdlnie wazna jest precyzja opisdéw ukladéw
badawczych. Powinny one umozliwia¢ weryfikacje uzyskanych wynikéw przez inne grupy
badawcze. W tym zakresie zamieszczone przez Doktoranta opisy pozostawiaja wiele do
Zyczenia:

- W przeprowadzonych badaniach wykorzystywane byly lasery pétprzewodnikowe ICL
firmy Nanoplus. Doktorant nie podal modeli i typéw tych laserow. Brakuje
podsumowania parametréw wykorzystanych zrodet z uwzglednieniem: mocy $rednie;j,
nominalnej dhugos¢ fali i zakresu przestrajania, szerokosci linii i wspotczynnika
thumienia moddéw bocznych (SMSR), jakosci wiazki wyjsciowej. Brak réwniez
informacji o charakterze przestrajania wykorzystanych laserow — ciagle bez
przeskakiwania modéw, czy z przeskokami miedzymodowymi? Czy wiazka
wyjéciowa z lasera byla w jaki§ sposob ksztaltowana/kondycjonowana przed
wprowadzeniem do komorki wieloprzejsciowe;j?,

- Drugim kluczowym dla ukladu spektroskopii laserowej elementem, ktérego parametry
zostaty praktycznie przemilczane jest fotodetektor. Jaki typ detektora zostal
zastosowany? Jak jego parametry ograniczaly parametry zbudowanych ukladéw
laboratoryjnych 1 demonstratorow sensorow? Czy ograniczone pasmo detektora do
10 kHz, o ktorym wspomina Doktorant na str. 61 wplywa na stopien redukcji zaklécen
optycznych w rozwinietej przez doktoranta metodzie? Czy zastosowanie sygnalow
modulujacych o wyzszych czgstotliwosciach pozwolitoby na uzyskanie jeszcze lepsze;
redukcji szumow?

4. Jednym z kluczowych elementéw zestawianych uktadow eksperymentalnych i prototypowych
byla komoérka wieloprzejsciowa, ktéra zostata wykonana samodzielnie prze Doktoranta z
wykorzystaniem oprogramowania wytworzonego w zespole badawczym. Dla wykonanej na
podstawie symulacji komputerowych komorki zmierzono jedynie jej dtugosé optyczna. Nie
zaprezentowano zadnych danych liczbowych zwigzanych z transmitancja tej komérki oraz jej
pasmem pracy. Stwierdzenie ,, Badania komorki wykazaly, ze jej widmo transmisji nie jest
plaskie:  charakteryzuje ~ si¢  periodycznymi  zafalowaniami”  jest nieprecyzyjne i
niewystraczajace. Parametrami, kluczowymi dla praktycznego zastosowania wytworzonej




komorki w ukladach sensorow, jest jej stabilnos¢ na zmiany parametrow zewnetrznych, w
szczegblnoscl temperatury oraz wymagana precyzja wprowadzania wigzki lasera do komorki.
Doktorant nie przedstawit w tym zakresie wynikow pomiardw czy symulacji.

Zastosowana komorka wieloprzejsciowa w konfiguracji Heriotta dostepna jest
komercyjnie. Interesujace byloby poréwnanie parametrow komérki Doktoranta np. z komorka
dostepna w firmie Thorlabs. W jakim aspekcie opracowana komorka jest konkurencyjna dla
rozwigzan komercyjnych?

. W podrozdziatach 1.7.2 1 1.7.3 prezentuje w formie tekstowej spektralne analizy widm
absorpcyjnych etanu i formaldehydu. Przedstawiony opis bez odpowiednich rysunkow
zawierajacych omawiane pasma absorpcyjne jest mato czytelny i informacyjnie praktycznie
bezwartosciowy. Typowo prezentuje sie w trakcie takich analiz polozenie 1 intensywnosci
linii/pasm absorpeyjnych w funkcji dtugosei fali w interesujacym zakresie spektralnym — w
tym wypadku w zakresie Sredniej podczerwieni. Dziwi takie podejscie do analizy widm dla
tych dwoch najwazniejszych dla tej rozprawy gazéw, w szczegdlnosci, ze takowa zostata
przedstawiona dla interferantow na rys. 8,

. W podrozdziale 1.8.1 Doktorant porownuje widma formaldehydu i etanu zmierzone z
wykorzystaniem spektrometru komercyjnego z danymi z bazy HITRAN. Sposéb prezentacji
tych danych jest mato czytelny. Grafiki bardzo niskiej jakosci (rys. 9 1 rys. 10) bez informacji
o wielkosci prezentowane] na osi rzednych. W sporzadzonych opisach nie zamieszczono
informacji o warunkach prowadzenia eksperymentu a w szczegblnosci o skladzie i
koncentracji mierzonej probki gazowej oraz o cisnieniu w jakim wykonywany byt pomiar.
Czy symulacje w bazie HITRAN przeprowadzone zostaty dla warunkéw zgodnych z
eksperymentem? Z czego wynika tak duze odstepstwo w wartosci amplitud pomiedzy danymi
z symulacji a eksperymentu? Sformulowane stwierdzenia , W przypadku kazdej z wyzej
wymienionych substancji linie absorpcyjne (pod wzgledem dlugosci fali) zaréwno dla
pomiaru, jak i symulacji pokrywajq sie. ” jest przy takiej prezentacji danych zyczeniowe,

W podrozdziale 1.8.2 Doktorant prezentuje wyniki dziatania programu w rezultacie, ktérych
uzyskuje stosunek wartosci wspdlczynnika absorpcji formaldehydu i etanu wzgledem
mterferantow wystepujacych w oddechu. W zamieszczonych bardzo syntetycznych opisach
Doktorant podaje informacje o zatozonych stezeniach formaldehydu i etanu. Nie przedstawia
jednak informacji o zatlozonych w symulacji wartosciach stezen interferantéw. Dodatkowo w
mojej ocenie wartosciowe dla przejrzystosci prezentacji metodyki wyboru docelowej dtugosci
fali lasera w uzupehienie do wykresow z rys. 11 1 rys. 12 nalezalo zamiesci¢ wykresy
prezentujace linie widmowe glownych absorberow i analizowanych interferantow jak réwniez
tabele z wartosciami ich stezen. Otwartg pozostaje kwestia czy zmiana stezen interferantow
moze uniemozliwic¢ precyzyjny 1 czuly pomiar na wybranych przez Autora dtugosciach fali?,

. W podrozdziatach 2.3.2 i 2.4.1 w sposéb bardzo syntetyczny Doktorant prezentuje
osiagnigcia innych grup badawczych w zakresie wykrywania sladowych iloéci formaldehydu i
etanu metodami optycznymi. Na bazie tych opisow mozna stwierdzi¢ jedynie, ze takie
badania byly prowadzone wczesniej. Nie zamieszczono tutaj analizy poréwnawczej
(wskazana w formie tabeli), ktora jednoznacznie poréwnywataby uzyskiwane limity detekcji
dla ré6znych technik spektroskopowych. Doktorant powinien na tle tak sporzadzonej analizy
umiejscowi¢ wyniki uzyskane w ramach przeprowadzonych eksperymentéw,




Powyzsze uwagi krytyczne, niedociagniecia 1 zbyt daleko idaca syntetycznosc opisow wplynety
na moj odbior przedstawionego programu badawczego.

Chciatbym jednak podkresli¢, ze zaprezentowane w rozprawie technicznie zaawansowane
eksperymenty 1 praktyczne realizacje sensorow gazéw wymagaty od Doktoranta zdobycia i
wykorzystania kompetencji z zakresu prowadzenia eksperymentow naukowych, budowy uktadéw
optycznych, elektronicznych i mechanicznych na wysokim poziomie zaawansowania.
Potwierdzeniem tego faktu jest ich implementacja w zainstalowanych w szpitalu klinicznym
sensorach gazéw oraz zainteresowanie ta technologia ze strony start-upu technologicznego Wahaf
Pharma. W mojej opinii, ze wzgledu na szerokie kompetencje i bogate doéwiadczenia w
prowadzeniu procesu badawczego a nastepnie przeksztatcaniu uktadéw laboratoryjnych w uktady
demonstratorow, Doktorant jest bardzo dobrze przygotowany do podejmowania i realizacji
eksperymentow naukowych, w szczegdlnosci w zakresie inzyniersko wspomaganej fotoniki.

Podsumowujac, stwierdzam, ze rozprawa doktorska mgr. inz. Mateusza Winkowskiego
spelnia zwyczajowe i formalne warunki i wymagania stawiane pracom doktorskim, zgodnie z
art. 187 ust. 1 i 2 Ustawy Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce z dnia 20 lipca 2018 roku z
poznigjszymi zmianami. W zwiazku z czym wnosze do Rady Naukowej Dyscypliny Nauki
Fizyczne Uniwersytetu Warszawskiego o dopuszczenie go do dalszych etapéw postepowania w
sprawie nadania stopnia doktora.




