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Recenzja pracy doktorskiej mgr Filipa Kaskosza
"Dynamika molekularna modelowych cieczy van der Waalsa w uj¢ciu objetosci
swobodnej i skalowania gestosciowego”

Praca doktorska mgr Filipa Kaskosza zatytulowana “Dynamika molekularna
modelowych cieczy van der Waalsa w ujeciu objetosci swobodnej i skalowania
gestosciowego” powstala pod kierunkiem profesora Mariana Palucha w Instytucie Fizyk:
Uniwersytetu Slaskiego w latach 2020-2024. Byla prowadzona w bardzo dobrym zespole
naukowym, zajmujacym sie wszechstronnymi badaniami wlasnosci procesu zeszklenia
materii miekkiej, z wykorzystaniem wielu metod pomiarowych oraz teoretycznych i
komputerowych. Promotorem pomocniczym pracy dokrorskiej jest dr hab. Kajetan Koperwas,
ktorego habilitacja miata miejsce w potowie 2024 roku. Zachowanie ukladéw molekularnych
z oddzialywaniami typu van der Waalsa w poblizu przejsécia szklistego jest ciggle dalekie od
pelnego zrozumienia, pomimo, Zze wilasnosci bardzo wielu takich materialow, cickawych
poznawczo i aplikacyjnie, sa od lat intensywnie badane przez fizykéw, chemikéw i
inzynieréw faz skondensowanych. Dzieki wzrostowi mocy obliczeniowej komputeréw istotne
stajg si¢ badania symulacyjne dynamiki molekut, ktére pozwalajg sledzié wszystkie atomy
uktadow modelowych, coraz bardziej zblizonych do substancji rzeczywistych. W tym
kontekscie badania mgr Filipa Kaskosza s3 cenne przede wszystkim ze wzgledu na
szczegotowa analize stanu wiedzy na temat tego rodzaju badan i podjecie symulacji dynamiki
molekularnej w ukladach modelowych wybranych tak, ze dobrze odzwierciedlaja
charakterystyczne zmiany termiczne i ciénieniowe przechlodzonego stanu cieklego ukiadow
molekularnych reprezentujacych glass-formery.

Praca doktorska mgr Filipa Kaskosza obejmuje sze$é rozdziatéw przedstawionych na
74 stronach - brak jest streszczenia pracy w jezyku polskim 1 angielskim. Z zamieszczonych
podzigkowan mozna uzyska¢ informacj¢ o stazu naukowym Doktoranta w bardzo dobre)
grupie badawczej Uniwersytetu w Roskilde w Danii oraz o zaprezentowaniu wynikéw swoich
badan na dwoch migdzynarodowych konferencjach, a takze o wspéHinansowaniu badan
przez Narodowe Centrum Nauki w ramach projektu Maestro 10. Rozdzial 1 pracy doktorskiej
zawiera wykaz trzech publikacji, stanowiacych spojny tematycznie cykl, ktoéry przedstawia
obraz wynikéw badawczych uzyskanych w symulacjach dynamiki kilku modelowych
ukladéw molekularnych. Mgr Kaskosz jest pierwszym autorem we wszystkich publikacjach.
Prace opublikowane s3 w okresie 2022-2024 w bardzo dobrych czasopismach
specjalistycznych: dwie w J. Mol. Liq. (IF = 6), a jedna w J. Chem. Phys. (IF = 4.304).
Mozemy sie dowiedzie¢, ze Doktorant jest jeszcze wspoltautorem dwoch dodatkowych
publikacji (Bl w Cryst. Growth Desn., 2021 oraz B2 w Sci. Rep., 2022), dotyczacych
procesu krystalizacji w wybranych uktadach molekularnych. Drugi Rozdzial rozprawy






warto$é  objetosei wykluczonej. Waznym wynikiem jest wykazanie, ze zmiana objgtosci
uktadu ze wzrostem temperatury jest slabsza niz w przypadku objetosci swobodnej. W pracy
przeanalizowano zaleznosci parametréw dynamicznych ukladu od wielkosci stosunku
wyznaczonej objgtosci wykluczonej do objetosci swobodnej - uzyskany efekt skalowania dla
cisnien od 10-200 MPa wskazuje, ze zostal zaproponowany nowy niezmiennik izomorficzny.
Co ciekawe, mgr Kaskosz pokazal, ze istnieje relacja pomiedzy tym niezmiennikiem a
wykladnikiem skalowania gestosciowego dla badanych modelowych ukladow TM i RM.
Wiasciwe podejscie do pojecia objetosci wykluczonej doprowadzilo do wniosku o
powigzaniu opisu zachowania dynamiki w okolicy przejscia szklistego w jezyku entropii
nadmiarowej oraz objetosci swobodnej - w literaturze te podejscia sg traktowane jako
odrebne. Warto dodaé, ze dla obu badanych ukladéw modelowych stwierdzono brak
spetnienia relacji Stokesa-Einsteina, co obrazuje rysunek S2 w materiale dodatkowym do
pracy Al.

Praca A2 (J. Chem. Phys., 2023) dotyczy interpretacji wykladnika skalowania
gestosciowego molekut dla dwoch modelowych uktadéow romboidalnych przy zalozeniu
roznej wartosci wykladnikéw m w potencjale odpychajgcym pomiedzy atomami oznaczonymi
odpowiednio A i B oraz A, B i C. Bazujac na teorii izomorféw 1 wezesniejszych obserwacjach
skalowania gestosciowego dla ortotertfenylu, uzyskanych metodg kwazielastycznego
rozpraszania neutronOéw oraz rozpraszania swiatta, mgr Kaskosz przeprowadzil szczegétowe
symulacje molekularnej dynamiki dla 2048 poliatomowych uktadéw RM przy uzyciu
oprogramowania GROMACS i zaproponowal definicj¢ wykladnika skalowania y, ktorego
warto$é jest stala materiatowa dla badanej fazy ukladu. Poprawnosé podanej definicji
przetestowatl na kolejnym uktadzic RM z atomami A i B, gdzie wszystkie migdzyatomowe
oddzialywania byly sparametryzowane jedng wartoscig m miedzyczasteczkowego potencjatu
odpychajacego - narzuca si¢ tu pytanie o to jak dalece takie zatoZzenie odzwierciedla
oddzialywania w realnym ukladzie molekularnym. W pracy oszacowano wartosci wykladnika
skalujacego w oparciu o funkcj¢ rozkladu radialnego i1 wyznaczone srednie encrgie
potencjalne oddziatywan mig¢dzyczasteczkowych. Badania potwierdzily, ze na skalowanie, a
wiec i na dynamike czasteczek w ukladzie majg wplyw glownie oddziatywania najblizszych
atomow.

Celem publikacji A3 byla weryfikacja zaproponowanej definicji wyktadnika
skalowania gestosciowego dynamiki dla ukiadu czasteczek z jednakowymi atomami, ktérych
anizotropia struktury typu RM i TM byla wzmocniona dodaniem jednego atomu. Symulacje
dynamiki ukladu skiadajacego si¢ z 4000 takich czasteczek, dla ktorych zalozono
oddziatywanie z potencjalem odpychajacym o wykladniku 12, nie doprowadzily do
skalowania zredukowanego czasu relaksacji z wykladnikiem y = 4. Uzyskano efekt
skalowania dynamiki ale z wigkszymi warto$ciami wykladnika y (y = -d(log7)/d(logl) w
warunkach izochronicznych), co nie jest zgodne z definicjg podana w pracy A2. Watpliwosci
co do zaproponowanej wczesniej definicji ¥ potwierdzono dla prostego ukladu czasteczek o
dwoch jednakowych atomach, gdzie skalowanie uzyskano ale dla y bliskiego wartosci 3. W
swoich badaniach mgr Filip Kaskosz uzyskal istotny rezultat, ktéry pokazuje, ze opis
teoretyczny dynamiki uktadéw bardziej zblizonych do prawdziwych cieczy musi uwzgledniaé
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