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Recenzja rozprawy doktorskiej
Nowa klasa zakrzywionych, policyklicznych weglowodoroéw aromatycznych opartych na
cyklazynie do zastosowan w urzgdzeniach optoelektronicznych
Jakuba Alberta Wagnera

Przedtozona mi do recenzji rozprawa doktorska mgr. Jakuba Alberta Wagnera zostata
przygotowana w Instytucie Chemii Organicznej Polskiej Akademii Nauk pod opieka
promotorska dr. hab. Marcina Lindnera. Praca ta mie$ci si¢ w nurcie badan prowadzonych przez
Promotora wraz z zespotem nad funkcjonalnymi zakrzywionymi zwigzkami aromatycznymi,
nanografenami domieszkowanymi heteroatomami 1 architekturami typu D-A dla zastosowan
TADF OLED.

Na rozprawe doktorska Jakuba Wagnera sklada si¢ zbior trzech powigzanych
tematycznie opublikowanych artykulow naukowych, do ktérych Kandydat — zgodnie z
wymaganiami — dotaczyl odniesienie do aktualnego stanu wiedzy (rozdziat “Czes¢
literaturowa”), opis swoich osiggni¢¢ (rozdziat “Badania wtasne), a takze streszczenia oraz
oswiadczenia wspdtautorow publikacji. Dodatkowo, do rozprawy dotaczony zostat nietypowy
podrozdzial, bedacy krotkim wstepem popularnonaukowym. Proba opowiedzenia o swojej
pracy naukowej w sposob zrozumiaty dla niechemika jest godna pochwaty i szczego6lnie wazna
w czasach kiedy wydziaty chemii borykajg si¢ z niedoborem studentow.

Publikacje stanowigce podstawe rozprawy zostaly opublikowane w doskonatych
czasopismach, m.in. w prestizowym Angewandte Chemie International Edition (praca 1.z 2022
r.). Co wigcej, publikacja ta zostata uznana za HOT PAPER oraz opisana w ‘Synfacts’.
Pozostate dwie prace (z 2023 i 2024) ukazaly si¢ w ACS Applied Materials & Interfaces o
wysokim wspolczynniku wptywu. We wszystkich trzech publikacjach pan Jakub Wanger jest
pierwszym autorem, z tym ze w pracy 1. wskazano, ze wklad trojga pierwszych autoréw jest
rowny, a w pracy 3. roku — dwojga. Zataczone o§wiadczenia wspotautorow 1 samego Kandydata
wykazujg jednoznacznie, ze udziatl pana Jakuba Wangera w badaniach byt kluczowy 1 dobrze
okreslony, 1 polegat na syntezach wszystkich zwigzkoéw bedagcym obiektem badan w pracach
1.-3., ich analizie metodami NMR, HRMS i IR, otrzymaniu monokrysztatdw do analizy
rentgenograficznej oraz opracowaniu i interpretacji danych strukturalnych. Dodatkowo, mgr
Jakub  Wagner przygotowywal suplement, wspottworzyl grafiki 1 uczestniczyt
przygotowywaniu tekstu publikacji i odpowiedzi na recenzje. Kandydat przedstawil takze
swoja aktywno$¢ naukowa w innych obszarach, ktorg oceniam wysoko: byt on wspdtautorem
czterech innych publikacji, kierowat grantem Preludium 21, byt wykonawcg w grancie Sontata
14 promotora, udzielal si¢ na konferencjach 1 innych wydarzeniach naukowych, zdobywajac
dwie nagrody za najlepsze prezentacje ustne, a takze odbyt trzy staze w réznych grupach
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badawczych, trwajace w sumie 10 miesiecy (Moguncja (Niemcy), Boulder (USA), St Andrews
(GB)).

Czes¢ literaturowa rozprawy jest bardzo dobrze napisana, pozwala przesledzi¢ ewolucje
struktur 1 syntez policyklicznych weglowodorow aromatycznych, stanowigcych zaawansowane
materiaty funkcjonalne, od nanografenow przez ich pofaldowane analogi do czasteczek
domieszkowanych azotem lub borem. Autor w przejrzysty sposob opisat zaleznosci mi¢dzy
strukturg (tzn. sposobem i stopniem pofaldowania, ulozeniem pier$cieni i ich rozmiarem,
wielko$cig sprzezonego uktadu m, sposobem upakowania czasteczek w ciele statym, wreszcie
— obecnoscig heteroatomdéw) a wilasciwosciami chemicznymi 1 fotofizycznymi, w tym
wlasciwosciami kluczowymi dla technologii OLED. W tej cze$¢ rozprawy Kandydat powotuje
si¢ na 177 pozycji literaturowych, z ktérych wiekszo$¢ powstata w ciggu ostatnich 20 lat. Na
tej podstawie stwierdzam, ze rozprawa doktorska prezentuje ogélng wiedze teoretyczna
kandydata w dyscyplinie nauki chemiczne.

W czgdcti literaturowej pan Jakub Wanger przedstawit liczne argumenty za wyborem do
badan wtasnych motywow opartych na cyklazynach. Za kluczowe dla powodzenia projektu
uznal wprowadzenie ujemnej krzywizny Gaussa i1 wykorzystanie nietypowego uktadu
pierscieni 5-7-5, gdzie pierscien 7-cztonowy miat postuzy¢ jako ,,bariera antyaromatyczna”, a
czasteczka jako cato$¢ miata mie¢ strukture donor-akceptor D-A a nastgpnie D-A-D. Za cel
pracy postawil sobie zaprojektowanie, synteze i szczegélowa charakterystyke fizykochemiczng
nowej klasy zwiazkow opartych na rdzeniu cyklazyny i przebadanie ich pod katem
wykorzystania w charakterze emiter6w w organicznych diodach luminescencyjnych (OLED) i
w charakterze niedomieszkowanych materiatow transportujacych dziury w organicznych
ogniw perowskitowych (PSCs).

Gtowng wartoscig pierwszego projektu przedstawionego w rozprawie jest opracowanie
fatwo dostepnych syntetycznie, rowniez w wigkszej skali, zakrzywionych 1 w pelni sprzezonych
N-pirolowych wielopierscieniowych weglowodorow aromatycznych (N-PAH), ktére wykazuja
bardzo dobre wlasciwosci emisyjne w urzadzeniach TADF OLED. Zakrzywienie uktadu
skutecznie zwigkszyto separacj¢ przestrzenng orbitali HOMO i LUMO, prowadzac do matej
roznicy energii singlet-triplet oraz wysokiej wydajnosci fotoluminescencji, PLQY, siggajace]
86%. Kolejny projekt koncentrowal si¢ na dalszym rozbudowaniu czasteczek poprzez
dolaczenie drugiej jednostki donorowej do fragmentu akceptorowego opartego na rdzeniu
chinoksaliny (D-A-D). Rozwigzane zostaly takze problemoéw techniczne zwigzane ze slaba
rozpuszczalnoscig zwigzkow poprzez wprowadzenie podstawnika alkoksylowego; poprawiono
stabilno$¢ termiczng materialdow. Wprowadzone modyfikacje przyniosly znaczaca poprawe
parametréw kluczowych z punktu widzenia zastosowan w diodach OLED. Uzyskano bardzo
wysokie warto$ci wydajnosci fotoluminescencji (PLQY), osiagajace imponujacych 96% w
matrycy CBP, a takze dalsze zmniejszenie rdznicy energii migdzy stanami singletowym i
trypletowym do zaledwie 0,03-0,04 eV. Umozliwilo to wyjatkowo efektywny proces RISC, a
emisja zachodzila zgodnie z mechanizmem TADF, szczeg6lnie korzystnym w warunkach
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wysokiej luminancji. Zastosowanie opracowanych materiatow w prototypowych urzadzeniach
OLED przetozyto si¢ na bardzo dobre parametry pracy: zewnetrzna wydajnos¢ kwantowa
(EQE) wzrosta z okoto 12% do 21,9%, a jednocze$nie uzyskano istotny wzrost jasno$ci w
porownaniu ze zwigzkami typu D-A. W ostatniej cze$ci badan Autor wyszedt poza
zastosowania OLED, wykorzystujac wecze$niej opracowany, zakrzywiony rdzen cyklazynowy
do konstrukcji niedomieszkowanych materiatow transportujacych dziury (HTM)
przeznaczonych do ogniw perowskitowych. Dzigki wprowadzeniu dodatkowych
podstawnikéw w pozycjach orto czesci akceptorowej oraz opracowaniu nowej architektury T-
ksztaltnej uzyskano materialy o optymalnie dopasowanych poziomach energetycznych,
wysokiej sprawnosci konwersji mocy, przewyzszajacej po réznymi wzgledami standardowy
materiat spiro-OMeTAD, a takze znacznie poprawionej stabilnosci ogniw wynikajacej z duzej
hydrofobowos$ci warstw N-PAH.

Podsumowujac, po zapoznaniu si¢ z catoscig rozprawy stwierdzam, ze przedmiotem
rozprawy doktorskiej jest oryginalne rozwiazanie problemu naukowego, a kandydat
posiada umiejetno$¢ samodzielnego prowadzenia pracy naukowe;j.

Jako recenzentka chciatabym zada¢ kandydatowi dodatkowe pytania: (1) Autor stwierdza,
ze krzywizna Gaussa czasteczki 101 jest ujemna, a z drugiej strony ma ona ksztatt miski.
Chciatabym prosi¢ o bardziej szczegotowe przedstawienie tych krzywizn. (2) W pracach 1.1 2.
podaje Pan odleglosci azot-azot sgsiednich czasteczek cyklazyny i ogdlnie stwierdza, ze nie
wystepuje stacking. Chcialabym prosi¢ o analize¢ tego upakowania; czy odleglosci C-C w
innych puntkach czasteczek nie wskazuja na mozliwosc oddzialywania?

Podsumowujac, przedstawiona mi do recenzji rozprawa prezentuje bardzo spdjny,
celowo zaprojektowany, skutecznie zrealizowany i odpowiednio zinterpretowany materiat
badawczy 1 $wiadczy o wysokich kompetencjach kandytata. Uwazam, ze praca doktorska mgr.
Jakuba Alberta Wagnera spetnia zarowno ustawowe (spetniania przez rozprawe warunkow
okreslonych w art. 187 ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. — Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce
(Dz.U. 2024 poz. 1571 z pdézn. zm.)), jak 1 zwyczajowe wymogi Stawiane rozprawom
doktorskim w dyscyplinie nauki chemiczne. W zwiazku z tym wnioskuj¢ do Rady Naukowe;j
Instytutu Chemii Organicznej Polskiej Akademii Nauk wniosek o dopuszczenie mgr. Jakuba
Alberta Wagnera do dalszych etapow postepowania w sprawie nadania stopnia doktora.

Jednoczesnie, majac na wzgledzie bardzo wysoki poziom naukowy pracy,
potwierdzony poprzez pokonanie bardzo wysokich progéw czasopism Angewandte Chemie i
ACS Applied Materials & Interfaces wnioskuje do Rady Naukowej IChO PAN o wyrdznienie
pracy. Wnosi ona istotny wktad do dyscypliny nauk chemicznych prezentujac badania nad
nowymi materiatami funkcjonalnymi opartymi o pierscien cyklazyny. Rozwinigta przez
Kandydata chemia jest bardzo wymagajaca z racji zloznosci i wielowymiarowos$ci badan.
Takze poziom redakcyjny wszystkich publikacji Jakuba Wagnera jest bardzo wysoki. Wyniki
uzyskane przez Kandydata sa bardzo warto$ciowe zaréwno pod wzgledem poznawczym —
okreslajac podstawowe zalezno$ci pomiedzy réznymi aspektami struktury a wlasciwosciami



ZAKEAD CHEMII ORGANICZNE)
ul. F. Joliot-Curie 14
50-383 Wroctaw

www.chem.uwr.edu.pl

fotofizycznymi 1 elektronowymi, jak 1 pod wzgledem potencjalu aplikacyjnego w
rzeczywistych prototypowych uktadach, co przetestowano w uktadach OLED i ogniwach
perowskitowych w charakterze materialow transportujacych dziury (HTM)
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