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rozprawy doktorskiej Pana Omid Ekhlasiosgouei pt. “Electrophoretic
deposition of protective coatings for high temperature applications of steel
interconnects”

1. Ogoélna charakterystyka rozprawy doktorskiej

Rozprawa doktorska zostala przygotowana w Politechnice Gdanskiej na Wydziale
Elektroniki, Telekomunikacji 1 Informatyki, w Katedrze Inzynierii Materialow
Funkcjonalnych pod kierunkiem dr hab. inz. Sebastiana Molina, prof. PG. Przedmiotem
rozprawy jest osadzanie elektroforetyczne powtok ochronno-przewodzgcych na podtozach
stali nierdzewnej ferrytycznej w aspekcie zastosowan na interkonektory w stosach ogniw
tlenkowych. Ogniwa paliwowe stanowig ekologiczne urzadzenia do konwersji energii. Ich
zaletg jest duza wydajnos¢ i ograniczenie emisji zanieczyszczen do srodowiska naturalnego.
Wynika ona z bezposredniego przeksztalcania energii chemicznej na energie elektryczng
i cieplng w wyniku reakcji elektrochemicznej zachodzacej pomigdzy paliwem, a utleniaczem
za posrednictwem elektrody i elektrolitu przewodzacego jony. Decydujacg role w stosach
tlenkowych ogniw spelnia interkonektor metalowy, ktéry moze by¢ wykonywany ze stali
nierdzewnej ferrytycznej. Zapewnia on polgczenia elektryczne pomiedzy komoérkami w stosie
ogniwa, powoduje gazoszczelne rozdzielenie komory katodowej od anodowej, a takze spetnia
funkcje elementow nosnych calego ogniwa. Ze wzgledu na trudne warunki pracy
interkonektory ze stali nierdzewnej podlegajg réznym problemom eksploatacyjnym, takim jak
utlenianie powierzchni i zmniejszenie przewodnosci elektrycznej. Z tego wzgledu tlenkowe
powtoki ochronno-przewodzgce, mogace poprawi¢ wihasciwosci takich interkonektoréw
poprzez zmniejszenie szybkosci utleniania ich powierzchni oraz ograniczanie dyfuzji chromu
i tlenu, s aktualnym przedmiotem badan realizowanych w licznych instytucjach naukowych.
Materiaty powlokowe powinny wykazywa¢ duza przewodnos¢ elektryczng, maly
wspotczynnik rozszerzalnosci cieplnej oraz stanowié bariere przeciwko dyfuzji chromu
i tlenu. Ponadto powloki powinny mie¢ duza adhezje do stalowego podioza. Z powyzszych
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wzgleddw opracowanie takich powlok wcigz stanowi wyzwanie naukowe we wspolczesnej
inzynierii materiatowej.

Temat rozprawy doktorskiej wpisuje sie bardzo dobrze w nurt nowatorskich badan
Swiatowych nad opracowaniem powlok ochronno-przewodzacych dla interkonektoréw
stalowych spetniajagcych funkcje polgczen elektrycznych pomiedzy poszczegélnymi
ogniwami w stosach. W ostatnich latach badania nad takimi powtokami dla interkonektorow
stalowych koncentrujg sie na uzyskaniu powtok o osnowie spinelu manganianu kobaltu. Stabg
wlasciwoscig tego materialu jest mata podatnos¢ do spiekania, ktéra czgsto powoduje
otrzymanie powlok o matej gestosci, ktora z kolei sprzyja szybkiemu zmniejszeniu
wilasciwosci ochronno-przewodzacych powloki. Dlatego w dalszym ciggu poszukuje si¢
rozwigzan prowadzgcych do uzyskania powlok o strukturze spinelu i duzej ggstosci.
Przedstawione w rozprawie doktorskiej wyniki badan sg oryginalne. Doktorant zastosowat
liczne metody badawcze, w tym wytworzyl jednowarstwowe, dwuwarstwowe i hybrydowe
powloki z tlenkow o strukturze spinelu MnCo20s (Mn-Co) i Mny,7CuFeo304 (Mn-Cu-Fe)
metoda osadzania elektroforetycznego, scharakteryzowal morfologie powierzchni,
mikrostrukture i sklad fazowy powlok, ocenil jakos¢ powlok, ich makroskopowa
jednorodnos¢, wykonat badania zageszczania spieczonych powlok w procesie utleniania,
a takze w procesie redukcji poprzedzajgcym utlenianie oraz zbadat dyfuzje chromu z podtoza
do powtoki hybrydowej Mn-Co:Mn-Cu-Fe.

Problem badawczy podjety w rozprawie doktorskiej wpisuje si¢ jednoczesnie w zakres
wieloletnich badain nad materiatami na ogniwa paliwowe realizowanych w Katedrze
Inzynierii Materiatow Funkcjonalnych na Wydziale Elektroniki, Telekomunikacji
i Informatyki PG pod kierownictwem promotora rozprawy doktorskiej dr hab. inz. Sebastiana
Molina. Nalezy podkreslic takze wspolprace naukowa z prof. Federico Smeacetto
z Politecnico di Torino.

2. Szczegolowa charakterystyka rozprawy doktorskiej

Rozprawa doktorska stanowi przewodnik po trzech artykutach w ramach jednotematycznego
cyklu publikacji naukowych. Jest podzielona na kilka rozdzialéow. Mozna wyrdznicé
streszczenie w jezyku angielskim i polskim, cz¢s¢ dotyczacg przegladu literatury (Rozdziat 1
— Wprowadzenie, podrozdziaty 1.1-1.8) zakonczong przedstawieniem celu pracy, hipotez,
i nowatorskosci badan (rozdzial 2) oraz czes¢ badan wiasnych (rozdzial 3) obejmujacych
wyniki badan stanowigce krotkie wprowadzanie do kazdej pracy badawczej — publikacje 3.1-
3.3, tres¢ artykutléw wraz z opisem wktadu pracy wspoétautoréw oraz wnioski i kierunki
przysztych badan (odpowiednio podrozdziaty 4.1 i 4.2). Nastgpnie zamieszczono bibliografig
(121 pozycji naukowych) oraz spis rysunkow i tabel.

Rozprawe doktorskg stanowi zbior trzech artykutéw naukowych powigzanych tematycznie:

1. O. Ekhlasiosgouei, F. Smeacetto, S. Molin, “Suspension and process parameters selection for
electrophoretic deposition of Mn—Co spinel coating on steel interconnects,” Infernational
Journal of  Hydrogen Energy, vol. 60, pPp- 1054-1067, 2024.
https://doi.org/10.1016/j.ijhydene.2024.02.252.

2. O. Ekhlasiosgouei, M. Bik, S. Molin, ‘“Preparation of Mn-Co and Mn-Cu-Fe single-layer, and
novel Mn-Co/Mn-Cu-Fe dual-layer spinel protective coatings on complex-shaped metallic
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interconnects by EPD method,” International Journal of Hydrogen Energy, vol. 83, pp. 563-
576, 2024. https://doi.org/10.1016/j.ijhydene.2024.07.447.

3. O. Ekhlasiosgouei, M. Bik, F. Smeacetto, P. Jasinski, S. Molin, “Electrophoretic deposition of
novel hybrid MnCo204: Mnl.7CuFe0.304 spinel protective coating on stainless-steel
metallic interconnects for SOFCs application,” International Journal of Hydrogen Energy,
vol. 158, 150569, 2025. https://doi.org/10.1016/j.ijhydene.2025.150569

We wszystkich pracach Doktorant jest pierwszym autorem, a takze autorem
korespondencyjnym. Wszystkie prace sg opublikowane w tym samym czasopiSmie
International Journal of Hydrogen Energy wydawnictwa Elsevier, o wspo6tczynniku wptywu
8,3 (2025) i 140 pkt. MNiSW. Z dolaczonych oswiadczen Doktoranta i wspétautorow prac
wynika, ze jego udziat w ich opracowanie byt wiodgcy i polegat na opracowaniu metodyki
badan, wykonaniu badan z wyjatkiem spektroskopii Ramana i opracowaniu manuskryptow.

Przeglad literatury zawarty w opracowaniu jest scisle zwigzany z tematem rozprawy
i poruszang w niej problematykg badawcza. Stanowi on dobre wprowadzenie do problematyki
badawczej dotyczgcej powtok ochronnych dla interkonektorow stalowych do zastosowan w
ogniwach paliwowych ze statym tlenkiem i do osadzania elektroforetycznego takich powlok.
W  o$miu krotkich podrozdziatach Doktorant przedstawit wprowadzenie do czesci
experymentalnej. Podrozdzial 1.1 stanowi krotkg ogdlng charakterystyke ogniw paliwowych
ze statym tlenkiem. W podrozdziale 1.2 Doktorant opisal materialy stosowane na
poszczegdlne komponenty ogniw, elektrolit oraz anode i katode. W podrozdziale 1.3
przedstawil zasade dzialania ogniwa paliwowego. Najobszerniejsza czes¢ przegladu literatury
stanowi podrozdzial 1.4, w ktorym scharakteryzowat funkcje interkonektorow w stosie
ogniwa oraz skoncentrowal si¢ na zaletach i problemach stosowania stali nierdzewnych
ferrytycznych. Szczegolng uwage zwrdocit na odpornos¢é na utlenianie w  wysokiej
temperaturze, parowanie i dyfuzje chromu oraz przewodnictwo elektryczne. W podrozdziale
1.5 omowit role powlok ochronnych jako obiecujagcych dla poprawy wlasciwosci
interkonektoréw metalowych. Skoncentrowat sie na dwoch rodzajach powlok, a mianowicie
powltokach o strukturze spinelu i powlokach o strukturze perowskitu. Scharakteryzowat
wlasciwosci powlok o strukturze spinelu (podrozdziat 1.6), a takze opisat domieszkowanie
spinelu aktywnymi pierwiastkami ziem rzadkich, jako perspektywicznej metody dla poprawy
jego wiasciwosci (podrozdziat 1.7). W ostatnim podrozdziale 1.8 opisal metod¢ osadzania
elektroforetycznego powlok jako korzystng do wytwarzania powlok o strukturze spinelu na
interkonektorach metalowych. Przedstawil zalety metody, ale takze trudnosci jakie
towarzyszg wytwarzaniu powlok przy jej uzyciu. Pomingl niedogodnos¢ zwigzang
z wygrzewaniem powleczonej stali w celu spieczenia czastek tlenkow i nadania powloce
adhezji do podtozy. Odnidst sie w nim do trzech prac z zakresu osadzania elektroforetycznego
powtok o strukturze spinelu na podtozach stali nierdzewnej ferrytyczne;.

W opinii recenzenta w czgsci przegladu literatury zabraklo krétkiego krytycznego
podsumowania, w ktorym Doktorant powinien przedstawi¢ uzasadnienie zasadnosci
stawianych hipotez, celu badan, metody wytwarzania powlok i wybranych materialow
powtokowych.

Rozdziat 2 rozprawy doktorskiej dotyczy celu pracy, hipotez badawczych
1 nowatorskosci badan. Za cel pracy Doktorant przyjal opracowanie warunkéw osadzania



elektroforetycznego  umozliwiajgcych  otrzymywanie  powlok  jednowarstwowych,
dwuwarstwowych i hybrydowych o strukturze spinelu na interkonektorach plaskich
i o skomplikowanych ksztaltach ze stali nierdzewnych ferrytycznych.

“The objective is to develop deposition method through applying single-layer, dual-layer, and hybrid

spinel coatings on flat and complex-shaped stainless-steel metallic interconnects using electrophoretic deposition
(EPD) method.”

Cel pracy w jezyku angielskim brzmi niefortunnie, a podwojne uzywanie
sformutowania ,,deposition method”, czy tez sformulowania ,stainless-steel metallic”
utrudniajg zrozumienie co doktadnie Autor miat na mysli.

Autor sformulowat takze pytania szczegétlowe do kazdego manuskryptu. Takie
podejscie jest cenne, ale niektore z nich nie s3 w pelni zasadne. Na przyktad w przypadku
manuskryptu I mozna zapyta¢é w jakim celu Doktorant potrzebuje zawiesing o duzej
przewodnosci jonowej? Doktorant nie zwrdcit takze uwagi na ustalenie pH zawiesiny, ktore
ma decydujacy wpltyw na potencjat dzeta i stabilnos¢ zawiesin.

Nastepnie Doktorant sformutowat dwie hipotezy badawcze:

1. “Electrophoretic deposition can be effectively employed to sequentially fabricate high quality dual-
layer coatings with well-defined interfaces.

2. Electrophoretic deposition enables controlled co-deposition of distinct spinel materials, allowing
the tailoring of their combined structural and functional properties.”

Jako nowatorskos¢ badan Autor podal opracowanie osadzania elektroforetycznego powlok
dwuwarstwowych i hybrydowych o strukturze spinelu. Dalsza czes$¢ tego rozdziatu to raczej
krotkie przedstawienie tematyki kazdej z trzech publikacji wchodzacych do cyklu artykutow
naukowych powigzanych tematycznie.

Precyzyjne wskazanie problemu badawczego jaki Doktorant podjal si¢ rozwiazaé¢,
jak i dobor materialow do badan oraz wybdér metod badawczych sSwiadcza o jego
dojrzalosci naukowej. W mojej opinii jest on dobrze przygotowany teoretycznie, jak
i eksperymentalnie do rozwigzywania problemoéw badawczych.

Rozdziat 3 przedstawia cze$¢ badawczg, na ktorg sktadajg sie trzy prace wchodzace
w sktad jednotematycznego cyklu publikacji. Kazda jest poprzedzona krotkim
jednostronicowym wprowadzeniem, w ktorym opisal najwazniejsze wyniki i osiggnigcia
przeprowadzonych prac doswiadczalnych. Publikacja I opisuje osadzanie elektroforetyczne
powlok jednowarstwowych z uktadu Mn-Co o strukturze spinelu na podtozach stali Crofer 22
APU. Dobor warunkéw osadzania, sktadu chemicznego zawiesin i parametréw osadzania,
umozliwit Doktorantowi wytworzenie zwartej powloki pozbawionej peknie¢. W przypadku
zawiesiny stosowanej do wytwarzania tych powlok alkohol etylowy z dodatkiem jodu okazat
sie¢ skuteczng faza rozpraszajgca. Cala praca jest interesujagcym przedstawieniem procesu
osadzania elektroforetycznego takich powtok i zawiera badania stabilnosci, potencjatu dzeta
i przewodnosci zawiesin, wplyw zawartoéci jodu w zawiesinie na mikrostrukture powtok,
a takze wpltyw parametrow procesu EPD na grubos¢ i jakos¢ uzyskiwanych powlok. Ponadto
w pracy sa zawarte informacje na temat morfologii i chropowatosci powierzchni powlok.
Natomiast najwazniejsza charakterystyka kazdej powloki jest jej adhezja do podioza, a takich
informacji brakuje. Wprawdzie Doktorant opisuje, ze badat adhezje¢ (s. 37 opracowania),
natomiast wyniki tych badan nie sg przedstawione w publikacjach i w opracowaniu.
Interesujgce byltoby ustalenie wplywu grubosci takich powlok ceramicznych na ich adhezje do
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podlozy stali nierdzewnej ferrytycznej. Nasuwa si¢ takze pytanie: dlaczego faza rozpraszajgca
w ukladzie dyspersyjnym jest nazywana rozpuszczalnikiem? Jakie reakcje zachodzq pomiedzy
fazq rozpraszajqceq, a fazq rozpraszang w zawiesinie?

Za najwigksze osiagniecie publikacji I uwazam opracowanie warunkéw osadzania
(skfad chemiczny ukfadu dyspersyjnego, parametry procesu EPD) zwartych i pozbawionych
peknie¢ powtok jednowarstwowych z uktadu Mn-Co na podtozu stali Crofer 22 APU.

W publikacji II opisano osadzanie elektroforetyczne powlok jednowarstwowych
MnCo0204 i Mn; 7CuFeo30s oraz dwuwarstwowej MnCo204/Mn; 7CuFeo30s4 o strukturze
spinelu. Osiggnigciem tej pracy jest ustalenie wplywu parametrow EPD na uzyskanie
zwartej, rownomiernej i pozbawionej peknie¢ powtoki dwuwarstwowej o strukturze spinelu
na podtozach o zlozonych ksztattach. Sktad warstwowy powtoki zostal tak dobrany, aby
przewodnos¢ elektryczna warstwy Mni7CuFeo304 byla wigksza od tej dla warstwy
MnCo204. Z tego wzgledu stanowi ona optymalng warstwe zewnetrzng, ulatwiajgc
przewodnos$¢ elektryczng miedzy sgsiednimi ogniwami. Ponadto warstwa MnCo,04 wykazuje
znacznie wyzsza odporno$¢ na utlenianie w poréwnaniu z warstwg Mnj7CuFeo30s.
W rezultacie skutecznie petni funkcje warstwy wewnetrznej, zmniejszajac szybkosé
utleniania i zapobiegajgc migracji oraz parowaniu Cr. W badaniach przy uzyciu spektroskopii
Ramana i spektroskopii EDS wykazano, ze spiekane powtoki dwuwarstwowe poddane
procesowi redukcji, a nastepnie utlenianiu, wykazujg znacznie wydajniejsze procesy
interdyfuzji w catej grubosci powloki, prowadzac do utworzenia mieszanego spinelu
(Mn,Cu,Fe,Co0)304, w poréwnaniu z powlokami dwuwarstwowymi poddanymi wylacznie
utlenianiu. Osiggnieciem jest takze wykazanie, ze dwuwarstwowe powloki stanowig bardziej
skuteczng ochrone przeciwko dyfuzji Cr od powtok jednowarstwowych.

Publikacja III dotyczy opracowania osadzania elektroforetycznego powlok
hybrydowych MnCo0,04:Mn;7CuFeo30s o strukturze spinelu o réznych udziatach
objetosciowych faz (1:0, 1:3, 1:1, 3:1, 0:1, w% mas.) dla interkonektoréw ze stali
nierdzewnej ferrytycznej X2CrTiNb18 (AISI 441). Podobnie jak w przypadku powloki
dwuwarstwowej wykazano, ze zageszczenie powltoki hybrydowej w procesie redukcji
i utleniania jest wieksze niz w procesie utleniania, a takze, ze powtoki hybrydowe stanowig
bardziej skuteczng ochrong przeciwko dyfuzji Cr od powtok jednowarstwowych z ukfadu
Mn-Cu-Fe, ale mniejszg ochrone od powloki jednowarstwowej z uktadu Mn-Co.
Przewodno$¢ elektryczna powlok hybrydowych byta wyzsza od powtok jednosktadnikowych
z uktadu Mn-Co, ale nizsza od powtok z uktadu Mn-Cu-Fe.

Nalezy zaznaczyé, ze wszystkie publikacje sg na wysokim poziomie naukowym
i zostaly opublikowane w wiodgcym czasopismie z zakresu inzynierii materiatowej/inzynierii
chemicznej. Na podkreslenie zastuguje przede wszystkim opracowanie podstaw technologii
osadzania elektroforetycznego powlok o rdéznej budowie, jednowarstwowych,
dwuwarstwowych i1 hybrydowych oraz charakterystyka ich mikrostruktury, morfologii
i chropowato$ci powierzchni. Mniejsza uwagg poswigcono badaniom wlasciwosci,
koncentrujgc si¢ przede wszystkim na przewodnosci elektrycznej (publikacja III).

Merytoryczna cze$¢ opracowania zakonczona jest rozdziatem 5 Wnioski 1 kierunki
dalszych badafn. Doktorant podsumowal osiggniecia i wskazal powloki dwuwarstwowe
i hybrydowe jako najbardziej obiecujace zarowno ze wzgledu na wlasciwosci ochronne, jak
i przewodno$¢ elektryczng. Brakuje natomiast bezposredniego odniesienia do hipotez



badawczych, co pozostawia duzy niedosyt. O dojrzalosci naukowej moze natomiast
$wiadczy¢ wskazanie kierunkéw dalszych prac badawczych z zakresu tematyki badawczej
rozprawy majgcych na celu dalsza optymalizacje zaré6wno wytwarzania powlok, jak i ich
wilasciwosci. Doktorant dostrzega konieczno$¢ zaawansowanych badan mikrostruktury
powleczonych stali po utlenieniu, a takze oceny powierzchniowej rezystancji elektrycznej,
zaréwno przed, jak i po utlenieniu.

2. Ocena rozprawy doktorskiej

Do najwazniejszych osiggnie¢ uzyskanych na podstawie badan eksperymentalnych opisanych
w publikacjach stanowiacych podstawe rozprawy doktorskiej mozna zaliczy¢:
e Opracowanie warunkow osadzania elektroforetycznego (sktady chemiczne zawiesin,
parametry procesu EPD) powlok jednowarstwowych, dwuwarstwowych
i hybrydowych zawierajgcych tlenki o strukturze spinelu.

e Ustalenie wplywu sktadu chemicznego zawiesin i parametrow EPD na morfologi¢
powierzchni i mikrostrukture powlok, a takze ich grubos¢.

e Wskazanie, ze powloki dwuwarstwowe i hybrydowe stanowiag bardziej skuteczng
ochrong przeciwko dyfuzji Cr od powtok jednowarstwowych.

e Wskazanie, ze zageszczenie powloki dwuwarstwowej i powtoki  hybrydowej
w procesie redukcji i utleniania jest wigksze niz w procesie utleniania.

e Ustalenie wptywu budowy powlok na przewodnos¢ elektryczna.

Ogolnie opracowanie jest napisane rzetelnie i przejrzyscie, uktad i struktura sg prawidlowe.
Sporadycznie zdarzajg si¢ bledy stylistyczne i nieprawidlowe sformutowania, na przyktad
takie jak ,spekalnos¢”. Wymienione powyzej drobne niedociggnigcia nie wplywajg na
poziom merytoryczny pracy, ktory oceniam pozytywnie. Rozprawa doktorska wskazuje na
umiejetnos¢ Doktoranta do samodzielnego prowadzenia pracy naukowej. Natomiast
zauwazone w opracowaniu niescistosci sktaniajg mnie do kilku dyskusyjnych uwag:

1. W opracowaniu brakuje informacji o istotnych parametrach uktadéw dyspersyjnych,
takich jak warto$¢ pH. Jak wartos¢ pH mogtaby wplynaé na warto$¢ potencjatu dzeta
i stabilno$¢ zawiesin i ruchliwos¢ elektroforetyczna czgstek?

2. Dlaczego faza rozpraszajgca w ukladzie dyspersyjnym jest nazywana
rozpuszczalnikiem? Jakie reakcje zachodzg pomiedzy faza rozpraszajgcs, a faza
rozpraszang w zawiesinie?

3. Jaka jest adhezja opracowanych powtok do podtoza stali nierdzewnych ferrytycznych?
Jaki jest wplywu grubosci takich powlok ceramicznych na ich adhezje do podlozy?
Jakimi metodami mozna zbada¢ adhezje takich powlok ceramicznych do podtozy?

4. Dlaczego stale nierdzewne ferrytyczne sg stosowane na interkonektory w stosach
ogniw paliwowych? Jakimi wlasciwosciami roznig si¢ stale nierdzewne ferrytyczne od
stali nierdzewnych austenitycznych?
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3. Podsumowanie

Rozprawa  doktorska prezentuje ogélng wiedze teoretyczng Kandydata
w dyscyplinie naukowej inzynieria materialowa. Doktorant uzyskal interesujace wyniki
badan przedstawiajace wartos¢ naukows, ktore moga zosta¢ w przysztosci wykorzystane do
projektowania powlok ochronno-przewodzacych dla interkonektorow metalowych.
Wskazany w rozprawie problem badawczy zostat rozwigzany, a Doktorant wykazat si¢ przy
tym umiejetnoscig samodzielnego prowadzenia pracy naukowej. W mojej opinii rozprawa
doktorska Pana Omida Ekhlasiosgouei pt. ,, Electrophoretic deposition of protective
coatings for high temperature applications of steel interconnects” jest oryginalnym
rozwigzaniem problemu naukowego i wnosi nowe informacje do dotychczasowego stanu
wiedzy. Spetnia ona wszystkie wymagania stawiane rozprawom doktorskim przewidziane w
art. 187 Ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce (Dz.U.
z 2020 r. poz. 85 z pdzn. zm.). Na tej podstawie wnioskuje o jej dopuszczenie do dalszych
etapOw postepowania o nadanie stopnia doktora w dziedzinie nauk inzynieryjno-
technicznych w dyscyplinie inzynieria materiatowa.

c/;mao'g /%)x /&Q WS



