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Recenzja
pracy doktorskiej
Zjawisko samoorganizacji nematycznych cieklych krysztatéw
domieszkowanych nanoczastkami ztota w strukturach
jednowymiarowych"

mgr inz. Karoliny Bednarskiej

Rozprawa doktorska jest poswigcona badaniom przemian fazowych zachodzacych w
nematycznych cieklych krysztatach domieszkowanych nanoczastkami ztota. Praca obejmuje
szeroko zakrojony zakres prac eksperymentalnych wspartych analiza numeryczna,
obejmujacych opracowanie i analizg wiasciwosci mieszanin dwoch rodzajow cieklych
krysztatbw S5CB i 6CHBT zawierajacych roézne koncentracje —sfunkcjonalizowanych
nanoczastek zlota. Praca powstala pod kierunkiem dr. hab. inz. Piotra Lesiaka, prof. ucz., na

Wydziale Fizyki Politechniki Warszawskie;.

W rozprawie Autorka bada wiasciwosci optyczne i strukturalne uktadéw ztozonych z
ciektych krysztaléw oraz nanoczastek srebra sfunkcjonalizowanych ligandami w zakresie
temperatur zblizonych do temperatury przejécia w ukfadach dwu i quasi jednowymiarowych.
W szczegllnosci  doktorantka bada zjawisko samoorganizacji mieszanin i samoczynne
powstawanie struktur periodycznych w mikrokapilarach krzemionkowych pod wptywem

zmian temperatury przy przejéciu fazowym cieklego krysztatu. Przedstawiona rozprawa
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zawiera szczegblowy opis przeprowadzonych prac eksperymentalnych dotyczacych
samoorganizacji nematycznych ciektych krysztatow domieszkowanych nanoczastkami ztota
oraz ich analize. Badanie wlasciwosci materiatéw domieszkowanych nanoczastkami jest
jednym z najwazniejszych tematéw badawczych w obszarze ciektych krysztatow
prowadzonych obecnie w wiodacych osrodkach naukowych na $wiecie. Przedstawione wyniki
dotyczace badania wlasciwosci takich mieszanin ciektych krysztatow w mikrokapilarach sa
oryginalne, wnosza nowg wiedze w zakresie samoorganizacji ztozonych uktadéw fotonicznych

1 moga mie¢ istotny wplyw na rozwéj nowych rodzajow czujnikow swiattowodowych.

Praca doktorska mgr inz. Karoliny Bednarskiej zawiera wyniki opublikowane w roku
2019 w 2 artykutach w czasopismach z dziedziny inzynierii materialdbw optycznych
indeksowanych przez Web of Science i posiadajacych wysokie wspétczynniki IF. Pani
Bednarska jest pierwszym autorem oraz drugim autorem w powyzszych publikacjach, co
swiadczy o jej istotnej roli w opublikowanych badaniach. Doktorantka jest rowniez
wspotautorkg w trzech kolejnych publikacjach niezwiazanych bezposrednio z doktoratem
opublikowanych w latach 2019-2020 w czasopismie miedzynarodowym z IF Sensors
wydawanym przez MDPL. W tych pracach ma réwniez znaczacy wkiad o czym $wiadczy
pierwsze lub drugie miejsce na lisci autordw. Powyzsze prace dotycza badania wiasciwosci

czujnikéw $wiattowodowych stosowanych w materialach kompozytowych.

Obie publikacje, ktore zawieraja wyniki przedstawione w rozprawie doktorskiej mgr
Bednarskiej zastugujg na uznanie, natomiast w szczegllnosci druga praca zatytutowana ,,Self-
organized, one-dimensional periodic structures in gold nanoparticle-doped nematic liquid
crystal” opublikowana w 2019 roku w prestizowym czasopismie ACS Nano (IF= 15,881)
zawiera niezwykle ciekawe i istotne dla rozwoju dziedziny wyniki padan. W tej pracy po raz
pierwszy przedstawiono wyniki eksperymentalne dotyczace mozliwosci kontrolowanego
otrzymywania stabilnych struktur periodycznych w mikrokapilarach wypetionych ukladami
nanoczastek zlota i nematykow. Praca ta zostala juz zauwazona przez srodowisko naukowe, o
czym Swiadczy 10 cytowan obcych, pomimo bardzo krotkiego okresu jaki mingt od jej

opublikowania.
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Doktorantka postawita w rozprawie doktorskiej teze o mozliwosci uzyskania
samoorganizujgcej struktury krysztatu fotonicznego w mieszaninach nematycznych ciektych
krysztaldw i nanoczastek zlota z pokryciem ligandowym oraz o mozliwosci modyfikaciji
wlasciwosci termooptycznych cieklego krysztatu przez domieszkowania
sfunkcjonalizowanymi nanoczastkami zlota. Wszystkie elementy tezy zostaly systematyczne

zbadane w ramach niniejszej rozprawy i pozytywnie zweryfikowane.

Praca doktorska mgr inz. Karoliny Bednarskiej sklada sie z dwoch czesci. Pierwsza czesé
pracy zostala podzielona na 3 rozdzialy i stanowi wprowadzenie merytoryczne do pracy
obejmujace motywacj¢ podjecia tematu, oraz przeglad stanu wiedzy w dziedzinie rozprawy.
Druga czgs¢ pracy, obejmujaca rozdziaty 4 - 6 oraz wnioski koncowe zawarte w rozdziale 7,

przedstawiajg oryginalne wyniki badawcze Doktorantki.

Rozdziat 1 jest bardzo krotki i stanowi formalny wstep do pracy, zawiera teze pracy oraz
opis jej struktury. Rozdziat 2 zawiera wstgp merytoryczny do pracy obejmujacy wszystkie
podstawowe pojecia zwigzane z cieklym krysztalami w tym, opis ich szczegdlnych
wlasciwosci  anizotropowych, metod uporzadkowania w komoérkach objetosciowych,
kapilarach i $wiatlowodach fotonicznych oraz opis teorii bliskiego uporzadkowania molekut
ciektokrystalicznych. Rozdziat stanowi bardzo dobre wprowadzenie do tematyki doktoratu. W
sposOb przystepny wprowadza podstawowe wzory i pojecia z zakresu optyki ciektych
krysztatow.

W rozdziale 3 Doktorantka przedstawita zagadnienie domieszkowania cieklych
krysztatéw przy pomocy barwnikow, polimeréw oraz nanoczastek oraz ich wplyw na zmiany
temperatury przejscia fazowego. Rozdzial ten przestawia stan badan w tym zakresie:
motywacje oraz dotychczas osiagnigte i opublikowane wyniki. W rozdziale oméwiono m.in.
wplyw wielosei nanoczastek na wiasciwosci optyczne i termiczne nematycznych cieklych
krysztatdéw. Szczegdlne miejsce poswiecono domieszkowaniu nanoczastkami  zlota.
Doktorantka opisuje sposoby funkcjonalizacji zlota przy pomocy ligandow alifatycznych i
mezogenicznych i ich wptyw na deglomeracje nanoczastek i uporzadkowanie ciektych

krysztalow. Ostatnia cze$¢ rozdzialu poswigcona jest opisowi zjawiska separacji faz jakie
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moze nastapi¢ podczas przejscia fazowego pomiedzy faza neumatyczng i izotropowa
wywolanego zmiang temperatury domieszkowego cieklego krysztalu. Rozdzial zawiera
wszystkie potrzebne informacje do zrozumienia dalszej czgsci rozprawy, zawiera liczne
odnosniki do aktualnej literatury swiatowej i pozwala czytelnikowi na szybkie zapoznanie si¢
aktualnym stanem wiedzy w dziedzinie, cho¢ tylko na jakosciowym poziomie. Pewien
niedosyt pozostawia brak konkretnych informacji ilosciowych przytoczonych w tekscie
rozprawy pozwalajacych na zapoznanie si¢ z najwazniejszymi osiggnieciami w dziedzinie
domieszkowania pneumatykéw nanoczastkami zlota bez czytania cytowanej literatury. W
rozdziale brakuje réwniej informacji o rozmiarach cieklych krysztatéw oraz obu rodzajow

opisywanych liganddw.

Rozdzial 4 przedstawia wyniki charakteryzacji badanych w pracy ciektych krysztalow
domieszkowanych nanoczgstkami zlota. Doktorantka rozwaza 2 rodzaje ciektych krysztatow
5CB 1 6CHBT oraz dodatkowo ciekty krysztal typu 6CHBT zmodyfikowany zwigzkiem
cieklokrystalicznym SBCHBN o koncentracji 3%. Ciekle krysztaly sa domieszkowane réznymi
koncentracjami nanoczgstek zlota o $rednicy 2,5 oraz 2 nm sfunkcjonalizowanych réznymi
ligandami. Badania obejmowaty struktury planarne oraz $wiattowody fotoniczne i
mikrokapilary wypetnione mieszaninami. Doktorantka zbadata wplyw domieszkowania na
widmo absorpcji oraz na wlasciwosci polaryzacyjne mieszanin. Na postawie
przeprowadzonych pomiaréw doktorantka wykazata, ze obecnosé sfunkcjonalizowanych
nanoczgstek zlota dla rozwazanych koncentracji do 0.3% nie wptywa na dwéjtomnosé cieklego
krysztalu SCB natomiast obserwowany jest wzrost thumienia wraz ze wzrostem koncentracji
nanoczastek. Badania wykazaty rowniez, ze przygotowane mieszaniny sa jednorodne w swojej
objetosci, co pozwolito na realizacj¢ dalszych badan opisanych w kolejnych rozdziatach

dysertacji.

Rozdziat 5 jest poswigcony badaniom przejs¢ fazowych domieszkowanego
nematycznego cieklego krysztalu. Badania byly prowadzone zaréwno w objetosciowych
komorkach  cieklokrystalicznych ~ jak  réwniez w  kapilarach i  $wiatlowodach
cieklokrystalicznych. Doktorantka analizowala wplyw domieszek na temperature 1 przedzial

temperaturowy dla obu rodzajéw ligandow  mezogenicznych i alifatycznych
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funkcjonalizujacych powierzchnie nanoczastek zlota. Otrzymane wyniki wykazaty nieznaczny
wzrost poczatkowej temperatury przejscia fazowego oraz zakresu temperaturowego przejscia
fazowego dla ciektych krysztatow domieszkowanych ligandami mezogenicznymi w uktadach
objetosciowych i mikrokapilarach. Swiadczy to o porzadkujgcym wptywie tego typu ligandéw
na molekuty cieklego krysztalu. W przypadku badania ligandéw alifatycznych ciekty krysztat
byl jednoczesnie modyfikowany zwigzkiem cieklokrystalicznym SBCHBN. Wyniki
przeprowadzonych badan wykazaty wzrost poczatkowej temperatury przejscia fazowego oraz
zakresu temperaturowego przejscia fazowego zwigzany z obecnoscia SBCHBN, podczas gdy
obecno$¢ nanoczastek zlota domieszkowanych ligandami alifatycznymi obnizala w
nieznacznym stopni temperature i zakres przejscia. Otrzymane wyniki §wiadcza o zaburzeniu
orientacji molekut cieklokrystalicznych w obecnosci ligand6w alifatycznych, ktére ze wzgledu

na swoja budowe nie dopasowujg sie do matrycy cieklokrystaliczne;.

Rozdzial 6 zawiera wyniki badan dotyczacych separacji fazy jaka zachodzi podczas
przejscia fazowego cieklego krysztatu i jest niewatpliwie najciekawsza czescia rozprawy
doktorskiej. Doktorantka szczegétowo opisala mechanizm formowania struktur w
domieszkowanych ciektych krysztatach w uktadach objetosciowych oraz mikrokapilarach o
stalej i zmiennej S$rednicy. Zjawisko separacji fazy bylo obserwowane przy pomocy
mikroskopu polaryzacyjnego. W pierwszej czgSci rozdziatu Doktorantka badala przejscie
fazowe w ukladach objetosciowych w komorce cieklokrystalicznej. Zaobserwowano
powstawanie rozproszonych zarodéw fazy izotropowej, ktore nastepnie rozrastaly si¢ i na
koncu faczyly si¢ przy osiggnieciu temperatury konca przejscia fazowego tworzac jednorodny
obszar fazy izotropowej. Dalsza analiza zjawiska separacji faz wykazala, ze podczas
powstawania domen izotropowych nanoczastki ziota sg wypychane do obszaréw w fazie
nematyczej zmieniajac rozklad przestrzenny nanoczastek ztota na niejednorodny. Podczas
chlodzenia cieklego krysztahu i przejsciu z fazy izotropowej do nematycznej zaobserwowano
pojawienie si¢ zarodkéw w tych samych obszarach, ktére poprzednio najpozniej przeszly
transformacje fazowa. Jako wyjasnienie tego zjawiska Doktorantka wskazala lokalng
koncentracje nanoczastek zlota, ktore maja wyzsza temperature przejscia fazowego, co

wykazano w poprzednim rozdziale. Stanowi to posredni dowdd na niejednorodny rozktad
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nanoczgstek zlota w ciektym krysztale spowodowany ich wypychaniem z obszaréw
izotropowych przy przejsciu fazowym ze stanu nematycznego do izotropowego. Obszary o
roznej koncentracji nanoczastek zlota mozna bylto takze zaobserwowaé jako obszary o réznej
absorpcji w uktadzie mikroskopu polaryzacyjnego. W dalszej czesci rozdziatu Doktorantka
przedstawita wyniki separacji faz otrzymanych w jednowymiarowym ukladzie mikrokapilar.
Powstanie domen izotropowych doprowadzito do periodycznej koncentracji nanoczastek zlota.
Periodycznos¢ struktury zostata wywolana ograniczong przestrzennie mozliwoscig rozbudowy
domen poprzez wymiary poprzeczne kapilary. Badania przeprowadzone dla kapilar o réznych
Srednicach potwierdzily zaleznos¢ okresu otrzymywanych siatek od srednicy kapilar, co
pozwolito Doktorantce na okreslenie okresu siatek w funkeji $rednicy kapilar dla réznych
mieszanin ciektych krysztaléw domieszkowanych sfunkcjonalizowanymi nanoczastkami zlota.
W ostatniej czesci rozdziatu Doktorantka zademonstrowala mozliwo$é otrzymania siatki
chirpowanej w kapilarze o zmiennej $rednicy, co potwierdzito zalezno$é okresu siatki od

srednicy kapilary.

Rozdzial 7 zawiera podsumowanie przeprowadzonych prac badawczych i krotka
weryfikacje tez rozwazanych w rozprawie. Doktorantka przedstawita réwniez kolejne etapy

badan, ktére moga stanowi¢ rozwinigcie wynikow przedstawionych w rozprawie doktorskie;.

Przedstawiong przez mgr inz. Karoling Bednarskg rozprawe doktorska oceniam bardzo
wysoko. Praca zawiera nowe, wartosciowe wyniki dotyczace procesu separaciji fazy przy
przejsciu fazowym nematycznych ciektych krysztaléw domieszkowanych nanoczastkami zlota.
Doktorantka zaobserwowata zjawisko przesunigcia i lokalnej koncentracji nanoczastek zlota
powstajacych pod wplywem pojawienia si¢ zarodkéw fazy izotropowej w ukladach
objetosciowych i jednowymiarowych. Co wiecej Doktorantka zaobserwowata i wyjasnita
powstawanie struktur periodycznych zwigzanych z wymuszona przez separacje faz silng
lokalizacja nanoczastek ziota. W dysertacji ponadto wykazano zwiazek okresu powstajacej
struktury periodycznej ze $rednica kapilar poprzez serie eksperymentoéw przeprowadzonych w
kapilarach o statych i zmiennych $rednicach. Otrzymane wyniki maja duza wartogé poznawczg
W opisywaniu zjawisk samoorganizowania cieklych krysztatow oraz duzy potencjal praktyczny

do zastosowania m.in. jako dynamicznie modyfikowane i odwracalne jednowymiarowe

6
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krysztaty fotoniczne w rekonfigurowanych i czujnikowych uktadach $wiattowodowych . Praca
stanowi wazny element aktualnych badan $wiatowych dotyczacych badania fotonicznych
uktadow zlozonych opartych cieklych krysztalach domieszkowanych nanoczastkami.
Otrzymane wyniki sa oryginalne i wykraczaja poza zakres dotychczasowej wiedzy w

dziedzinie samoorganizacji nematycznych ciektych krysztatow.

Praca jest napisana bardzo starannie. Nie zawiera ona istotnych bledéw merytorycznych
ani formalnych. Jedynie czasami Doktorantka uzywa do oddzielenia czeéci dziesictnej od
catkowitej liczb kropki zamiast przecinka, a na str. 34 brak jest numeracji rysunku. Sa to
jedyne bledy formalne jakie zauwazylem. Wszystkie analizy w rozprawie sg poparte
odniesieniami do wlasciwej literatury. Otrzymane wyniki sa doglebnie analizowane i
ilustrowane wykresami, ktore pozwalaja na latwe zrozumienie przedstawionej analizy i
whnioskéw. Swiadczy to o bardzo glebokiej wiedzy i zrozumieniu badanych zagadnien przez

Doktorantke.

Od strony metrologicznej pewnym niedociagnigciem pracy jest brak wyjasnienia
doktadnosci prowadzonych pomiaréw temperatury przy przejsciach fazowych. Na str. 48
podano doktadnosci pomiaru temperatury oferowang przez aparature pomiarowa na poziomie
0.01°C, natomiast w wszystkie wyniki pomiaréw temperatury sa podawanie z doktadnoscig do

dziesigtych czgsci stopnia Celsjusza.

Do stabszych aspektow pracy zaliczam zbyt ogélnikowy opis stanu wiedzy w dziedzinie
ciektych krysztaléow domieszkowanych nanoczastkami. Rozdzial 2 zawiera pelny opis
jakosciowy wystepujacych zjawisk i stanu wiedzy w tej dziedzinie, natomiast brakuje
szczegotowych informacji, ktére pozwolily doceni¢ oryginalny wkiad Doktorantki w rozwoj
dziedziny bez koniecznodci siggania do literatury zrodtowe;. Brakuje takze informacji o
wymiarach zaréwno molekut cieklokrystalicznych, oraz ligandéw co utrudnia zrozumienie
zjawisk porzadkowania ciektych krysztatéw domieszkowanych sfunkcjonalizowanymi

nanoczgstkami podczas przejsé¢ fazowych.

Ponadto w rozdziale 4 mgr Karolina Bednarska deklaruje przeprowadzenie pomiarow

dwojtomnosci i absorpcji dla 3 rodzajéw ciektych krysztalow i wielu koncentracji
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domieszkowania. Natomiast w pracy przedstawiono wyniki tylko dla niewielu wybranych
probek, np. pomiary dwdjtomnosci  przedstawiono tylko dla nematyka S5CB
niedomieszkowanego i domieszkowanego nanoczastkami zlota o koncentracji  0.3%
funkcjonalizowanymi tylko jednym typem ligandéw. W rozdziale nie ma informacji czy brak
wplywu nanoczastek ziota na dwojlomnos¢ wystepuje takze dla pozostatych ciektych

krysztalow rozwazanych w rozprawie oraz innych typoéw ligandow .

W rozdziale 6 przedstawiono wyjasnienie powstawania struktur periodycznych oparte na
zjawisku wypychania nanoczastek zlota z obszaréw domen izotropowych w trakcie separacji
faz. Analiza jest przekonujaca, ale oparta na wnioskowaniu z przestanek posrednich w postaci
obserwacji obrazéw polaryzacyjnych. Natomiast nie przedstawiono innych, bezposrednich
metod weryfikacji potozenia nanoczastek zlota poprzez ich bezposrednie obrazowanie
przestrzenne w probce metodami mikroskopowymi np. SEM, SNOM lub rezonansem

plazmonowym.

W rozdziale 7, ktéry stanowi podsumowanie pracy Doktorantka ograniczyla sie jedynie
do podsumowania najwazniejszych wynikow pracy i weryfikacji tezy rozprawy. Zabraklo
natomiast dyskusji jaki wplyw bedg mialy osiggnicte wyniki na rozwéj dziedziny. W
szczegllnosci brakuje analizy jakie parametry nalezaloby zmienié¢ w rozwazanych uktadach
jednowymiarowych aby uzyska¢ krysztaly fotoniczne posiadajace przerwe wzbroniona w
obszarze widzialnym i bliskiej podczerwieni, gdyz obecnie rozwazane okresy siatek
periodycznych sg bardzo duze, powyzej 11 mikronow i odnosza sie do obszaru dalekiej
podczerwieni. Brakuje takze doprecyzowania wskazywanego przez Doktorantke zastosowania
opracowanych uktadéw do pamieci optycznych oraz celowosci opracowania odwracalnych

struktur periodycznych o zmiennym okresie.

Powyzsze uwagi dotycza stabszych elementow przedstawionej pracy w subiektywne;j
ocenie recenzenta, ale nie podwazajg w zaden sposob mojej bardzo wysokiej oceny rozprawy

doktorskiej jako catosci oraz waznych i oryginalnych osiggnie¢ badawczych Doktorantki.

Uzyskane wyniki stanowig oryginalny i istotny krok w zrozumieniu wpltywu

domieszkowania nanoczastkami na wlasciwosci optyczne ciektych krysztaléw oraz mozliwosci
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dynamicznego, rekonfigurowalnego ksztattowania tych wiasciwosci poprzez stymulowanie
samoorganizacji i uporzadkowania uktadow molekul cieklokrystalicznych stosujgc proste
sterowanie w postaci zmian temperatury lub natezenia wiazki optycznej. Ciekte krysztaty od
wielu lat stanowia jeden z najciekawszych materiatéw dla fotoniki ze wzgledu na unikalne
wlasciwosci taczace cechy cieczy i krysztalow, wysokg stabilnos¢ czasows i stosunkowo duza
tatwos¢ syntezy nowych rodzajéw molekut cieklokrystalicznych. Ich unikalne wiasciwosci
polaryzacyjne sg stosowane od ponad 50 lat komercyjnie m.in. w wyswietlaczach i czujnikach
temperatury. Od ponad 15 lat coraz powszechniej badane sa ciekle krysztaty domieszkowane
nanoczgstkami, ktére modyfikuja wlasciwosci optyczne m.in. w zakresie szybkosci
przetgczania ukladow ciektokrystalicznych i pozostaja obecnie jednym z najszybciej

rozwijajacych si¢ tematow prac badawczych w zakresie materiatow fotonicznych.

Przedstawiona w rozprawie doktorskiej samoorganizacja ciektego krysztatu w struktury
periodyczne zwigzana z rozsunigciem i agregacja przestrzenna nanoczastek zlota oraz
reorientacja cieklego krysztatu w ukladach mikrokapilarnych stanowi wazny krok w
otrzymywaniu nowych programowalnych nanostrukturalnych materiatow fotonicznych. Okres
otrzymanych prze Doktorantke struktur periodycznych jest obecnie zbyt duzy aby umozliwi¢
efektywne odziatywanie struktury z wigzka optyczng od dhugosci fali w zakresie widzialnym
lub bliskiej podczerwieni, ale dalsze modyfikacje parametrow rozwazanego ukladu
jednowymiarowego moga doprowadzi¢ do znacznego zmniejszenia okresu siatki i budowy

nowych funkcjonalnych elementéw fotonicznych.

Majgc na uwadze bardzo aktualng tematyke pracy, jej olbrzymi potencjal praktyczny
oraz wysoki poziom naukowy rozprawy wnosze o wyréznienie rozprawy doktorskiej magister
Karoliny Bednarskiej. W szczegélnosci na wyrdznienie zastuguja oryginalne prace badawcze
nad separacja fazy w nematykach domieszkowanych sfunkcjonalizowanymi nanoczastkami
ztota w mikrokapilarach. Doktoranta zaobserwowala i wyjasnita zjawisko samoorganizacji
domieszkowanych nematykéw w jednowymiarowe struktury periodyczne i wyznaczyla ich
zaleznodci od srednicy kapilar. Ponadto wykazata istnienie efektu pamigciowego badanego
zjawiska. Wyniki powyzszych prac badawczych stanowig istotny wkiad w rozwdj nowych

technik metrologicznych o duzym potencjale wdrozeniowym. Sa oryginalne i pozwalaja na
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opracowanie w przysztosci dynamicznych jednowymiarowych krysztatow fotonicznych, ktére
moga mie¢ zastosowanie w czujnikach swiattowodowych. Badania zostaly opublikowane w

jednym z najlepszych czasopism naukowych w dziedzinie nanomateriatéw na $wiecie: ACS
Nano (IF=15,881).

Uwazam, ze przedstawiona rozprawa doktorska oraz dotychczasowy dorobek naukowy mgr
inz. Karoliny Bednarskiej spetniaja warunki przewidziane ustawa o tytutach i stopniach
naukowych i moga by¢ podstawa do ubiegania si¢ o stopien doktora w dyscyplinie nauki

fizyczne. W zwiazku z powyzszym wnoszg o dopuszczenie rozprawy do obrony publiczne;j.

Warszawa, 30.10.2021
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