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Ocena rozprawy doktorskiej mgra Tobiasza Zawistowskiego ,,Eksperymentalne
stanowisko do produkcji Mo wiazka elektronow z akceleratora liniowego” wykonanej
w Narodowym Centrum Badaf Jadrowych w Swierku. Praca zostala przygotowana w
ramach interdyscyplinarnego kierunku RadFarm” pod kierunkiem prof. dra hab.

Stawomira Wronki. Promotorem pomocniczym byla dr I1zabela Cieszykowska.

Radionuklid **™Tc ze wzgledu na swoje unikalne wtasnosci jest tzw koniem roboczym w
medycynie nuklearnej. Otrzymywany jest z ®*Mo, ktorego jest produktem rozpadu . Aktualnie
okoto 80% $wiatowych dostaw *°Mo jest realizowane przez reaktory badawcze zlokalizowane
w Holandii (HFR), Belgii (BR-2), Polsce (Maria), Republice Poludniowej Afryki (SAFARI-1),
Czechach (LVR-15) i Australia (OPAL). Jednak wiekszo$¢ reaktorow badawczych, ktore
produkuja ®*Mo pracuje juz nieprzerwanie od ponad 40 lat i w pierwszej dekadzie XXI wieku
po zamknigciu niektorych z tych reaktorow oraz w skutek nieplanowanych przerw w pracy
innych nastapit §wiatowy kryzys w produkcji **Mo. Skutkiem tego byly ograniczenia w
dostepnosci ®™Tc do badan diagnostycznych. Wywotato to szereg dziatan majacych na celu
zapobieganie takim ograniczeniom. Jedng z alternatywnych technologii otrzymywania *™Tc
bez konieczno$ci korzystania z reaktoréw jadrowych jest napromienianie protonami w
cyklotronie tarcz zawierajacych stabilny molibden wzbogacony w izotop 1Mo. Wdrozeniu tej
metody poswiecono szereg programéw badawczych w tym programéw MAEA. Inng takze
obiecujaca metodg jest wykorzystanie reakcji jadrowej °Mo(y,n)**Mo w ktérej zrédtem
wysokoenergetycznych fotonéw vy jest akcelerator elektronéw. Promieniowanie y otrzymuje
jako tzw. promieniowanie hamowania w reakcji elektronéw z tarcza metalu o wysokiej liczbie

atomowej.

Praca mgra Tobiasza Zawistowskiego jest po§wigcona wlasnie temu zagadnieniu. Celem
jego badan bylo zweryfikowanie mozliwosci produkcji izotopu molibdenu *Mo wiazka
elektronow z akceleratora oraz przetestowanie eksperymentalnego stanowiska, ktore w przysztosci
mogloby zosta¢ wykorzystane w celu produkcji tego radioizotopu do zastosowan medycznych.
Ponadto doktorant zajagt si¢ metoda w ktorej wykorzystuje si¢ wigzke elektronowa bezposrednio

bombardujaca tarcze¢ molibdenows, gdzie zachodza zaréwno reakcje y,n jak i e,e’n.
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Przedstawiona do recenzji praca ma 77 stron, w tym cze$¢ literaturowa liczy 19 stron,
czesci eksperymentalnej poswiecono w sumie 35 stron, przy czym w zasadzie nie oddzielono
opisu stosowanych metod badawczych i opisu aparatury od przedstawienia wynikow i ich
dyskusji. Moze to by¢ zrozumiale gdyz uzyskanym wynikiem jest takze skonstruowana
aparatura. Dwie strony pracy doktorskiej poswigcono metodyce pracy, ktorg ograniczono
arbitralnie do symulacji Monte Carlo i detektorow germanowych. Rozdziatowi dyskusja i
whnioski koncowe poswiecono jedynie 2 strony tekstu. W pracy zamieszczono 75 rysunkow,
ktore stanowig duzg czes$¢ rozprawy. Sg to zazwyczaj duze zdjecia w wigkszosci niepotrzebne
do zrozumienia pracy jak np. standardowego detektora germanowego, zwyktych oston
olowiowych, tablicy do sterowania akceleratorem, pojemnika na zrodilo kalibracyjne czy

przenosnego licznika promieniowania.

W cze$ci literaturowej autor przedstawit zwigzle budowe i mechanizm dziatania
akceleratorow liniowych jak 1 cyklotronow. Nastepnie opisal metody otrzymywania
radionuklidu ®™Tc bezposrednio w reakcji jadrowej ®®Mo(p,2n)*™Tc jak i poprzez *Mo.
Szerzej zajat si¢ fotojadrowa metodg otrzymywania **Mo, macierzystego radionuklidu dla
9MTc. W dalszej czesci opisal stosowane i proponowane generatory **Mo/®MTc, zaréwno
oparte na ®Mo o wysokiej jak i niskiej radioaktywnosci wtasciwej. Bardzo krotko zostaty
przedstawione zwigzki kompleksowe **™Tc stosowane jako prekursory radiofarmaceutykow.
Czes¢ literaturowa zostata przedstawiona bardzo skrotowo. Brakuje krytycznego poréwnania
roznych metod otrzymywania ®MTc. Fotojadrowej metodzie, ktéra jest tematem pracy
doktorskiej, poswigcono jedynie dwie 1 pot strony. Nie uwzgledniono wielu istotnych w tej
tematyce publikacji. Nie zamieszczono wyznaczonych przekroi czynnych reakcji fotojadrowe;j
oraz tabeli porownujacej przeprowadzone eksperymenty. Brakuje takze informacji 0 liczbie
dostgpnych wysokoenergetycznych akceleratoréw, co jest bardzo istotne dla ewentualnego
wdrozenia metody. Cze$¢ dotyczaca wihasnosci chemicznych technetu i radiofarmaceutykow
technetowych przedstawiono takze bardzo skrotowo. Przy czym niezrozumiale rozdzial o
wiasnosciach Mo, Tc i ®™Tc¢ zamieszczono w zataczniku. Wspomniano jedynie o trzech
kompleksach technetu: z DTPA, izonitrylowych i z DADS. Nie podano waznych prekursoréw
radiofarmaceutykéw HYNIC-*"Tc, czy trikarbonylki. Nie napisano w ogole o
radiofarmaceutykach receptorowych opartych na *™Tc, mimo ze Polatom — NCBJ jest

wiodacym osrodkiem projektowania i produkcji tych radiofarmaceutykow.

Mam do tego rozdziatu jeszcze pare innych uwag:



Str. 26, ,,%°™Tc nie nadaje sie do zastosowan terapeutycznych” Moze jednak warto wspomnie¢
o probach wykorzystania ™Tc w terapii elektronami Augera. Jest ponad 30 publikacji na ten

temat.

Str. 29, w punkcie 4.2. Pozyskiwanie ®™Tc z %Mo o niskiej aktywnosci wlasciwej, Autor
podaje metode opracowang przez Wojdowska 1 wsp. (Nucl. Med. Rev. 18 (2015) 65) jako
mozliwoéé oddzielania ®*™Tc od duzych ilo$ci Mo. Trzeba jednak zaznaczyé, ze proponowane
rozwigzanie dotyczy jednokrotnej separacji *™Tc otrzymanego w reakcji °®Mo(p,2n)*™Tc.
W przypadku otrzymywania **™Tc w reakcjach ®Mo(n,y) i 1®Mo(y,n) gdzie produktem jest

%Mo konieczne jest rozwigzanie do cyklicznej elucji ®°™Tc w postaci generatora.

Str. 31. Brakuje w pkt 4.3. krotkiej charakterystyki whasnosci chemicznych technetu, stopni

utlenienia i formy wystepowania na réoznych stopniach utlenienia.

Str. 32. DOTATATE i DOTATOC nie sa pochodnymi DOTA tylko koniugatami chelatora
DOTA z peptydami.

Nastegpnie dwa punkty czesci eksperymentalnej dotyczace symulacji Monte Carlo oraz
detektorow germanowych niezrozumiale wyodrebniono w osobnym rozdziale zatytulowanym
Metodyka pracy. Czes$¢ eksperymentalng pracy dotyczaca opisu stosowanej aparatury oraz
stosowanych materialow potaczono w jednym rozdziale z wynikami eksperymentow w
rozdziale zatytulowanym Cze$¢ eksperymentalna — pomiary. Rozdziatl ten zawiera takze analizg
wynikéw naswietlania elektronami 1 fotonami, co chyba lepiej bytoby zamiesci¢ w rozdziale

Dyskusja wynikow.

Poniewaz w NCBJ jest budowany jest akcelerator o energii 30 MeV, na poczatku autor
zdecydowat sie na oszacowanie aktywnosci wyprodukowanego **Mo poprzez symulacje Monte
Carlo. W wyniku symulacji autor wyznaczyl optymalng grubo$¢ wolframowej tarczy
planowanej do konwersji promieniowania elektronowego na promieniowanie gamma.
Nastgpnie autor analizowat wyniki symulacji dla r6znych energii w zakresie od 15 do 45 MeV
znajdujac optymalng energi¢ o wartosci 35 MeV. Wyliczyt takze, ze w planowanym w NCBJ
akceleratorze mozliwe bedzie wyprodukowanie 8,14 Ci %®Mo, pozwalajacego na
wyprodukowanie 5 generatorow Mo/ Tc. Te cze$¢ pracy uwazam za wykonana
prawidlowo, a uzyskane wyniki beda istotne przy rozwazaniu przysztej alternatywnej produkcji
Mo w NCBIJ. Szkoda, ze doktorant nie odnidst uzyskanych wynikéw do istniejagcych w

literaturze danych eksperymentalnych.



Nastepnie autor opisal projektowanie 1 konstrukcje uchwytu tarczy do naswietlen
fotonami gamma. W dalszej cze$ci pracy zastosowat go takze do naswietlan elektronami tarczy
molibdenowej. Poniewaz akcelerator o energii elektronow 30 MeV jest ciagle w trakcie
budowy eksperymenty zwiazane z otrzymywaniem °°Mo zostaly przeprowadzone na
akceleratorze o energii 13 MeV z zintegrowang tarcza konwersji. Niestety stosowana energia
nie byla optymalna, a nat¢zenie pradu wiazki elektronow wynosito tylko 8 pA. Spowodowato
to, ze uzyskano bardzo mate radioaktywnosci **Mo (52 kBq). Autor ekstrapolowat uzyskany
wynik na hipotetyczny eksperyment z pragdem 10 mA i1 300 h naswietlania oraz z wysoko
wzbogacong tarcza °°Mo uzyskujac warto$é 5550 GBq, czyli 100 miIn razy wicksza. Uwazam,
ze ekstrapolowanie w tak duzym zakresie nie jest prawidlowe. Nie uwzglednia innych
procesow takich jak np. odpornos$¢ termiczna tarczy etc. Przy przeskalowaniu na wzbogacong
izotopowo tarcz¢ Autor nie wzial tez pod uwagg faktu, ze w tarczy naturalnej moze zaj$¢ takze
reakcja n,y z %Mo (24%) podczas gdy w tarczy wzbogaconej produkcja Mo ta droga bedzie

znikoma.

W nastepnym etapie doktorant zajat sie badaniem bezposredniej reakcji °°Mo(e,
e’n)*Mo. Dostepne literaturowo dane wskazuja, ze ze wzgledu na duzo nizszy przekréj czynny
ta metoda produkcji ®®*Mo nie jest perspektywiczna. Mimo to, ze wzgledu na poszerzenie
wiedzy naukowej, uwazam ze celowe byly te badania. Jednak nie moge si¢ zgodzi¢ z
twierdzeniem Autora ,Jednocze$nie autor pracy zauwazyl, iz w literaturze Swiatowej nie
wystepuja dane dotyczace produkcji izotopu *Mo bezposrednio wigzka elektronowa, bez
posredniej tarczy konwersji. Mimo, ze przewidywane przekroje czynne na reakcje ®Mo(e,
en)®Mo s3 znacznie nizsze niz dla reakcji 1®Mo(y,n)*Mo, postanowiono przeprowadzié serie
eksperymentow w celu pierwszej w $wiecie obserwacji tego procesu”. Nie jest to prawda: istnieje
patent amerykanski na takg produkcje: Molybdenum-converter based electron linear accelerator and
method for producing radioisotopes A Tsechanski - US Patent 9,721,691, 2017, oraz dwie
publikacje tego autora. Zreszta doktorant cytuje publikacj¢: A. Tsechanski, D. Fedorchenko and V.
Starovoitova, "On the contribution of the electronuclear reaction to the photonuclear production of
Mo-99 and other radioisotopes," Radiat.Phys.Chem. 177, 2020, 12;
https://doi.org/10.1016/j.radphyschem.2020.109108, gdzie wspomina si¢ te prace. Dane

eksperymentalne dla tej reakcji dla wysokich energii przedstawit juz w 1987 r. Batii, i wsp.
Radionuclide accumulation for photo-and electron disintegration of nuclei in the A ~ 90 region. At

Energy 63, 1987, 899-903 dostepnej w otwartym obiegu.

Podobnie jak w publikacji Tsechanski i wsp. doktorant przeprowadzit symulacje

otrzymywania ®Mo w reakcji e,e’n oraz reakcji y,n, gdzie kwanty y powstaja w wyniku konwersji
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eletronéw na tarczy molibdenowej oraz zanalizowal wydajnosci obu reakcji w zaleznosci od
grubosci tarczy Mo. Autor stwierdzit, ze dla wszystkich przeprowadzonych naswietlan wydajnosci
produkcji ®Mo byty zgodne z przeprowadzonymi symulacjami. Szkoda jednak, ze doktorant nie
sprobowat wyjasni¢ dlaczego wydajnosci tych reakcji zalezg od grubosci tarczy. W dalszej czgsci
rozdziatu Autor opisat eksperymenty z wyznaczeniem czasu potowicznego rozpadu otrzymanego
%Mo. Nie napisano, czemu shuzyly te badania. Czy potwierdzeniu czystosci radionuklidowej?
Szkoda zreszta, ze na uzyskanych widmach y nie zanalizowano wyst¢powania zanieczyszczen

pochodzacych od innych radionuklidow.

W czgéci chemicznej pracy zbadano standardowa metoda rozpuszczanie tarczy
molibdenowej w 30% H>O,. Eksperymenty prowadzono na tarczach nieradioaktywnych. Jest to
powtdrzenie opisanego wielokrotnie procesu. Gdyby zastosowano tarcze po dtugim naswietlaniu

mozna by zbada¢ jak dlugotrwate naswietlanie wptywa na szybkos$¢ rozpuszczania tarczy.
Do czesci eksperymentalnej mam jeszcze pare innych uwag:

Str. 460, Kwanty gamma o energii 740 keV i 778 keV pochodza od *Mo a nie deekscytacji

wzbudzonego jadra technetu.
Rys. 60. Powinien by¢ w skali logarytmicznej.

Str. 66. ,,°Mo dla tarcz grubszych niz 0,12 mm produkowany jest przewaznie w wyniku reakcji (v,
n) (szczegodlnie dla energii wigzki 15,6 MeV) ze wzgledu na wartos$ci przekrojow czynnych” Czy

przekroje czynne dla tarcz grubszych niz 0,12 mm sg inne niz dla tarcz cienszych.

Rozprawe doktorska konczy bibliografia zawierajaca 127 pozycji literaturowych. Zostata
ona przygotowana niestarannie. Raz tytuly czasopism podawane sg w formie peinej, innym razem

skroconej. W niektorych odnosnikach podany jest jedynie rok, bez innych danych zrodta.

Prace doktorska zawiera dodatkowo 2 zataczniki. Jeden dotyczacy krotkiego przegladu
wlasno$ci molibdenu i technetu i drugi bardzo ciekawego eksperymentu przeprowadzonego w
Saskatoon w Kanadzie, gdzie probowano uzyska¢ ®Mo o duzej aktywnosci wiasciwej
wykorzystujac zjawisko odrzutu atomoéw goracych. Niestety mimo bardzo ciekawej koncepcji
eksperyment nie zakonczyt si¢ sukcesem z powodu niskiej odpornosci termicznej stosowanego
karbonylku molibdenu. Autor bedac stypendysta Canadian Isotope Innovations uczestniczyt w tym
eksperymencie, jednak nie napisat jaki byt jego udziat w projektowaniu i prowadzeniu badan.
Niestety doktorant nie unikngt powaznego btgdu w opisie tych badan. Stwierdzit, ze ,, Wedtug efektu
Szilard’a—Chalmers’a, gorace atomy (tzn. takie, ktére w wyniku rozpadu posiadaja dodatkowe

wzbudzenie w postaci energii kinetycznej) chetniej reaguja ciezsze izotopy [127]”. Jest to zupetnie



niewlasciwe. Wzbogacenie polega na wybiciu atomu radioaktywnego (goracego) ze struktury jego

zwigzku co pozwala na jego wydzielenie drogg chemiczna.

Uzyskane wyniki eksperymentow, mimo ze z koniecznosci otrzymano je na malym
akceleratorze stosowanym w teleradioterapii, daty informacje potrzebne do planowanych w
przysztosci prac na duzym akceleratorze o energii 30 MeV i wysokim pradzie wigzki. Rozprawa
doktorska mgra Zawistowskiego nie zawiera zbyt duzo materialu eksperymentalnego. Trzeba
jednak pamietaé, ze Autor nie miat do dyspozycji akceleratora 30 MeV i z koniecznos$ci prowadzit
eksperymenty na przy znacznie nizszych energiach oraz nizszych pradach wiazki. Otrzymane tg
droga aktywnosci byly wigc znacznie mniejsze niz mozna by uzyska¢ w optymalnych warunkach.
Powinno si¢ takze uwzglednié, ze w wigkszos$ci praca byta wykonywana w okresie pandemii, kiedy
prowadzenie eksperymentow byto bardzo utrudnione, a nawet niemozliwe. Nie usprawiedliwia to

jednak niezbyt starannego przygotowania czesci literaturowej oraz dyskusji otrzymanych wynikow.

W konkluzji stwierdzam, ze przedstawiona do recenzji praca doktorska w minimalnym
stopniu spetnia warunki dla rozpraw doktorskich okreslone w Ustawie z dnia 20 lipca 2018 r.
Prawo o Szkolnictwie Wyzszym i Nauce (Dz. U. 2018, poz. 1668) i wnosze 0 dopuszczenie

magistra mgra Tobiasza Zawistowskiego do dalszych etapéw przewodu doktorskiego.
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