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1. Wartos¢ naukowa rozprawy — oryginalnosé badan

Rozprawa doktorska mgr Tobiasza Karola Zawistowskiego pt.
~Eksperymentalne stanowisko do produkcji %Mo wigzkg elektronéw z akceleratora
liniowego” zostata wykonana w ramach Interdyscyplinarnych Studiow Doktoranckich
w projekcie RadFarm - Radiofarmaceutyki dla ukierunkowanej molekularnie
diagnostyki i terapii medycznej, prowadzonych w Narodowym Centrum Badan
Jadrowych (NCBJ) pod kierunkiem prof. dr hab. Stawomira Wronki z NCBJ i dr I1zabeli
Cieszykowskiej z Osrodka Radioizotopéw POLATOM, NCBJ.

Wspotczesna medycyna nuklearna w diagnostyce i terapii medycznej postuguje
sie radioizotopami. Radioizotopy dla technik diagnostycznych PET i SPECT
produkowane sg badz to w dedykowanych akceleratorach badz w reaktorach
jadrowych. I1zotopem najczesciej stosowanym w diagnostyce PET jest produkowany w
cyklotronach *F (T12=1,83 godz.) rozpadajgcy sie z emisjg pozytonéw, zas dla
technologii SPECT jest to ®°*™Tc (T12=6 godz.) - emiter promieniowania y. Wymienione
izotopy powinny mieé okres potowicznego zaniku rzedu godzin, tak aby mozliwe byto
wyprodukowanie  pozgdanego radiofarmaceutyku  znakowanego izotopem
promieniotwdrczym i przeprowadzenie badan pacjenta, a z drugiej strony, aby zanik
aktywnosci w ciele pacjenta po badaniu nastgpit jak najszybciej. O ile ¥F jest
produkowany w cyklotronach, to °®™Tc powstaje jako produkt rozpadu dtugozyciowego
%Mo (Tw2=66 godz.) powstaje w specjalistycznym generatorze i wymywany jest z
kolumny generatora roztworem soli fizjologicznej. 1zotop °®Mo produkuje sie gtéwnie w
reaktorach badawczych takich jak reaktor MARIA napromieniowujgc tarcze %3°U bgdz
aktywujgc tarcze stabilnego izotopu %Mo w reakcji ®®Mo(n,y) **Mo.

Ze wzgledu na ryzyko kryzysu zaopatrzenia w izotop %Mo ze Zrddet
reaktorowych autor poszukuje alternatywnej drogi produkcji tego izotopu. Podjeta
przez doktoranta problematyka badawcza skupia sie na sprawdzeniu mozliwosci
produkcji izotopu °°Mo wigzkg elektrondow z akceleratora liniowego oraz test
eksperymentalnego stanowiska, ktére mogtoby zostaé¢ wykorzystane w celu produkciji
tego izotopu do zastosowan medycznych.

W recenzowanej pracy mozna wyroznic dwa zagadnienia. Pierwszym
elementem pracy sg symulacje Monte Carlo z uzyciem programéw FLUKA 2011.2x.4
oraz GEANT4 dla weryfikacji produkcji ®®Mo z uzyciem budowanego w Narodowym
Centrum Badan Jadrowych akceleratora o energii elektronéw do 30 MeV, gdzie **Mo
bytby produkowany w reakcji fotojgdrowej (y,n), a kwanty y produkowane w tarczy
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konwersji (wolframowej lub tantalowej). Drugim elementem pracy jest napromienianie
tarczy molibdenowej na wigzce akceleratora elektronéw o energii 13 MeV, ze
zintegrowang wolframowg tarczg konwersji, w Zaktadzie Aparatury Jgdrowej (ZDaJ).
Napromieniania przeprowadzone dla wigzki fotonowej z akceleratora o energii 13 MeV
i tarczy z naturalnego molibdenu pozwolity potwierdzi¢ obecnos$¢ °Mo w ilosci
odpowiadajgcej symulacjom MC. Autor wykonat tez serie naswietlan wigzkg
elektronowg o energiach 12,6 MeV i 15,6 MeV, bez posredniej tarczy konwersiji, dla
tarcz z naturalnego molibdenu o trzech r6znych grubosciach.

Podejscie do badan zaprezentowane w recenzowanej rozprawie pozwala
oszacowac czas i orientacyjne koszty, a takze stwierdzic, ze symulacje MC precyzyjnie
opisujg wyniki eksperymentéw, co jest niezwykle istotne w procesie projektowania
stanowiska do produkcji izotopu dla zastosowan medycznych a potem bezpiecznej
eksploataciji takiego urzgdzenia.

2. Wartos¢ merytoryczna rozdzialdw rozprawy

Tres¢ rozprawy mgr Tobiasza Karola Zawistowskiegojest zgodna z tytutem
pracy — ,Eksperymentalne stanowisko do produkcji Mo wigzkg elektronow z
akceleratora liniowego”. Rozprawa liczy siedem rozdziatow przedstawionych na 82
stronach oraz dwu zatgcznikéw. Jest napisana w jezyku polskim i zostata starannie
opracowana i wydana. Zawiera 75 rysunkow i 14 tabel, ktére sg istotnym elementem
pracy, a jakos$¢ rysunkéw, tabel i poziom edycji przytoczonych réwnan nie budzi
zastrzezen. Rozprawa zawiera tez liste 127 pozyciji literaturowych trafnie dobranych,
ktére mogg byc¢ przewodnikiem po tematyce zaprezentowanych w rozprawie badan,
oraz liste wybranych skrétéw i symboli oraz tabel i rysunkéw.

Autor juz we wstepie do rozprawy uzasadnit potrzebe prowadzenia badan, ktore
prowadzg do produkcji ®®Mo waznego w diagnostyce radiacyjnej SPECT prekursora
izotopu °™Tc. Pokazat jak wazna jest dostepno$¢ izotopu °°Mo ulegajgcego rozpadowi
promieniotwdrczemu do %MTc, ktdry jest obecnie jednym z najbardziej pozgdanych
izotopdw w obrazowaniu molekularnym.

Produkcje izotopu °°Mo autor bada zaréwno od strony obliczeniowej jak i
eksperymentalnej. W obliczeniach zastosowat symulacje Monte Carlo z uzyciem
programow FLUKA 2011.2x.4 oraz GEANT4, gdzie rozwaza produkcje **Mo dla
budowanego w NCBJ akceleratora elektrondw o energii 30 MeV, jak i dla pracujgcego
w Zakfadzie Aparatury Jgdrowej NCBJ akceleratora elektronowego o energii wigzki
13 MeV Na wigzce tego drugiego akceleratora prowadzi réwniez eksperymenty
produkciji ®*Mo z wigzkg fotonowg w reakcji 1°°Mo(y,n) ®*Mo i eksperymenty produkcii
%Mo z czystg wigzkg elektronowg (bez tarczy konwersji) w reakcji *°°Mo(e, e'n) **Mo.

Zgodnos¢ wynikdéw symulacji z danymi osiggnietymi przez autora rozprawy w
eksperymentach swiadczy o tym, ze symulacje autora wykonywane dla przyszitych
eksperymentéw z budowanym akceleratorem o energii elektronéw 30 MeV mogg
stuzy¢ do precyzyjnego planowania procedur napromieniania i przewidywania
osigganych aktywnosci produkowanych izotopow.

Rozdziaty 2-4 to opis urzadzen uzywanych przy produkcji ®*®Mo i ®"Tc. Te
rozdziaty nie wykraczajg poza wiedze podrecznikowg. Autor opisuje tutaj cyklotrony i
akceleratory liniowe oraz standardowe metody produkcji Mo i *™Tc i metody
generatorowe otrzymywania *°"Tc z %Mo. W rozdziale pigtym zatytulowanym
»-Metodyka pracy” autor wymienia programy symulacji MC FLUKA 2011.2x4 i GEANT4



oraz opisuje detektor HPGe uzywany p6zniej do pomiaréw bezwzglednych aktywnosci
wytwarzanych izotopow.

W rozdziale széstym autor wraca do pomiardw aktywnosci opisujgc uktad
akwizycji danych z detektora HPGe i kalibracje energetyczng tego detektora (kalibracja
wydajnosciowa znalazta sie w rozdziale pigtym). Dalej w podrozdziale 6,3 mozna
znalez¢ wyniki symulacji (w programie Fluka) widm energetycznych fotonow konwersiji
dla réznych tarcz oraz symulowanych aktywnosci Mo produkowanego dla wigzek
elektronowych o energiach 15-45 MeV. Mozna w tym rozdziale znalezé wyniki
napromieniania fotonami konwersji i bezposredniego napromieniania elektronami. Aby
potwierdzi¢ poprawnos¢ uzyskanych wynikéw, autor nie tylko mierzy widma
aktywnosci wytworzonych preparatéw, ale sprawdza tez okresy potowicznego zaniku
wybranych izotopow.

Ostatni, siédmy rozdziat przedstawia omodwienie wynikéw teoretycznych i
eksperymentalnych oraz wnioski wynikajgce z eksperymentow z czystg wigzka
elektronowgq i wigzkg z tarczg konwersji. Wynikajgce z eksperymentéw i symulacji MC
dla czystej wigzki elektronowej o energiach 12,6 MeV i 15,6 MeV ustalenia autora
pozwalajg stwierdzi¢, ze produkcja *°Mo jest mozliwa, jednakze nieoptacalna w
poréwnaniu z tradycyjnymi metodami reaktorowymi. Weryfikacja mozliwo$ci produkciji
%Mo z tarczg konwersji wskazuje, ze przy wysokich prgdach wigzki i odpowiednich
energiach mozliwe jest uzyskanie aktywnosci poréwnywalnych z metodami
reaktorowymi, cho¢ niska aktywnos¢ wtasciwa probek wymaga, aby do generatorowej
produkcji ®*™Tc stosowac tzw. generator odwrocony.

Waznym osiggnieciem badan prezentowanych w niniejszej rozprawie jest
obserwacja skali produkcji ®*Mo potwierdzajgca wyniki symulacji MC GEANT4,
potwierdzona pomiarami aktywnosci napromienianych probek. Zgodnosci wynikow
eksperymentalnych z symulacjami autor uzyskat zaréwno w napromienianiu tarcz
molibdenowych wigzkg bezposrednig jak i wigzkg fotonowg z tarczami konwersiji. Cele
badawcze sformutowane we wstepie, realizowane przy uzyciu metod
zaproponowanych i opisanych w rozdziatach pigtym i széstym udato sie doktorantowi
w petni osiggng¢, co znalazto odzwierciedlenie w kohcowym rozdziale pracy.
Opracowanie metody obliczeh weryfikowanych eksperymentalnie stanowi istotne
osiggniecie naukowe mgr Tobiasza Karola Zawistowskiego

Praca zawiera tez obszerng bibliografie, cho¢ nalezatoby jg uzupetni¢ o kilka
pozycji zwigzanych z danymi empirycznymi dotyczgcymi reakcji 1°°Mo(y,n)*°Mo
badanej przez autora rozprawy. Styl pracy jest jasny a redakcja rozprawy bez zarzutu.

3. Uwagqi krytyczne

Praca jest poprawnie zredagowana, jednakze znalaztem drobne usterki ktore
dla porzadku wymienie
1. Autor wykonuje symulacje aktywacji tarczy molibdenowej (Tabela 2, i Tabela 3
oraz Rys. 28 na str. 43) cho¢ nalezatoby wykona¢ obliczenia wedtug wzoru
opisujgcego przebieg krzywej aktywacji dla izotopu o statej rozpadu 2,
produkowanego wigzkg o intensywnosci @, na tarczy o ilosci atoméw w cm? —
N, z przekrojem czynnym o, jest dane wyrazeniem:A = No(z)(l - e‘“).
Jedynym parametrem, ktory nalezatoby wyliczy¢ w wyniku symulaciji, to splot
intensywnosci fotonéw z krzywg wzbudzenia na reakcje 1°°Mo(y,n)**Mo
usredniony po energiach fotonéw. Choc i tutaj obie zaleznosci N(E) (Rys. 25) i
o(E) (Rys. 38) autor przytacza w pracy. Wystarczytoby znalez¢ wartos¢ srednig

iloczynu N(E).-c(E) z zakresu energii 5MeV< E < 20 MeV i zrezygnowac z



symulacji. Ta uwaga jest zwigzana z moim przekonaniem, ze symulacje MC
powinnismy stosowac tam, gdzie stosowanie prostych obliczen jest niemozliwe.
Prositoym o uzasadnienie, dlaczego autor w tym przypadku prowadzi
symulacje.

2. Krzywe wzbudzenia reakcji 1®®Mo(y,n) ®®*Mo przytoczone na rysunkach 38 i 50
pochodzgce z symulacji roznig sie miedzy sobg i odbiegajg od danych
empirycznych opublikowanych w pracach H. Beil et al., Nucl. Phys. A227(1974)
p.427-449 oraz H. G.Rusev et al, Phys.Rev. C79 (2009)061302(R),
Utsonomiya et al., Phys. Rev. C88 (2013) 015805 i A.J. Koning et al., Nucl. Data
Sheets 155(2019) 1-55. Co wiecej, w Bibliografii nie znalaztem odniesien do
wymienionych prac. Chciatbym prosi¢ o wyjasnienie czy zaleznosci przekrojow
czynnych od energii (krzywe wzbudzenia) sg danymi wejsciowymi do symulaciji
MC, czy tez danymi wyjsciowymi (na Rys. 38 autor zaznacza, ze punkty na
krzywej pochodzg z symulacji FLUKA).

3. W rozdziatach 5 i 6 mozna znalez¢ symulacje MC i pomiary. Opis symulaciji
znajduje sie w rozdziale 5, za$ wyniki symulacji widm promieniowania y oraz
aktywnosci sg w rozdziale 6. Detektor HPGe i jego kalibracja wydajnosciowa
znajduje sie w rozdziale 5, zas kalibracja energetyczna i pomiary aktywnosci w
rozdziale 6. Chciatbym prosi¢ o wyjasnienie dlaczego autor tak zorganizowat
materiat niniejszej rozprawy.

4. Tabele 5i6 rzekomo opisujg wyniki symulacji GEANT4 dla elektronéw o energii
E=12,6 MeV. Podejrzewam, ze Tabela 6 zawiera dane z symulacji dla E=15,6
MeV, gdyz w Tabelach 8 i 9 mamy odpowiednio energie 12,6 i 15,6 MeV.

5. Na str. 22 autor w 12 wierszu przytacza dwie reakcje produkcji **Mo. W
pierwszej produkujemy deuteron, zas w drugiej proton i neutron. Produkcja w
pierwszej reakcji deuteronu oraz protonu i neutronu nie jest mozliwa.

6. W podpisie rysunku 18 na str. 35 powinno by¢ ,Wykres wydajnosci detektora
HPGe” a nie ,Wykres intensywnosci krysztatu”

7. W tabelkach 5 i 6 niepewnos¢ liczby jgder molibdenu czy tez niepewnos$cé
aktywnosci w Tab. 8 i 9 mogtyby by¢ podanie w jednej kolumnie w formie N+AN
i odpowiednio A+AA, zas brakuje niepewnosci dla wartosci stosunkéw w Tab. 5
i 6 oraz aktywnosci w Tab. 8i 9..

Wymienione tutaj usterki redakcyjne, a nie merytoryczne nie zmieniajg mojej
wysokiej oceny pracy.

4. Ocena koncowa

Opracowanie metod produkcji ®®Mo z czystg wigzkg elektronowg i wigzkg
elektronowg z tarczg konwersji potwierdzone badaniami eksperymentalnymi oraz
symulacjami MC z uzyciem oprogramowania GEANT4 to istota osiggnie¢ naukowych
doktoranta. Wynikajgce z eksperymentéw i symulacji MC dla czystej wigzki
elektronowej o energiach 12,6 MeV i 15,6 MeV ustalenia autora pozwalajg stwierdzic,
ze produkcja ?*Mo na wigzce elektronowej jest mozliwa, jednakze nieoptacalna. Z
drugiej strony produkcja **Mo z tarczg konwersji i wigzka fotonowg , wskazuje, ze przy
wysokich prgdach wigzkii odpowiednich energiach mozliwe jest uzyskanie aktywnosci
poréwnywalnych z metodami reaktorowymi. Tutaj autor rozprawy dowodzi, ze niska
aktywno$¢ wiasciwa prébek (tzw. LSA) wymaga, aby w generatorowej produkcji *°MTc
stosowac tzw. generator odwrocony.



Waznym osiggnieciem badan prezentowanych w niniejszej rozprawie jest
obserwacja skali produkcji ®*Mo potwierdzajgcg wyniki symulacji MC GEANT4,
potwierdzona pomiarami aktywnosci napromienianych probek. Zgodnosci wynikow
eksperymentalnych z symulacjami autor uzyskat zaréwno w napromienianiu tarcz
molibdenowych wigzkg bezposrednig jak i wigzkg fotonowg z tarczami konwersiji. Cele
badawcze udato sie doktorantowi w petni osiggng¢. Opracowanie metody obliczen
weryfikowanych eksperymentalnie stanowi istotne osiggniecie naukowe mgr Tobiasza
Zawistowskiego

Wymienione w recenzji osiggniecia mgr Tobiasza Zawistowskiego zawierajg
ogromny tadunek nowych interesujgcych rezultatéw, ktore przyczyniajg sie do postepu
technicznego w metodach akcelatorowych produkcji ®®Mo. Nalezy podkresli¢, ze
postep w procedurach produkcji izotopdéw dla diagnosyki medycznej jest bardzo
waznym krokiem poprawiajgcym jakos¢ badan w tej dziedzinie.

Ja, nizej podpisany stwierdzam, Zze recenzowana rozprawa doktorska mgr
Tobiasza Zawistowskiego spetnia wymagania okreslone w Ustawie z 20 lipca 2018 o
stopniach naukowych i tytule naukowym oraz o stopniach i tytule w zakresie sztuki w
dyscyplinie nauki fizyczne i wnioskuje o dopuszczenie mgr Tobiasza Zawistowskiego
do dalszych etapéw przewodu doktorskiego i publicznej obrony.

Zygmunt Szeflinski




