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PRACE NAD PALIWEM DO HTGR
PROWADZONE W IBJ/ICHTJ

Work on HTGR fuel carried out at INR/INCT

Andrzej Nowicki, Agnieszka Miskiewicz, Katarzyna Kiegiel,
Grazyna Zakrzewska-Kottuniewicz

Streszczenie: W ramach planowanego w latach 50. XX wieku programu pokojowego wykorzystania energii atomowej w Polsce
osrodek zeranski IBJ miat zaja¢ sie zagadnieniami zaopatrzenia w paliwo planowanych do budowy reaktoréw jadrowych. IBJ-
Zeran prowadzit m.in. badania nad metodami ekstrakgji uranu z ubogich rud uranowych i otrzymywania z nich ditlenku uranu.
Réwnoczesnie na Zeraniu pracowano nad metodami wytwarzania powtok weglowych na ziarnach sferycznych z tlenku glinu,
co mogto stanowic¢ wstep do produkgji paliwa do reaktoréw wysokotemperaturowych, tzw. TRISO. Koncepcje wytwarzania tego
paliwa, rozwijana w latach 60. ubiegtego wieku, zarzucono w pézniejszym czasie. Na nowo odzyta ona na poczatku wieku XXI,
a w ostatnim czasie uzyskata praktyczny wymiar w postaci projektu Gospostrateg i pomystu budowy reaktora eksperymental-
nego HTR w Swierku.

Abstract: As part of the program for the peaceful use of atomic energy in Poland planned in the 1950s, the Zeran IBJ center was
to deal with the issue of fuel supply for the planned construction of nuclear reactors. IBJ-Zerar ran, among others, research on
methods of extracting uranium from poor uranium ores and obtaining uranium dioxide from them. At the same time, Zerar was
working on methods of producing carbon coatings on spherical grains made of aluminum oxide, which could be an introduction
to the production of fuel for high-temperature reactors, the so-called TRISO. The concept of producing this fuel, developed in the
1960s, was later abandoned. It was revived at the beginning of the 21st century, and recently gained a practical dimension in the

form of the Gospostrateg project and the idea of building an experimental HTR reactor in Swierk.
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Zeranska filia Instytutu Badan Jadrowych - IBJ po-
wstata, jako zaplecze o$rodka w Swierku specjalizujace
sie w chemii jadrowej i radiobiologii. W ramach szeroko
planowanego w latach 50. ubiegtego wieku programu
pokojowego wykorzystania energii atomowej w Polsce,
to osrodek zeranski miat stanowic¢ wsparcie naukowe
pracujace nad zagadnieniami zaopatrzenia w paliwo
planowanych do budowy reaktoréw, z wytaczeniem
etapu wzbogacania uranu w izotop U-235. Dodatkowo
planowano w tym czasie wykorzysta¢ technologie wy-
dzielania plutonu reaktorowego z wypalonego paliwa
w koncowym etapie cyklu paliwowego. Wszystkie te
plany bazowaty na niewielkich, ubogich ztozach uranu
znajdujacych sie na Dolnym Slasku. Pierwsze prace nad
wydzielaniem uranu z ubogich, krajowych rud meto-
da kwasnej i zasadowej ekstrakcji prowadzono w IBJ
metodami chatupniczymi, jeszcze przed ukornczeniem
budowy najstarszych budynkéw na Zeraniu [1]. Osro-
dek opracowat technologie ekstrakcji uranu z ubogich
rud, wytwarzania koncentratu, wytracania diuranianu
amonowego oraz jego przerdbke na polikrystaliczny
ditlenek UO,, poprzez termiczng redukcje wyzszych
tlenkéw wodorem. Badano tez proces prasowania UO,
i jego spiekania do postaci typowej pastylki paliwa
reaktorowego, gotowej do umieszczenia w koszulce
preta paliwowego [2, 3]. Zbadano doktadnie zaréwno

parametry procesu spiekania, jak i wiasciwosci otrzy-
mywanych pastylek, w tym ich gesto$¢, porowatos,
wytrzymatos¢ na Sciskanie i rozszerzalnos¢ termicz-
na. Prowadzono réwniez prace nad otrzymywaniem
i przetapianiem metalicznego uranu z wykorzystaniem
redukcji UF, metalicznym wapniem. Niejako ,sztuka
dla sztuki” byto otrzymanie niewielkich partii UF, i jego
hydroliza. Jednoczesnie prowadzone byty badania nad
wytwarzaniem powtok weglowych o réznej strukturze
na modelowych sferycznych ziarnach Al,O,, co wska-
zywato na zainteresowanie naukowcéw IBJ metodami
wytwarzania paliwa do reaktoréw wysokotemperatu-
rowych, tzw. TRISO (TRiple coated ISOtropic).

Wysokotemperaturowy reaktor chtodzony gazem
(HTGR) jest przedmiotem intensywnych studiéw pro-
wadzonych obecnie przez wiele osrodkéw na $wiecie.
Warto jednak zauwazy¢, ze koncepcja prac nad pali-
wem do reaktoréw wysokotemperaturowych pojawita
sie w IBJ w juz latach 60. ubiegtego wieku [4].

Paliwo TRISO

Podstawowym elementem paliwa TRISO jest kulka
spieku UO,, pokryta koncentrycznie kilkoma warstwa-
mi trzech réznych materiatéw (rys. 1). Sa to: porowaty
grafit, pirolityczny grafit (pirografit) tworzacy monoli-
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Rys. 1. Podstawowy element paliwa TRISO
Fig. 1. The basic element of TRISO fuel

tyczne szczelne powtoki oraz weglik krzemu SiC, w po-
staci warstwy polikrystaliczne;j.

Laboratoryjne prace zeranskiego osrodka IBJ kon-
centrowaty sie na wytwarzaniu powtok weglowych
o réznej strukturze, na modelowych, sferycznych ziar-
nach ALO,. Do badan zaprojektowano i wykonano
niewielki piecyk z w petni grafitowag komorg robocza,
pracujacy ze ztozem fluidalnym w temperaturze do
1900°C, pokazany narys. 2 [5-71.

Strefe pirolizy stanowita grafitowa rura 10 umiesz-
czona wewnatrz grafitowej rury ostonowej 9. Rura 10
musiata by¢ czesto wymieniana, gdyz pokrywata sie
pirografitem. Ukfad ogrzewany byt grafitowym grzej-
nikiem 7, zasilanym z zasilaczy o duzej wydajnosci pra-
dowej. Izolacje przed stratami ciepfa stanowita luzno
nasypana sadza w dodatkowych (niepokazanych na
rysunku) ostonach grafitowych. Piec pracowat pod ci-
$nieniem atmosferycznym. Gazem roboczym, czyli
zrédtem wegla, byt argon nasycany parami benzenu.
Sferyczne ziarna ALO, umieszczane wewnatrz rury 10
przeprowadzano w stan fluidalny za pomoca argonu,
ktérego przeptyw byt odpowiednio regulowany, ogrze-
wano do temperatury reakcji, zwykle 1900°C, a po
ustabilizowaniu sie warunkéw pracy, dotgczano stru-
mien par benzenu. Proces trwat kilka godzin, po jego
zakonczeniu ukfad chtodzono i odsiewano pokryte
pirografitem ziarna ceramiki. Wyniki dokumentowano
przyrostem masy prébki, fotografiami pokrytych ziaren
oraz, po zatopieniu w zywicy epoksydowej, szlifami
metalograficznymi przekrojéw ziaren pozwalajacymi
oszacowac $rednig grubos¢ warstwy pirografitu, jego
jakos¢ i mikrostrukture (rys 3).

Po pomyslnym opanowaniu warunkéw prowadze-
nia procesu pokrywania ceramiki alundowej przepro-
wadzono klika testow ze spiekanymi sferycznymi ziar-
nami UQO, [4, 8-11]. W warunkach laboratoryjnych byto
to spore wyzwanie ze wzgledéw radiacyjnych. Dodat-
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Rys. 2. Piec wysokotemperaturowy: 1 — obudowa stalowa; 2 - dy-
sza gazu nosnego i weglowodorowego; 3 — dolny wspornik grafito-
wy; 4 - strefa pirolizy; 5 - elementy dystansowe i izolacja z sadzy; 6 -
gorny wspornik grafitowy; 7 — rurowy grzejnik grafitowy; 8 — pokrywa
mocujgca komore pirolizy; 9 - mocowanie grafitowej rury reakcyjnej; 10
- grafitowa rura do pirolizy gazu

Fig. 2. High-temperature furnace: 1 - steel casing; 2 — carrier gas and
hydrocarbon nozzle; 3 - lower graphite support; 4 — pyrolysis zone; 5
- spacers and soot insulation; 6 — upper graphite support; 7 - tubular
graphite heater; 8 - pyrolysis chamber cover; 9— mounting of the graph-
ite torque tube; 10 - graphite gas pyrolysis pipe

PTJVOL. 67 2. 2 2024



20

PRACE NAD PALIWEM DO HTGR PROWADZONE W IBJ/ICHTJ / Work on HTGR fuel carried out at INR/INCT PTJ

Rys. 3. Zgtad metalograficzny (w Swietle spolaryzowanym) przekroju
warstwy pirografitu na podfozu grafitowym (na dole, szara warstwa).
Os ,c” krystalitow skierowana jest pionowo do gdry, prostopadle do
podtoza [13]

Fig. 3. Metallographic section (in polarized light) of a cross-section of
a pyrographite layer on a graphite substrate (bottom, gray layer). The

un

c” axis of the crystallites is directed vertically upwards, perpendicular
to the substrate [13]

kowo gestos¢ spiekéw UQ, jest ponad trzykrotnie wigk-
sza od gestosci ceramiki alundowej, co nie pozostawato
bez wptywu na stosowane cisnienie i natezenie prze-
ptywu gazu nosnego. Wyniki tych testow byty pozy-
tywne - otrzymano sferyczne ziarna UO, pokryte lita
warstewka pirografitu o rownomiernej grubosci (rys. 4).
Przebieg procesu byt dokumentowany tak samo, jak
opisano wyzej dla ceramiki alundowej. Szczegdlng
uwage poswiecano obszarowi na granicy faz obu ma-
teriatéw, pod wzgledem $cistego przylegania warstwy
wegla do ditlenku uranu. Poprzez zmiane czasu prowa-
dzenia procesu ustalono $rednig szybkos$¢ narastania
warstwy pirografitu w funkgcji temperatury i stezenia
benzenu w gazie no$nym.

a)

W tamtych latach prace zostaty przerwane, gdy
wstrzymano realizacje programu rozwoju energetyki
jadrowej w Polsce. Jednak wykonane badania pokazaty,
ze pirografit moze mie¢ potencjalnie szerokie zastoso-
wanie. W dzisiejszych czasach pirografit jest materia-
tem tatwo dostepnym, jednak 60 lat wczesniej sytuacja
byta znaczaco inna. Zesp6t prowadzacy te prace musiat
wykazac¢ sie ogromng wiedzg, pomystowoscia i umie-
jetnoscig zdobywania deficytowych wtedy materiatéw
i urzadzen. Prace nad pozaenergetycznymi zastoso-
waniami pirografitu przez ponad 15 lat byty gtéwnym
przedmiotem badan Pracowni Metod Wysokotempera-
turowych IBJ/IChTJ [12-14]. W trakcie badan pojawito sie
szereg zagadnien, o podstawowym znaczeniu dla wy-
twarzania paliwa TRISO. Dla ich zrozumienia, konieczny
jest przynajmniej pobiezny opis struktury i wasciwosci
pirografitu.

Jak powstaje pirografit?

W gazowym uktadzie reakcyjnym, pod ci$nieniem
0,1-200kPa, sktadajacym sie zprostych weglowodoréw
C1 - C8, wodoru i wegla (i ew. obojetnego gazu nosne-
go), w kontakcie ze statg powierzchnig o temperaturze
800-2300°C, réwnowaga przesunieta jest w kierunku
pierwiastkowego wegla, przy czym szybkos¢ rozktadu
weglowodoréw jest rosngca funkcjg temperatury.
Szczegdlnie przy niskich ci$nieniach czastkowych
weglowodoréw wegiel powstajacy przez pirolize ma
tendencje do odktadania sie na ogrzewanym podtozu
w postaci powtok. Struktura tych warstw zalezy od
temperatury procesu i zmienia sie od warstw o charak-
terze sadzy, przez amorficzne aglomeraty pierwiastko-
wego wegla o twardosci 8-9 w skali Mohsa. Natomiast
w temperaturach powyzej 1600°C wegiel podlega
depozycji w coraz bardziej uporzagdkowanej strukturze,
zblizonej do heksagonalnej (6/mmm) struktury grafitu
pokazanej narys. 5. Struktura ta charakteryzuje sie war-
stwowym utozeniem atoméw wegla o hybrydyzacji sp?

b)

Rys. 4. Granulki paliwowe pokryte piroweglem. a) mikrozdjecie, powiekszenie 15x; b) zdjecie szliféw metalograficznych [4]
Fig. 4. Pyrocarbon coated fuel pellets. a) microphoto, 15x magnification; b) photo of metallographic cuts [4]
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w formie szesciokatow, z ptaszczyznami
oddalonymi od siebie o 3,353 A, przesu-
nieciem sasiednich pfaszczyzn o potowe
przekatnej szesciokata i brakiem wigzan
chemicznych  pomiedzy sasiednimi
ptaszczyznami.

Zaczatkiem wzrostu krystalitu jest
zwykle jakie$ zanieczyszczenie obecne
w fazie gazowej. Krystality tgcza sie $ci-

Tabela 1. Anizotropia wtasciwosci elektrycznych i termicznych pirografitu

Table. 1. Anisotropy of electrical and thermal properties of pyrographite

Pirografit 5 i
Wiasciwosci Jednostka J WSP.OJ{CZym.].'k
0é“a" " 0é "M anizotropii
Rezystancja
elektryczna Qm10° 2-4 100-1000 50-500
wiasciwa
Przewodnictwo |y 1 e 375-900 2-8 50 - 150
cieplne

$le ze sobg, tworzac litg, szczelna powto-
ke, rébwniez na powierzchniach zakrzy-
wionych (rys. 6).

Pirografit, w przeciwienstwie do polikrystalicz-
nego grafitu, nie jest materiatem izotropowym. Jego
struktura charakteryzuje sie anizotropig wifasciwosci
mechanicznych, termicznych (przewodnictwo, rozsze-
rzalnosc) i elektrycznych [15], co pokazano w Tabeli 1.
Stanowito to problem w rozwazanych, jadrowych za-
stosowaniach pirografitu.

Rys. 5. Struktura krystalograficzna grafitu

Fig. 5. Crystallographic structure of graphite

Rys. 6. Dendrytyczny wzrost krystalitdw pirografitu na podfozu
Fig. 6. Dendritic growth of pyrographite crystallites on a substrate

Osie “a", “c” — zgodnie ze strukturg krystaliczng grafitu/pirografitu (rys. 3)

Zespot IBJ/IChT) obserwowat, ze przewodnictwo
termiczne warstwy pirografitu, w kierunku od jadra
UO, do powierzchni ziarna jest niekorzystne i zblizo-
ne do izolacji termicznej. Dodatkowo, powierzchnia
wymiany ciepta po stronie UO, (goracej) jest cztero-
krotnie mniejsza niz powierzchnia wymiany ciepta na
zewnatrz elementarnej kulki TRISO, co dodatkowo po-
garsza warunki wymiany ciepta. Zagadnienie to byto
intensywnie badane, co jest udokumentowane w ze-
stawieniach raportéw z prac wykonywanych w tam-
tych latach. Stosowano wéwczas modelowe warstwy
i ptytki pirografitu, ktére byty otrzymywane w réznych
warunkach przy zastosowaniu wiasnych rozwigzan
i metod pomiaru parametrow mechanicznych, ciepl-
nych i elektrycznych. Przykladowe wyroby wykonane
w IBJ/IChTJ pokazane sg na rys. 7. Otrzymane w tych
eksperymentach wyniki wykorzystano réwniez w in-
nych pracach, takich jak pirografitowa siatka sterujaca
do lamp elektronowych duzej mocy, kuwety do atomo-
wej spektroskopii absorpcyjnej, czy pirografitowe ma-
teriaty do celéow medycznych [14]. Prace badawcze byty
prowadzone we wspotpracy z Wojskowym Instytutem
Technicznym Uzbrojenia i miaty charakter poufny (pra-
ce nieraportowane).

Podsumowujac prowadzone w latach 60. i 70. w IBJ/
IChTJ badania nalezy stwierdzi¢, ze dostarczyty one

Rys. 7. Wyroby z pirografitu i ksztattki grafitowe pokryte pirografitem,
wykonane w IBJ/IChTJ

Fig. 7. Pyrographite products and graphite shapes covered with py-
rographite, made in INR/INCT
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szeregu cennych informacji dotyczacych otrzymywa-
nia i zachowania sie pirografitu. Materiat ten jest wy-
korzystywany w reaktorach wysokotemperaturowych,
ktérych koncepcja juz w latach 70. ubiegtego wieku
byta rozwazana w o$rodku jadrowym na Zeraniu, a pra-
ce nad wytwarzaniem prekursoréw paliwa TRISO kon-
tynuowane w kolejnych latach [16], ostatnio w ramach
Strategicznego Programu Badan Naukowych i Prac
Rozwojowych GOSPOSTRATEG-HTR [17].
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