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Streszczenie: Pomyslne zastosowanie reaktoréw wysokotemperaturowych w przemysle bedzie uzaleznione m.in. od opanowa-
nia na skale przemystowa produkgji paliwa TRISO spetniajgcego rygorystyczne wymagania dotyczace sktadu chemicznego i pa-
rametrow fizycznych. W ramach prac realizowanych w projekcie GOSPOSTRATEG-HTR opracowano w Instytucie Chemii i Techniki
Jadrowej metode otrzymywania prekursoréw paliwa TRISO, ziaren sferycznych UO,, o $rednicy okoto 0,5 mm, przy wykorzysta-
niu autorskiej koncepcji modyfikacji standardowej metody zol-zel. Wyniki uzyskane w badaniach laboratoryjnych zostaty wyko-
rzystane do opracowania wstepnych zatozen techniczno-ekonomicznych dla zaktadu produkujacego prekursory paliwa TRISO.
Okreslono plan kontroli laboratoryjnej procesu oraz specyfikacje niezbednego wyposazenia laboratorium. Specyfika TRISO,
znacznie réznigcego sie od paliwa do reaktoréw wodnych, implikuje konieczno$¢ opracowania specjalnej strategii postepowa-
nia po wyjeciu paliwa z reaktora. W projekcie rozwazono rézne scenariusze postepowania z zuzytym paliwem TRISO.

Abstract: The successful use of high-temperature reactors in industry will depend, among others on mastering the industrial-
scale production of TRISO fuel that meets stringent requirements regarding chemical composition and physical parameters.
As part of the work carried out under the GOSPOSTRATEG-HTR project, a method was developed at the Institute of Nuclear
Chemistry and Technology for obtaining TRISO fuel precursors, spherical UO, grains with a diameter of approx. 0.5 mm, using
an original concept of modifying the standard sol-gel method. The results obtained in laboratory tests were used to develop
preliminary technical and economic assumptions (ZTE) for the plant producing TRISO fuel precursors. A plan for laboratory
control of the process and a specification of the necessary laboratory equipment were defined. The specificity of TRISO, which is
significantly different from fuel for water reactors, implies the need to develop a special strategy for proceeding after removing
the fuel from the reactor. The project considered various scenarios for dealing with spent TRISO fuel.

Stowa kluczowe: paliwo TRISO, HTGR, odpady promieniotwoércze, wypalone paliwo

Keywords: TRISO fuel, HTGR, radioactive waste, spent fuel

Wstep oprécz wytwarzania energii elektrycznej, np. wykorzy-
stanie do produkcji wodoru. Wysokie temperatury re-

Wysokotemperaturowe reaktory chtodzone ga-  aktory te osiggaja m.in. dzieki zwiekszonej integralno-
zem (HTGR) s3 obiecujagcym rozwigzaniem technolo-  $ci paliwa uzyskanej poprzez powlekanie jego czastek
gicznym, oferujac potencjalnie szersze zastosowania  warstwami wegla pirolitycznego i weglika krzemu. Ta-
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kie paliwo znane jest, jako tréjstrukturalne izotropowe
(Tri-structural ISOtropic, TRISO).

Podstawowym elementem paliwowym w reaktorze
HTGR jest mikrosfera z materiatu rozszczepialnego, np.
ditlenku uranu UO,, oksyweglika uranu UOC, weglika
lub monoazotku uranu, badz mieszanych tlenkéw. Mi-
krosfera o srednicy 500-700 um, pokryta jest czterema
warstwami materiatéw, odpowiadajacych za szczelnos¢
paliwa, jego wytrzymatos¢ chemiczng i odpornos¢ na
wysokie temperatury, przekraczajgce 1000°C. Pierwsza
warstwa jest porowaty bufor z wegla pirolitycznego
(PyC), ktérego zadaniem jest gromadzenie gazowych
produktéw rozszczepienia. Druga warstwa sktada sie
ze zwartego wegla pirolitycznego, odpornego na wy-
sokie temperatury i posiadajacego wysoka wytrzy-
matos¢ mechaniczng (IPyC). Odpornos¢ mechaniczng
zapewnia rowniez kolejna warstwa skfadajaca sie z we-
glika krzemu, SiC, badz weglika cyrkonu (ZrC). Wysoka
szczelno$¢ tej warstwy pozwala na zatrzymanie pro-
duktéw rozszczepienia, niezaleznie od ich postaci. Ze-
wnetrzna warstwa wegla pirolitycznego (OPyC) o duzej
gestosci, chroni mechanicznie cato$¢ podstawowego
elementu paliwowego TRISO (rys. 1). Mikrosfery TRISO
sg spiekane z matrycg grafitowa i formowane w wiek-
sze elementy o ksztatcie zaleznym od przyjetej kon-
cepcji rdzenia. Moga to by¢ kule, o $rednicy ok. 6 cm,
stosowane w reaktorach ze ztozem usypanym w cylin-
drycznym zbiorniku cisnieniowym, zaproponowane
w Niemczech, badz walcowate elementy o wymiarach
39x26 mm umieszczone w pretach paliwowych, a na-
stepnie w heksagonalnych blokach grafitowych zasto-
sowane w pryzmatycznych reaktorach blokowych roz-
wijanych w Stanach Zjednoczonych i Japonii.

Materiat rozszczepialny,
zwykle tlenek uranu

Porowata warstwa
buforowa z wegla
pirolitycznego, PyC

Prowadzone do tej pory badania [1,2] wykazaty
wysoka odpornos¢ paliwa TRISO na promieniowanie
neutronowe, korozje, utlenianie i wysokie temperatu-
ry, wyzszg niz tradycyjnych paliw reaktorowych. Dzieki
zastosowanym warstwom grafitowo-weglowym i z we-
glika krzemu, kazda czastka paliwa zamknieta jest we
wiasnej ,mikroobudowie bezpieczenstwa” zatrzymu-
jacej produkty rozszczepienia uranu w kazdych wa-
runkach dziatania reaktora. Jednoczesnie warstwy te
sprawiaja, ze nawet w ekstremalnych temperaturach,
przekraczajacych prog bezpieczenstwa dla obecnych
paliw jadrowych, paliwo HTGR nie moze sie stopi¢;
rdzen wychtadza sie samorzutnie dzieki konwekgji i wy-
promieniowywaniu ciepta, a wysoka odpornos¢ tem-
peraturowa daje mozliwosc¢ jego gtebszego wypalenia.

Obecnie, najbardziej zaawansowane testy paliw
TRISO sg prowadzone w Idaho National Laborato-
ry, INL (wczesniej: Idaho National Engineering and
Environmental Laboratory, INEEL). Testy te wykazaty,
ze w temperaturach dochodzacych do 1800°C (ponad
3000°F), czyli w warunkach przewidywanych w najgor-
szym scenariuszu awarii dla wysokotemperaturowych
reaktorow gazowych, nie zaobserwowano minimal-
nego uszkodzenia czastek paliwa, przy petnej retencji
produktéw rozszczepienia. W INL trwajg badania kwa-
lifikacyjne paliwa TRISO. Naukowcy z Idaho National
Laboratory (INL) wyprodukowali niedawno komercyj-
ne granulki paliwowe z niskowzbogaconego uranu
(HALEU) o wysokiej jakosci, dla firmy General Electric,
do wykorzystania w testach odpornosci na wypadki
i zademonstrowania zdolnosci laboratorium do do-
starczania paliwa dostosowanego do potrzeb partne-
réw przemystowych i rzgdowych. Przy wsparciu DOE,

Wewnetrzna warstwa
zwartego wegla
pirolitycznego, IPyC

Warstwa ceramiczna
z weglika krzemu, SiC

Zewnetrzna warstwa
zwartego wegla
pirolitycznego, OPyC

Rys. 1. Schemat podstawowego elementu paliwa TRISO (Zrédto: na podstawie ulotki opracowanej w ramach projektu GOSPOSTRATEG-HTR: , Paliwo

TRISO” http://www.ncbj.edu.pl/zasoby/ulotki/ulotka4.pdf)

Fig. 1. Diagram of the basic TRISO fuel element (source: on the basis of the leaflet developed as part of the GOSPOSTRATEG-HTR project “TRISO fuel”

http://www.ncbj.edu.pl/zasoby/ulotki/ulotka4.pdf)
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Electric Power Research Institute (EPRI) opracowat z INL
i interesariuszami z branzy atomowej raport licencjono-
wania przedktadany do amerykanskiej Komisji Dozoru
Jadrowego (NRC) w celu przeprowadzenia oficjalnego
przegladu i oceny technologii. Wyniki testéw zostang
przekazane do NRC w celu licencjonowania dostawcow
paliw TRISO i nowych reaktoréw [3]. Niektorzy dostaw-
cy reaktordéw, tacy jak X-energy i Kairos Power, wraz
z Departamentem Obrony, planuja wykorzysta¢ paliwo
TRISO w swoich projektach, w tym w niektérych kon-
cepcjach matych reaktoréw modutowych i mikroreak-
toréw. DOE wspierat takze wysitki X-energy majace na
celu zaprojektowanie i ztozenie wniosku o licencje NRC
na nowy zaktad produkcyjny.

Ostatnio, TRISO-X LLC, spotka zalezna bedaca w ca-
tosci wiasnoscig X-energy, rozpoczeta prace budowlane
w pierwszym w Ameryce Pétnocnej obiekcie produku-
jacym zaawansowane paliwo jagdrowe na skale komer-
cyjna w Oak Ridge w stanie Tennessee [4]. Budowa za-
ktadu produkgcji paliwa TRISO-X (TF3), ktéry ma zostac
oddany do uzytku do 2025 r. da impuls do przysztych
innowacji i wdrazania zaawansowanych technologii
energetyki jadrowej na komercyjng skale. Instalacja
w Oak Ridge bedzie pierwszym w USA zakladem pro-
dukujacym paliwo na bazie wysokogatunkowego,
niskowzbogaconego uranu (HALEU), pracujgcym cze-
Sciowo przy wsparciu programu zaawansowanej de-
monstracji reaktoréw (Advanced Reactor Demonstra-
tion Program, ARDP) Departamentu Energii USA (DOE).
Paliwo ma by¢ wykorzystane w przysztych projektach
wysokotemperaturowych reaktoréw gazowych i na
stopionych solach.

Wytwarzanie paliwa TRISO

Sposéb wytwarzania paliwa TRISO na bazie dwu-
tlenku uranu zostat po raz pierwszy opracowany w Sta-
nach Zjednoczonych i Wielkiej Brytanii w latach szes¢-
dziesigtych XX wieku; prace nad technologiag paliwa
byty prowadzone réwniez w Niemczech. Od 2002 r. za-
interesowanie Departamentu Energii (DOE) skupito sie
na udoskonalaniu paliwa TRISO przy uzyciu rdzeni z tle-
noweglika uranu oraz ulepszaniu wtasciwosci i metod
jego produkgji w celu dalszego rozwoju zaawansowa-
nych wysokotemperaturowych reaktoréw gazowych.

Pozadany ksztatt i whasciwosci paliwa TRISO byty
punktem wyjscia do prac nad technologig wytwa-
rzania ziaren sferycznych. Duza odpornos¢ TRISO na
wysokie temperatury zwigzana jest m.in. z ksztattem
sferycznym pojedynczych elementéw. Mata odlegtosc
chtodzonej gazowym chtodziwem powierzchni kul-
ki paliwowej od $rodka materiatu paliwowego, czyli
$rodka ziarna UO, umozliwia intensywne chtodzenie.
W sytuacjach awaryjnych, przy utracie chtodziwa, moz-
liwe jest stosunkowo szybkie wychtodzenie rdzenia po-
przez wypromieniowanie ciepta i konwekcje. Sposrod

wielu metod nadawania kulistego ksztattu materiatom
paliwowym do czesto stosowanych nalezy metoda zol-
zel [5,6]. Jedng z najwiekszych jej zalet jest mozliwos¢
otrzymywania ziaren sferycznych o kontrolowanym
sktadzie, powtarzalnym ksztatcie i rozmiarze o $rednicy
do 1,5 mm. Wytwarzanie ziaren polega na wkraplaniu
zawiesiny lub roztworu koloidalnego do ciektego me-
dium, w ktédrym nastepuje zestalenie materiatu: trans-
formacja zolu w zel. Ziarna paliwowe otrzymane tg me-
toda poddaje sie nastepnie obrébce termicznej. Wazng
zaleta zastosowania ziaren sferycznych otrzymanych
metodg zol-zel jest obnizona temperatura ich spieka-
nia. Jest to wynik dobrego stopnia zageszczania zolu
w trakcie jego zelowania [7, 8]. Metode zol-zel zasto-
sowano w Oak Ridge National Laboratory (tzw. proces
ORNL) do produkgji ziaren sferycznych o srednicach do
600 pum [9, 10].

Koncepcja prac nad paliwem do reaktoréw wysoko-
temperaturowych pojawita sie w osrodku badawczym
IBJ na Zeraniu juz na przetomie lat 60. i 70. XX wieku.
Swiadcza o tym stare raporty z badan nad wytwa-
rzaniem powtok weglowych na ziarnach sferycznych
z tlenkéw uranowych oraz z doswiadczen prowadzo-
nych w piecu wysokotemperaturowym [11,12]

Materiaty ceramiczne o ksztatcie sferycznym byty
otrzymywane metodami zol-zel w Instytucie Badan
Jadrowych - IBJ, a potem w Instytucie Chemii i Techni-
ki Jadrowej (IChTJ). Opracowano wéwczas oryginalne
sposoby i techniki preparowania zaréwno matych (po-
nizej 150 um), jak i wiekszych (200 - 700 um), sfer skta-
dajacych sie z pojedynczych lub mieszanych tlenkéw
metali. W ostatnich latach, w IChTJ, w ramach badan
prowadzonych w projektach krajowych i europejskich,
doskonalono metode otrzymywania prekursoréw sfe-
rycznych paliw jadrowych. Uzyskiwano w ten sposéb,
takie zwiazki jak: UO,, U1-xMAxO,, U,-xThxO,, ThO,,
UC czy UOC w postaci ziaren zaréwno nieregularnych,
jak i sferycznych, o srednicach 50-100 pm [13-16]. We
wszystkich tych pracach zastosowano autorska kon-
cepcje modyfikacji standardowej metody zol-zel, tzw.
Kompleksowy Proces Zol-Zel (CSGP, ang. Complex Sol-
Gel Process).

W ramach prac realizowanych w fazie A projektu
GOSPOSTRATEG-HTR [17] opracowano metode otrzy-
mywania prekursoréw paliwa TRISO, ziaren sferycznych
UO,, o srednicy okoto 0,5 mm (rys. 2), przy wykorzysta-
niu metody CSGP (rys. 3, rys. 4). Na podstawie przepro-
wadzonych badan dobrano warunki i parametry pro-
wadzenia konwersji termicznej dla otrzymanych ziaren
zelu uranylowego gwarantujgce uzyskanie produktu
o pozadanym skfadzie oraz strukturze, przy zachowaniu
postaci fizycznej, charakteryzujgcej sie cechami takimi
jak: sferycznos¢, wielkos¢, integralnosc ziarna, sypkos¢,
niepopekana powierzchnia i stabilno$¢ mechaniczna.

Stosowana metoda sktadata sie z trzech etapow
(rys. 4):
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Rys. 2. Kuleczki UO, otrzymane w IChTJ) Kompleksowq Metodq Zol-Zel

Fig. 2. UO, microspheres obtained at IChTJ using the Comprehensive Sol-Gel Method

—_

Otrzymywanie roztworu zolu uranylowego

2. Zelowanie zolu uranylowego metodg zelowania
wewnetrznego (rys. 3, rys. 4)

3. Konwersja termiczna - kalcynacja, redukcja, spieka-
nie — do otrzymania finalnego sferycznego UO,
Wyniki uzyskane w badaniach laboratoryjnych zo-

staty wykorzystane do opracowania w ramach projek-

tu GOSPOSTRATEG-HTR wstepnych zatozen technicz-
no-ekonomicznych (ZTE) dla zakfadu produkujacego
prekursory paliwa TRISO [18]. Nominalna wydajnos¢ za-
kfadu okreslono na 500 kg U/rok. Zatozono, ze wytwa-
rzane prekursory paliwa jgdrowego do reaktorow HTR

w postaci ziaren TRISO bedg posiadaty jadro o $red-

nicy 500 um, gestosci = 10,4 g/cm?® i zawartosci UO,

a) b)

Rys. 3. Aparatura do otrzymywania ziaren sferycznych UO, przy zastosowaniu potqczonych metod
CSGP i zelowania wewnetrznego stosowana w Instytucie Chemii i Techniki Jqdrowej (a). Formowanie

kropel zolu igtq ze stali nierdzewnej (b)

Fig. 3. Apparatus for obtaining spherical UO, grains using combined CSGP and internal gelation meth-
ods used at the Institute of Nuclear Chemistry and Technology. Forming sol drops with a stainless steel

needle (b)

> 99%, otoczone powtokami
ochronnymi z grafitu i wegli-
ka krzemu. Catkowita $redni-
ca ziaren zostata okre$lona na
920 um, W projekcie zakfadu
przewidziano mozliwos¢ jego
rozbudowy, dzieki czemu mak-
symalna wydajnos¢ produkgji
mogtaby by¢ powiekszona do
1450 kg U/rok przy dwéch nit-
kach ciggu technologicznego.

Podstawowymi substratami
procesu wytwarzania ziaren pa-
liwa do reaktoréw wysokotem-
peraturowych sg: wzbogacony
ditlenek uranu (UO,), mocznik
(CH,N,0O), wodorotlenek amonu (NH,OH) oraz heksa-
metylenotetraamina (C,H,,N,). Do wytworzenia otoczki
ochronnej stosuje sie grafit oraz weglik krzemu (SiC).

Wytwarzanie paliwa obejmuje nastepujace etapy:
rozpuszczanie substratu (ditlenku uranu), przygotowa-
nie zolu, zelowanie, mycie zelu, suszenie zelu, obrébka
termiczna (kalcynacja, redukgcja, spiekanie) oraz pow-
lekanie warstwami ochronnymi, co znajduje swoje od-
zwierciedlenie w konstrukgji instalacji. Wszystkie powy-
zej wymienione operacje realizowane sg w osobnych
urzadzeniach, potaczonych w ciag technologiczny. In-
stalacja sktada sie z nastepujacych aparatéw:

- mieszalnik 1 (rozpuszczanie substratu),

« mieszalnik 2 (przygotowanie zolu),

« kolumna zelujagca (zelowanie),

« zbiornik myjacy (mycie zelu),
. suszarka (suszenie zelu),

« piec (obrébka termiczna),

- reaktor CVD (powlekanie
warstwami ochronnymi).

Ogolny schemat koncep-
cyjny ciaggu technologicznego
przedstawia rys. 5.

W ramach ZTE przedstawio-
no zatozenia dotyczace stero-
wania i monitoringu procesu
jako wstepne wytyczne dla
branzy AKP. Ponadto przed-
stawiono zatozenia dotyczace
ochrony $rodowiska, postepo-
wania z odpadami i ochrony
radiologiczne;j.

Przewiduje sie kontrole la-
boratoryjng procesu na etapie
surowcoéw, potproduktu oraz
produktu koricowego w labo-
ratorium kontroli jakosci zloka-
lizowanym na terenie zakfadu,
przy zastosowaniu badanych
w projekcie metod analizy che-
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Rys. 4. Schemat procesu wytwarzania prekursoréw paliwa TRISO, zaproponowany w Instytucie Chemii i Techniki Jgdrowej

Fig. 4. Diagram of the TRISO fuel precursor manufacturing process, proposed at the Institute of Nuclear Chemistry and Technology

Mieszalnik 2
SN
Zhiornik
Magazyn nyJacy
substratow
S
Mieszalnik 1
Suszarka
Kolumna
zelujoca
—
. o~ p Transport

Magazyn
Cvg]&l produktéw
Plec

Rys. 5. Schemat instalacji do produkdji Paliwa TRISO
Fig. 5. Scheme of the installation for the production of TRISO Fuel

do adbkiorcy
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micznej i fizycznej [19, 20]. W projekcie okreslono plan
kontroli laboratoryjnej procesu oraz specyfikacje nie-
zbednego wyposazenia laboratorium.

Z uwagi na prototypowy charakter instalacji w ZTE
wskazano réwniez kierunki dalszych prac rozwojowych
technologii. Wedtug autoréw opracowania dalsze pra-
ce powinny koncentrowac sie na ciggtym rozwoju i do-
skonaleniu samej technologii zol-zel, alternatywnych
paliwach jadrowych (oksyweglik uranu, tor, dodatki do
paliwa), rozwoju metod naktadania powtok na ziarna
UO, oraz metod formowania finalnych struktur paliwa,
jak rowniez badaniach nad cyklem paliwowym HTGR
i postepowaniem z wypalonym paliwem.

Przewiduje sie mozliwos¢ wykorzystania opraco-
wanych zatozenn techniczno-ekonomicznych zaktadu
produkcji paliwa jagdrowego do reaktoréw wysokotem-
peraturowych jako wstepu do dalszych prac projekto-
wych i wdrozeniowych opracowanej technologii.

Wiasciwosci paliwa jadrowego silnie zalezg od ja-
kosci substratow i od warunkéw syntezy. Mikrosfery
TRISO, stosowanego w reaktorach HTR, muszg spetniac
bardzo rygorystyczne warunki sktadu chemicznego
poszczegdlnych warstw. Przede wszystkim dotyczy to
poziomu zanieczyszczen, co w duzym stopniu zalezy
od jakosci uzytych substratéow. Paliwo TRISO pracuje
w trudnych warunkach; srodowisko, w ktérym znajdu-
je sie czastka paliwa cechuje sie wysoka temperatura,
obecnoscig promieniowania neutronowego generuja-
cego defekty strukturalne, podwyzszonym cisnieniem
wewnetrznym zwigzanym z powstawaniem gazowych
produktéw rozszczepienia uranu itp. Niezbedne jest
zatem monitorowanie procesu syntezy i prowadzenie
odpowiedniej dokumentacji umozliwiajacej w razie
potrzeby odtworzenie przebiegu syntezy préby uzna-
nej w pozniejszych badaniach za wadliwg. Metody
analityczne stosowane przy produkcji paliwa TRISO
obejmuja:

- metody charakteryzacji substratow, dodatkéw oraz
materiatéw paliwowych TRISO,

«  metody stosowane do kontroli procesu produkgji
paliwa TRISO.

Metody charakteryzacji substratow, dodatkéow
oraz materialéw paliwowych TRISO

W Tabeli 1 przedstawiono stosowane metody anali-
tyczne, ktére najczesciej znajdujg zastosowanie w cha-
rakteryzacji substratéw i odczynnikéw chemicznych
wykorzystywanych w produkgji paliwa TRISO.

Metodami najczesciej wykorzystywanymi do analiz
izotopowych materiatéw promieniotwdérczych wyko-
rzystywanych, jako paliwa jadrowe sa metody spek-
trometrii mas, gtéwnie spektrometria mas z jonizacja
w plazmie sprzezonej indukcyjnie (ICP-MS) oraz spek-
trometria mas z jonizacjg termiczng (TIMS). Najwaz-
niejszymi przewagami metod spektrometrii mas nad
klasycznymi metodami analizy sg niskie limity detekgji,
mozliwos¢ analizy skfadu izotopowego pierwiastkow
oraz podobna czuto$¢ przy oznaczaniu pierwiastkdw
stabilnych i promieniotwérczych. Jednym z najwazniej-
szych parametréw branych pod uwage podczas oceny
stosowalnosci materiatu, jako paliwo jadrowe jest jego
czystos¢. Jako narzedzie analityczne, oprocz wspo-
mnianych juz technik spektrometrii mas moze stuzy¢
takze neutronowa analiza aktywacyjna, zwtaszcza dla
materiatéw trudno roztwarzalnych w chemikaliach, jak
np. weglik krzemu SiC.

Metody kontroli jakosci paliwa TRISO

W przypadku podwyzszonych temperatur oraz przy
wysokim stopniu wypalenia paliwa, pojawiajg sie pro-
blemy ze szczelnoscig powtok ceramicznych, projek-
towanych jako hermetyczne zamkniecie produktéw
rozszczepienia uranu. Przyktadem moze by¢ migracja
srebra przez warstwe weglika krzemu, nie wykazujaca
objawéw fizycznego uszkodzenia, rosnaca ze wzro-
stem temperatury. Nagromadzenie sie produktéw roz-
szczepienia uranu np. palladu moze skutkowac korozja
warstwy weglika krzemu i jej pocienieniem. Niezbedne
s zatem badania umozliwiajgce poznanie proceséw
zachodzacych w paliwie w ekstremalnych warunkach,
jakie panuja wewnatrz kapsutki TRISO.

Tabela 1. Metody analizy substratéw do produkcji paliwa, a takze odczynnikéw chemicznych wykorzystywanych podczas jego syntezy
Table 1. Methods of analysis of substrates for fuel production, as well as chemical reagents used during its synthesis

Badany materiat

Parametr analiz

Technika analityczna

Zwiazki uranu

Czystosc radiochemiczna, pierwiastki gtéwne i sladowe

Spektrometria promieniowania
gamma, spektrometria ICP-MS

Spektrometria promieniowania

Materiaty

ochronnych

stosowane do formowania powtok

Czystosc radiochemiczna, pierwiastki
gtéwne i sladowe

gamma, neutronowa analiza
aktywacyjna, spektrometria ICP-MS
z odparowaniem laserowym LA-ICP-MS

Stosowane odczynniki chemiczne

Czysto$c radiochemiczna, pierwiastki
gtéwne i sladowe

Spektrometria promieniowania
gamma, spektrometria ICP-MS
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W badaniu defektéw strukturalnych, takich jak
migracja jadra, odspojenia warstw, pekniecia w war-
stwach, redukcja ich grubosci, powstawanie wydzielen,
niesferycznos¢ warstw, niezmiernie przydatna jest to-
mografia komputerowa promieniowania X. Umozliwia
ona tréjwymiarowg wizualizacje badanego obiektu,
ktérym moze by¢ zaréwno pojedyncza kulka paliwa,
jak i gotowy element paliwowy. Mozliwy jest pomiar
istotnych parametrow warstw (grubos¢, gestos¢, po-
rowatos¢) w przypadku pojedynczych kulek, jak i roz-
ktadu przestrzennego ziaren w przypadku elementéw
paliwowych. W badaniach kontrolnych wazne miejsce
zajmujg techniki mikroskopowe, gtéwnie technika SEM
- skaningowa mikroskopia elektronowa.

Diagnostyka paliwa jest zagadnieniem ztozonym.
Z jednej strony w reaktorze znajduje sie duza liczba
czastek paliwa siegajaca biliona. Z drugiej zas, pro-
ces nanoszenia powtok prowadzony w sposéb ciagty,
warstwa po warstwie, w warunkach ztoza fluidalnego
(spouted bed) nie daje mozliwosci wgladu w dynamike
tego procesu. Kontrolowane s3 jedynie parametry ze-
wnetrzne takie jak sktad mieszanki gazowej, wydajnos¢
przeptywu gazu i temperatura. Metody oceny jakosci
korncowego produktu opieraja sie zatem na zastosowa-
niu statystycznych metod kontroli. W tym celu z bada-
nej porcji pobierana jest w sposéb losowy statystycznie
préba, ktéra jest poddana szczegétowym badaniom
metodami nieniszczacymi oraz metodami niszczacymi.
Celem tych badan jest stwierdzenie zgodnosci parame-
tréw paliwa z wymaganiami zawartymi w specyfikacji.
Analizowane sg zatem parametry strukturalne poszcze-
golnych warstw, takie jak: grubos¢, ksztatt i w szczegol-
nosci odstepstwo od sferycznosci, gestos¢ warstwy
buforowej, grafitu pirolitycznego i weglika krzemu,
obecnos¢ defektow strukturalnych w warstwach ta-
kich, jak np. brak warstwy lub obecnos¢ makroporéw
oraz izotropowos¢ warstw pirolitycznych. Na prze-
strzeni lat opracowano szereg metod selekgcji czastek
pod wzgledem ksztattu oraz wymiaréw zewnetrznych,
opartych na zastosowaniu nachylonego stotu wibracyj-
nego, analizie sitowej, walcow mikrometrycznych i me-
todach optycznych. Zbadanie struktury wewnetrznej
warstw i pomiar ich parametréw strukturalnych w spo-
séb nieniszczacy sg mozliwe przy zastosowaniu radio-
grafii rentgenowskiej i tomografii komputerowej lub
w sposob niszczacy, przy zastosowaniu ceramografii.

Rozwazane ostatnio koncepcje zwiekszenia stopnia
wypalenia paliwa w reaktorach wysokotemperaturo-
wych, jak i w postaci nowej formy paliwa (fully encap-
sulated ceramic fuel) dla reaktoréw wodnych, stwarzaja
zapotrzebowanie na paliwo o wysokiej niezawodnosci
i opracowanie metod umozliwiajacych automatyczna
analize wiekszej liczby czastek, z wydajnoscia rzedu
200 czastek na sekunde i umozliwiajacych wykrywanie
defektow krytycznych, takich jak brak warstwy buforo-
wej lub obecnos¢ wadliwej warstwy weglika krzemu.

Badania prowadzone w ostatnich latach w PNNL (Pa-
cific Northwest National Laboratory, USA) wykazaty na
mozliwos¢ zastosowania do tego celu czujnikéw elek-
tromagnetycznych [21].

Postepowanie z wypalonym paliwem

Specyfika paliwa TRISO znacznie réznigcego sie od
paliwa reaktoréw wodnych implikuje konieczno$¢ opra-
cowania specjalnej strategii postepowania po wyjeciu
paliwa z reaktora. Istotnym problemem przy zagospo-
darowaniu TRISO s3 duze objetosci napromienionego
grafitu, ktérego unieszkodliwienie, samo w sobie, sta-
nowi powazng trudnos¢, a w potaczeniu z materiatem
rdzenia paliwa stawia prawdziwe wyzwanie [22]. Struk-
tura paliwa TRISO majgca gwarantowac¢ inherentne
bezpieczenstwo technologii HTR, stwarza problemy
przy jego zagospodarowaniu prowadzacym do reduk-
¢ji objetosci i zmniejszenia radiotoksycznosci [23]. Sta-
nowi powazne wyzwanie przy przerobie paliwa z re-
cyklingiem sktadnikéw rozszczepialnych. W literaturze
mozna znalez¢ trzy gtdwne podejscia do postepowania
z wypalonym paliwem z HTR, biorgce pod uwage jego
ztozonos¢ (rys. 6). Sa to:

Utylizacja catych blokéw grafitu

Sktadowanie catych blokéw napromienionego gra-
fitu, bez ich demontazu jest najprostszym i bezpiecz-
nym podejsciem, cho¢ wymaga duzych przestrzeni
w przechowalniku lub sktadowisku ostatecznym (Sciez-
ka 1). Oprécz tego, wymusza stosowanie pojemnikow
o duzych rozmiarach, gwarantujacych petne bezpie-
czenstwo przy czasowym przechowywaniu i transpo-
rcie do skfadowiska. Niemniej, nalezy spodziewac sie na
wszystkich etapach postepowania mniejszych efektéw
cieplnych i zwigzanych z emisjg promieniowania joni-
zujgcego w poréwnaniu z paliwem konwencjonalnym,
z uwagi na strukture paliwa.

Sktadowanie z uprzednim usunieciem grafitu

Gdy nie dysponujemy duzymi przestrzeniami po-
zwalajgcymi na sktadowanie catych blokéw grafito-
wych, bez demontazu komponentéw paliwa, mozna
oddzieli¢ prety paliwowe od bloku grafitowego mo-
deratora. Wéwczas do przetworzenia grafitu i kompak-
tow paliwowych mozna zastosowac odrebne metody.
Unieszkodliwianie napromienionego grafitu obecnie
ogranicza sie do kondycjonowania i czasowego skfa-
dowania, cho¢ z uwagi na jego duze ilosci pochodzace
zwczesniejszych reaktoréw jadrowych, w szeregu labo-
ratoriéw na catym Swiecie prowadzone sg intensywne
badania rozwojowe. Proponowane metody postepo-
wania to mechaniczna obrébka: kruszenie i mielenie,
a nastepnie spalanie rozdrobnionego materiatu, a tak-
ze zastosowanie metod chemicznych i elektrochemicz-
nych [24, 25]. W celu zmniejszenia objetosci odpadow
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Rys. 6. Strategie postepowania z zuzytym paliwem TRISO
Fig. 6. Strategies for handling used TRISO fuel

grafitowych przeznaczonych do dtugoterminowego
sktadowania, opracowywane sg technologie majace na
celu usuniecie zewnetrznych warstw napromienionego
grafitu moderatora, w ktérych stezenia zanieczyszczen
promieniotwdrczych sa wysokie [26]. Prowadzi sie to
zwykle metodami termicznymi [27, 28]. W tym ostat-
nim przypadku nalezy wzig¢ pod uwage postepowanie
z wydzielanym dwutlenkiem wegla zanieczyszczonym
14C. Oddzielone kompakty paliwowe mozna po odpo-
wiednim kondycjonowaniu bezposrednio sktadowac
badz oddzieli¢ od grafitowej matrycy kuleczki paliwa
i sktadowac¢ oddzielnie, po uprzednim zestaleniu, co
byto badane w ramach projektu [29].

Do zestalania wysokoaktywnych odpadéw promie-
niotworczych, zasadniczo stosuje sie spoiwa szklane
lub materiaty ceramiczne zwane SYNROC. W przypadku
odpadoéw pochodzacych z paliwa TRISO moz-
liwe jest wykorzystanie zarowno szkiet, jak
i ceramiki do ,kapsutowania” catych mikrosfer
wchodzacych w sktad paliwa. Warunkiem ko-
niecznym jest oddzielenie grafitu, w ktérym
znajdujg sie mikrosfery. Najwazniejszymi za-
letami takich matryc zestalajacych sa: bardzo
wysoka odpornos$¢ chemiczna, odpornosc
na defekty radiacyjne matrycy, odpornosc
mechaniczna oraz stosunkowo fatwa techno-
logia wykonania i mozliwos¢ kondycjonowa-
nia z silnie zredukowang objetoscia. Gtéwna
metoda zestalania odpadéw promieniotwor-
czych w szktach jest proces witryfikacji. HLW
poddaje sie zeszkleniu poprzez zmieszanie
z piaskiem kwarcowym i innymi sktadnikami
szklotwdrczymi. Mieszanke podgrzewa sie

do ponad 1150°C az do momentu stopienia, a nastep-
nie masa wylewana jest do stalowych pojemnikéw [30].
W przypadku materiatéw ceramicznych stosuje sie me-
tode prasowania oraz spiekania proszkéw ceramicznych
[31]. W instytucie Chemii i Techniki Jadrowej réowniez
podjeto badania nad mozliwoscig zestalania mikrosfer
TRISO zaréwno w szkle, jak i w matrycach ceramicznych
(rys. 7). Opracowana zol-zelowa metoda syntezy szkiet
[32] oraz zwigzkéw tytanu [33, 34] umozliwita bezpo-
Srednie wbudowanie w strukture matryc okreslonych su-
rogatow odpadoéw promieniotwérczych przy jednocze-
snym zachowaniu homogenicznego rozktadu odpadéw
w catej jej objetosci. Metody te moga znalez¢ praktyczne
zastosowanie do kondycjonowania odpadéw HLW za-
réwno dla réznych technologii przetwarzania paliwa, jak
i do bezposredniego sktadowania.

Rys. 7. Metody zestalania odpaddw promieniotwérczych opracowane w IChTJ
Fig. 7. Radioactive waste immobilization methods developed at INCT
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Utylizacja wypalonego paliwa potaczona z recy-
klingiem aktynowcéw

Postepowanie z recyklingiem aktynowcéw jest pro-
wadzone tak, jak w punkcie 2, z ta réznicg, ze po etapie
oddzielenia kulek od pretéw paliwa konieczne jest jesz-
cze pozbawienie ich warstw ostonowych (wegiel piroli-
tyczny, SiC). Wysoka trwatos¢ powtok SiC jest przyczy-
ng trudnosci w uwalnianiu jagdra uranowego z czastek
paliwa TRISO.

W Pacific Northwest National Laboratory prowa-
dzone sg obecnie prace nad wykorzystaniem w skali
przemystowej metody pradu pulsacyjnego o wysokim
napieciu wytadowania, do przetwarzania zuzytych
kuleczek paliwa TRISO [35]. Metoda ta polega na za-
stosowaniu impulséw wyfladowann wysokiego napie-
cia/pradu na materiaty, nieprzewodzace ciata state
nieprzewodzace. Dostarczane w ten sposéb napie-
cie (~400 kV i do 100 J/cm) do elektrod oddzielonych
od tego ciata statego ciecza, np. H,0, powoduje, ze
w materiale powstaja impulsy wysokiego cisnienia
(do 1010 Pa) i temperatura (10 000 K), a w wyniku na-
prezen mechanicznych nastepuje pekanie warstw na
powierzchni kuleczek. Nie zidentyfikowano zadnych
niemozliwych do pokonania barier technologicznych
lub bezpieczenistwa, ktére uniemozliwiatyby pomysl-
ne doprowadzenie technologii do czwartego poziomu
TRL. Znaczacym jej atutem jest brak potrzeby stoso-
wania dodatkowych odczynnikéw chemicznych [36].
Warto rowniez podkresli¢, ze energochtonnos¢ zapro-
ponowanego procesu jest niewielka. Podobne badania
nad uwalnianiem pokrytych czgstek i ich fragmentacja
w instalacjach z wytadowaniami wysokiego napiecia
(HV) prowadzono w Joint Research Centre, European
Commission, Inst. for Energy, w Petten [35].

W kolejnych etapach wypalone paliwo TRISO be-
dzie przetwarzane w procesie hydrometalurgicznego
wydzielenia materiatéw rozszczepialnych, a wiec ura-
nu i plutonu, np. w znanym procesie PUREX, albo przy
zastosowaniu zaawansowanych schematéw rozdziel-
czych do separacji aktynowcéw mniejszosciowych (Np,
Am i Cm). Metody te wymagaja jeszcze prac rozwojo-
wych; sa przedmiotem wielu projektéw prowadzonych
obecnie w ramach programéw w duzych konsorcjach
europejskich.

Analiza dostepnych w literaturze informacji na temat
metod stosowanych w gospodarce odpadami zawie-
rajagcymi napromieniony grafit jagdrowy, ze szczegol-
nym uwzglednieniem odpadéw powstatych z dziatania
HTGR, pozwala stwierdzi¢, ze aktualnie nie istnieje jedna,
powszechnie przyjeta, kompleksowa procedura, taczaca
wymogi recyklingu aktynowcéw, przerobu i skladowa-
nia odpadéw promieniotworczych oraz postepowania
z gazami odlotowymi powstajgcymi w trakcie przerobu
grafitu. Przyjete podejscie do postepowania z odpadami
z procesu wytwarzania paliwa do reaktoréw wysokotem-
peraturowych zawierajgcymi grafit powinno uwzgled-

nia¢ sie wyzej opisane strategie. W ramach projektu GO-
SPOSTRATEG-HTR przeprowadzono szczegétowe studia
dotyczace zaréwno postepowania z promieniotwor-
czym grafitem, jak i paliwem TRISO przy uwzglednieniu
réznych cykli paliwowych i strategii postepowania z od-
padami promieniotwdrczymi [37, 38].
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