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Informacje ogolne o pracy

Praca doktorska mgr inz. Zuzanny Marii Krajewskiej ,,Front-end investigations of the coated
particles nuclear fuel for high temperature gas cooled reactors” zostala zlozona w celu
uzyskania stopnia doktora nauk fizycznych w Narodowym Centrum Badan Jadrowych.
Powstata pod kierunkiem promotora, prof. dr hab. inz. Wactawa Gudowskiego oraz promotora

pomocniczego, dr Agnieszki Boettcher.

Dysertacja napisana w formie monografii naukowej zawiera 108 stron, z ktorych 44 to studia
literaturowe, pozostate zawierajg opis i wyniki prac doswiadczalnych z komentarzem autorskim
Kandydatki. Czesc¢ literaturowa pracy poprzedzona jest streszczeniem w jezykach: polskim i
angielskim, oraz listami rysunkow, zawierajacych 56 pozycji i tabel (15 pozycji). Po nich

nastepuje zestawienie akronimow uzytych w pracy.

Na koncu rozprawy zamieszczona zostala bibliografia liczaca 177 pozycji, stosunkowo nowych

referencji (ostatnie cytowane artykuly pochodza z roku 2022). Autorka przedstawita réwniez
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wykaz jej wlasnych osiggnie¢: 5 publikacji (2 jeszcze nieopublikowane; brakuje przy nich
nazwy czasopisma, do ktorego wystano artykuty) oraz 2 wystagpienia konferencyjne. Wszystkie
publikacje zwigzane s3 z badaniami prowadzonymi w ramach przygotowanej pracy
doktorskiej, a ich liczba jest adekwatna do etapu kariery naukowej, na jakim znajduje si¢

Autorka pracy.

Oryginalnos¢ i aktualnos¢ przeprowadzonych prac

Wyzwania transformacji energetycznej stawiaja przed Polskg ambitne cele, ktorych realizacja
wigze si¢ m.in. z przyjetym przez Rzad planem budowy nowoczesnych elektrowni jadrowych
majacych zapewni¢ odpowiedni poziom bezpieczenstwa energetycznego kraju: dywersyfikacje
bazy paliwowej 1 produkcje energii po racjonalnych kosztach, z uwzglednieniem
wspotczesnych wymagan Srodowiskowych. Zastapienie starzejacych sie jednostek spalajacych
paliwa kopalne reaktorami jadrowymi ma umozliwi¢ redukcje emisji CO2 i osiggnigcie

unijnych limitéw klimatycznych.

Program rozwoju energetyki jadrowej w Polsce jest opisany w dwoch kluczowych
dokumentach rzadowych nakreslajacych strategi¢ energetyczng dla Polski: w Programie
Polskiej Energetyki Jadrowej, ktdrego najnowsza wersja zostata przyjeta przez Rad¢ Ministrow
2 pazdziernika 2020 r oraz w Polityce Energetycznej Polski do 2040 roku (PEP2040),
okreslajacej glowne zatozenia transformacji energetycznej, przyjetej przez Radg Ministrow w
roku 2021. Dokument PEP2040, oprocz planu budowy dwoch elektrowni jadrowych,
potwierdza zamiar wdrazania wysokotemperaturowych reaktorow jadrowych (HTR), jako
potencjalnego zrodla ciepta przemystowego oraz mozliwe rozwigzanie dla produkcji paliw

przysztosci.

Koncepcja zastosowania wysokotemperaturowych reaktorow jadrowych do produkcji energii
elektrycznej, jak i zrodta ciepta wysokotemperaturowego jest duzym wyzwaniem technicznym
1 spolecznym. Wysoka temperatura medium roboczego (nawet ok. 950°C) moze znalez¢
zastosowanie do prowadzenia wyselekcjonowanych procesow chemicznych tj. wytwarzania
wodoru czy zgazowywanie wegla. Zastosowanie materiatdw odpornych na dziatanie wysokich
temperatur i promieniowania jonizujagcego w przypadku tych reaktorow nie dotyczy tylko
materiatow konstrukcyjnych, ale takze paliwa jadrowego - sferycznego paliwa typu TRISO,
czyli TRiple coated 1SOtropic. Tak jak inne paliwa jadrowe, TRISO podlega wysokim

wymaganiom zapewnienia jakosci i kontroli jako$ci na wszystkich etapach wytwarzania.



Paliwa TRISO jak i badan jego jakosci, poprzez identyfikacje uszkodzen powstatych na
poczatkowym etapie cyklu paliwowego, dotyczy przedtozona do oceny rozprawa doktorska

mgr Zuzanny Marii Krajewskiej.

Rozprawa sktada si¢ z 7 rozdziatow. Pierwszy z nich stanowi wstep wprowadzajacy czytelnika
w tematyke oddziatywania neutrondéw z materig i efektoéw spowodowanych promieniowaniem
neutronowym. Poprzez zagadnienia reaktorow jadrowych, a zwlaszcza reaktorow
wysokotemperaturowych chlodzonych gazem (HTGR), zarysowuje plany wdrozenia tej
technologii do praktyki przemystowej w Polsce. Kandydatka przedstawia koncepcje TRISO,
bezpiecznego paliwa stosowanego w HTGR i innych reaktorach IV generacji oraz w wielu
typach matych reaktoréw modutowych, tzw. SMR. W rozdziale wstgpnym réwniez krotko
zarysowuje cel swojej dysertacji. Zamyka si¢ on w probach znalezienia odpowiedzi na pytania:
Czy uszkodzenia strukturalne paliwa mozna wykry¢ na podstawie analiz za pomoca
spektroskopii Ramana? Czy zaproponowana metoda naswietlania jonowego, nazywana
rowniez implantacjg jonowa, moze imitowa¢ napromienienie neutronowe w rdzeniu reaktora?
Wg mgr Krajewskiej, metoda ta moze zastgpi¢, przynajmniej w poczatkowej fazie badan
paliwa, metod¢ dtugotrwatego napromieniania probek w reaktorze jadrowym. Moze roOwniez
by¢ metoda kontroli paliwa przed zatadowaniem do reaktora, pozwalajaca na wykrycie
uszkodzen struktury powtok TRISO chronigcych przed wydostawaniem si¢ produktow
rozszczepienia uranu na zewnatrz. Taka metoda diagnostyki szczelnos$ci pozwala na wykrycie
wszelkich defektow jeszcze przed wtozeniem paliwa do reaktora, co w konsekwencji przektada

si¢ na bezpieczenstwo pracy HTGR.

Ocena ogolnej wiedzy teoretycznej kandydatki w reprezentowanej dyscyplinie naukowej

Rozdzial 2, nastepujacy po wstepie, koncentruje si¢ na przedstawieniu ogoélnej wiedzy na temat
oddzialywan neutronéw i jondw z materig, mozliwych uszkodzen radiacyjnych; wprowadza
terminy i parametry uzywane pdzniej w pracy do opisu odksztalcen. W tym rozdziale Autorka
przedstawita rowniez istniejace technologie reaktoréw jadrowych, z wyr6znieniem technologii
HTGR. Krotko opisata histori¢ rozwoju takich reaktoréw - od reaktora Dragon w Wielkiej
Brytanii poprzez wspotczesne projekty realizowane w roznych czeéciach $wiata ze
stosowanymi rownolegle konfiguracjami rdzenia: pryzmatycznym i z rdzeniem usypanym, tzw.

,»pebble bed”.



W rozdziale 3 mgr Krajewska opisata szczegdtowo paliwo TRISO, jego budowe, poszczegdlne
warstwy ochronne i ich funkcje. Opisata kategorie mechanizméw uszkodzen paliwa pod
wplywem promieniowania w rdzeniu reaktora oraz przyczyny ich powstawania. Interesujagcym
fragmentem tego opisu jest zestawienie metod kontroli jakoSci czastek paliwa wraz ze

stosowanymi metodami diagnostyki odpowiadajgcymi poszczegdlnym parametrom.

Zarowno w tym fragmencie opisu podstaw teoretycznych zjawisk waznych dla dziatania
reaktorow jadrowych, samego HTGR oraz paliwa, jak i w dalszych rozdziatach pracy
doktorskiej Kandydatka zaprezentowata dobrg orientacje w przedmiocie swoich badan i

aktualnej literaturze przedmiotu.

Whyniki i osiagniecia

Cz¢$¢ eksperymentalng dysertacji otwiera rozdzial 4, w ktorym mgr Zuzanna Krajewska
opisala szczegblowo narzedzia diagnostyczne stosowane w pracy. Wsrod nich byly metody,
takie jak spektroskopia Ramana i skaningowa mikroskopia elektronowa. Ten rozdzial
przedstawia metodyke badan z jej cechami innowacyjnymi, ktérymi z pewnoscig jest podejscie
do przygotowania probek paliwa do badan oparte na nowej metodzie polerowania jonowego
pozwalajacej na uzyskanie czystych przekrojow kulek paliwa i odstonigcie kolejnych,
niezdeformowanych mechanicznie powlok. Metoda ta zostala poréwnana do mechaniczne;j
metody polerowania za pomocg papieru $Sciernego o réznej wielkosci ziarna, CO zostato
przedstawione w rozdziale 5 bedacym najwazniejsza czeSciag pracy, opisujacym
przeprowadzone do$wiadczenia na probkach tzw. p-TRISO, czyli czastek nie zwierajacych
materiatu rozszczepialnego. Zostal on zastgpiony tlenkiem cyrkonu domieszkowanym, dla
stabilizacji struktury, tlenkiem itru. Roéznice pomigdzy dwoma stosowanymi metodami
polerowania zostaty uchwycone przez obrazowanie SEM uzyskanych przekrojow granulek
oraz badania za pomoca mikroskopu konfokalnego i poréwnanie chropowato$ci powierzchni.
Jak przewidywano, metoda jonowa jest mniej inwazyjna, nie deformuje powierzchni, co ma
znaczenie przede wszystkim dla zachowania porowatej struktury warstwy buforowej, ktora

przy polerowaniu mechanicznym tatwo ulega odksztatceniom.

Odpowiednie przygotowanie probek i przekrojow odkrywajacych poszczegolne warstwy
powlok TRISO bylo etapem wstepnym do wilasciwych badan, pozwalajacym na uzyskanie
wiarygodnych wynikow pdzniejszego obrazowania mikroskopowego 1 pomiardw

spektrometrycznych. Natomiast celem ostatecznym eksperymentow byto znalezienie szybkiej,



wiarygodnej metody wykrywania uszkodzen warstw czastek TRISO na etapie poczatkowym,
czyli przed wprowadzeniem paliwa do reaktora. Aby bada¢ efekty uszkodzen, nalezato je

sztucznie wygenerowac, bezpieczng i skuteczng metoda.

W pracy napromienienie probek w rdzeniu reaktora zastgpiono technika implantacji jonow.
Technika ta jest szybsza i tatwiejsza do kontrolowania niz kosztowny 1 czasochtonny proces
napromieniania w reaktorze. Nie powoduje ryzyka wynikajacego z operowania probkami
radioaktywnymi, a wigc calkowicie spelnia zasade ALARA ,tak nisko jak jest to realnie
mozliwe”. To czesto stosowany w badaniach radiochemicznych sposéb unikania zagrozenia
poprzez stosowanie surogatow lub technik eliminujacych dziatanie promieniowania
jonizujgcego w pracach laboratoryjnych. Co wigcej, w opinii Autorki pracy, uzyskiwane wyniki
z naswietlania jonami powinny by¢ wystraczajace dla zrozumienia zachowania paliwa TRISO
na poczatkowym etapie cyklu, czyli przed praca w reaktorze. To teza, ktdrg probowata
udowodni¢ w swojej pracy doktorskiej. Metoda implantacji jonowej mogtaby zatem stac sie

stosunkowo szybka metoda diagnostyki ewentualnych uszkodzen.

Wstepne eksperymenty napromieniania przeprowadzono przy uzyciu materiatu zastgpczego,
imitujgcego docelowy obiekt badan. Dla okreslenia warunkow napromieniania granulek
paliwa, tzn. fluencji i energii strumienia jonow Ne*, w badaniach przygotowawczych mgr
Krajewska zastosowata czysty, pierwotny grafit, odpowiednik grafitu pirolitycznego, z ktérego
sa wytworzone warstwy granulek TRISO. Po przeprowadzonych doswiadczeniach i
obliczeniach, jako optymalne dla dalszych badan implantacji jonowej uznata energi¢ 160 keV

i fluencje wyjsciowa 102 jonow/cm?.

Eksperymenty implantacji jonowej z probkami p-TRISO w strumieniu jonéw Ne® i He™ byly
poprzedzone symulacjami prowadzonymi za pomocg kodow SRIM i TRIM. Umozliwily one
obliczenia parametru DPA (liczba przemieszczen na atom) pozwalajacego porownywac
ilo§ciowo dane dla neutronéw z danymi uzyskanymi dla napromienienia jonami, a nastgpnie
przeliczy¢ uzyskane wezesniej wartosci fluencji. Eksperymenty naswietlania probek p-TRISO
w strumieniu jonow Ne® i He™ mgr Krajewska prowadzita dla fluencji odpowiadajacych
naswietleniu neutronami w rdzeniu rektora przez okres 1, 3 1 5 lat. Trzy rodzaje probek byty
badane: zawierajace pojedyncze warstwy — porowata buforowa albo weglowa IPyC, badz
posiadajace obie te warstwy. W doswiadczeniach do identyfikacji powstalych uszkodzen
Kandydatka testowata spektroskopi¢ Ramana; weryfikowata, czy za jej pomocg mozna

uchwyci¢ zmiany powstale w warstwach p-TRISO. Sprawdzita, czy implantacje mozna



przeprowadzi¢ rowniez dla granulek niepolerowanych, na ich zewngtrznej warstwie, CO

znacznie oszczedzitoby czas przygotowania probek do badan.

Przeprowadzone eksperymenty =z réznymi probkami p-TRISO, polerowanymi i
niepolerowanymi, daly podstawy do wyciagni¢cia wnioskdOw o mozliwosci zastosowania
opracowanej metodologii identyfikacji generowanych defektow struktury warstw otaczajacych
czastki TRISO za pomoca spektroskopii Ramana, wspomaganej innymi metodami
diagnostycznymi, takimi jak skaningowa mikroskopia elektronowa, czy mikroskopia
konfokalna. Aby zasymulowa¢ warunki panujace w reaktorze stosowano implantacj¢ jonow.
Takie podejscie jest nowe, moze w przysztosci znacznie skrocié czas generowania uszkodzen

w probkach i wykluczy¢ koniecznos$¢ pracy z materiatami radioaktywnymi.

Kluczowe znaczenie dla przeprowadzonych badan mialo przygotowanie probki przez
zastosowanie mniej inwazyjnego niz mechaniczne polerowania jonowego. Nie powodowato
ono uszkodzen warstw paliwa i zanieczyszczania przekrojéw materiatem pochodzacym z

polerowania, a konsekwencji zafatszowania wynikow pomiarow.

Wnhioski z badan przedstawiono w rozdziale 6, stanowigcym podsumowanie koncowe pracy
doktorskiej. Tu mgr Krajewska przedstawita swoje obserwacje i konkluzje przeprowadzonych
eksperymentow, stwierdzita poprawnos¢ wyboru uzytych instrumentow, prawidtowosé
zastosowanej metodyki, jej adekwatnos¢ do stawianych celow, z czym recenzentka catkowicie

si¢ zgadza. Wykazala luki w istniejacej wiedzy 1 wstepnie wskazata kierunki dalszych badan.

Prace uzupetnit spis literatury, ktora przyczynita si¢ do jej powstania (rozdzial 7). Lista 177
pozycji referencyjnych zawiera publikacje dotyczace technologii reaktorow IV generacji i
paliw do tych reaktorow, w tym wlasne publikacje Kandydatki, dokumenty panstwowe, raporty
roznych organizacji krajowych i migdzynarodowych, w koncu odniesienia do stron
internetowych zawierajacych potrzebne w pracy dane. Literatura jest stosunkowo nowa i

aktualna, adekwatna do przedmiotu prowadzonych badan.

Uwagi ogolne

Przedstawiona praca doktorska stanowi nowe podejscie do badan defektow paliwa TRISO
mogace sta¢ si¢ szybka metoda diagnostyczng wyprodukowanego lub magazynowanego
paliwa. Paliwo to, wyposazone w 3 - 4 warstwy barierowe z materialdow potencjalnie
wytrzymatych chemicznie i radiacyjnie stanowi jeszcze jeden element bezpieczenstwa

reaktorow HTGR. Aby to bylo zachowane, powloki pokrywajace rdzen z materiatu
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rozszczepialnego muszg by¢ szczelne na wszystkich etapach postepowania z paliwem:
transportu, pracy w reaktorze jadrowym, czy wreszcie dzialan po wyjeciu z reaktora. Ten
ostatni etap ma szczegdlne znaczenie, gdyz radioaktywnos¢ wypalonego paliwa jest duza, a
emisja produktow rozszczepienia jest szczegdlnie niebezpieczna dla srodowiska i organizmow
zywych. Mozliwosci testowania stanu wypalonego paliwa przedstawiona metoda nie daje,
niemniej jest ona punktem wyjscia do zainteresowania si¢ sposobami diagnostyki paliwa na
wszystkich etapach cyklu paliwowego. Szybkos$¢ i bezpieczenstwo testow paliwa jest duza
zaletg nowej metody, jej wadg niewatpliwie jest wspomniane ograniczenie do wstepnego etapu
cyklu paliwowego. Napromienianie jonowe nie jest w pelni tozsame z oddzialywaniem
neutrondw w rdzeniu reaktora, gdzie paliwo narazone jest na wysokie temperatury, a neutrony
charakteryzuje wyzsza energia niz w przypadku proponowanych w pracy jonow He" i Ne™.
Warunki stosowane w do$wiadczeniach mozemy uznawac jedynie za przyblizone. Z tych
ograniczen mgr Krajewska zreszta zdaje sobie sprawg¢ planujac dalszy ciag badan, m.in.
uzupetnionych o eksperymenty prowadzone w podwyzszonych temperaturach i przy

zastosowaniu jonéw o wyzszych energiach 1 wigkszym zasiggu.

Praca jest napisana starannie, zrozumiatym jezykiem, uzupetniaja ja rysunki, liczne wykresy i
mapy obrazujace wyniki uzyskane za pomoca spektrometrii Ramana, roéwniez wizualizacje i

obrazy mikroskopowe uszkodzen.

Uwagi szczegolowe

Drobne niedociagnigcia, bledy literowe i interpunkcyjne nie wplywaja na czytelno$¢ tekstu;
czasami wystepuja bledy pisowni, takie jak kalki z jezyka angielskiego, np. uzycie stowa
,pyrolityczny” zamiast ,,pirolityczny”, czy ,,buffer” w miejsce buforu.

Wsrdd spisu  publikacji podane sa 2 pozycje nieopublikowane z informacja ,,submitted to
Journal”, bez podania nazwy czasopisma, do ktorego je wystano. Dobrze bytoby uzupetnic liste
0 te nazwy, skoro publikacje juz zostaty wystane. Jak zauwazytam, jedna z publikacji zostata

zreszta juz opublikowana.

b

Razi sformulowanie ,tysigce czastek paliwa jest zanurzonych w matrycy...” stowo
zanurzonych stosuje si¢ do cieczy, tu nalezaloby znalez¢ inne, bardziej odpowiednie stowo:

umieszczonych, wprowadzonych do matrycy, etc.

Trudno zgodzi¢ si¢ ze sformutowaniem: “TRISO-particle is currently experiencing a

renaissance”. Moze technologia HTGR zastuguje na takie stwierdzenie, cho¢ rowniez w
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ograniczonym stopniu; paliwo TRISO jest z nig zwigzane, ale jak rowniez wykazaly badania
mgr Krajewskiej, wiele probleméw zwigzanych z jego wytwarzaniem wymaga jeszcze

rozwigzania.

Posumowanie koncowe

Przedtozona rozprawa doktorska Pani mgr inz. Zuzanny Marii Krajewskiej catkowicie speinia
wymagania Ustawy: ,,Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce” (test jednolity Dz. U. z 11 marca
2022 r., poz. 574) okreslone w artykule 187, tzn. prezentuje ogo6lng wiedze teoretyczng
Kandydatki w dyscyplinie: nauki fizyczne oraz umiej¢tno$¢ samodzielnego prowadzenia pracy
naukowej, a jej przedmiotem jest oryginalne rozwigzanie problemu naukowego, ktore w
przysztosci moze by¢ zastosowane w sferze gospodarczej. Praca doktorska Pani mgr inz.
Zuzanny Marii Krajewskiej skupiajac si¢ na zagadnieniach waznych, takich jak identyfikacja
defektow paliwa TRISO prowadzacych do utraty szczelnosci warstw weglowych, pozwala na
wzmocnienie kontroli jakosci paliwa, a tym samym wptywa na bezpieczenstwo przysztych

reaktorow HTGR oraz catej technologii opartej na tych reaktorach

Waznym elementem mojej oceny jest fakt opublikowania kilku prac zwiazanych tematycznie
z dysertacja w czasopismach naukowych, co §wiadczy o pelnym zaangazowaniu Kandydatki w

prace naukow3 1 potwierdza warto$¢ prowadzonych przez nig badan.

7 uwagi na powyzsze, wnosz¢ o przyjecie pracy przez Rade Naukowg Narodowego Centrum
badan Jadrowych i o dopuszczenie do dalszych czynnosci przewodu doktorskiego w

dyscyplinie Nauki Fizyczne, w Dziedzinie Nauk: Nauki Sciste i Przyrodnicze.
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