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rozprawy doktorskiej mgr. inz. Dominika Bohm
p.t.,,Nuclear fuel recycling by distillation based

separation”

Promotor pracy: prof. dr hab. Zbigniew Konrad Czerski

Podstawg prawng sporzadzenia niniejszej recenzji jest pismo Przewodniczagcego Rady Naukowej
Instytutu Fizyki Uniwerytetu Szczecinskiego, prof. dr. Jerzego Cioslowskiego, informujgca o decyzji
Rady wg Uchwaty Nr 7/2023 z dnia 13. lipca 2023 powotujgcej mnie na recenzenta ww. rozprawy

doktorskiej pana mgr. inz. Dominika B6hm

1. Zakres pracy

Przedfozona mi ww. rozprawa doktorska napisana jest w jezyku angielskim i zawiera:

e oswiadczenie doktoranta w jezyku polskim z dnia 21.06.2023
e streszczenie pracy w jezyku angielskim i w jezyku polskim

e spis tresci

e spis rysunkow

e spis skrotow i uzytych w pracy symboli.

Gtéwna czesc¢ pracy liczy 130 stron i 5 rozdziatow. Ponadto praca zawiera 82 strony zatgcznikéw (6
czesci), 182 pozycji literaturowych oraz wykaz najwazniejszych publikacji autora dotyczacych tematu

rozprawy doktorskiej (str. 209-211).

Rozprawa doktorska, napisana w jezyku angielskim, poSwiecona jest zagadnieniu zagospodarowania
i regeneracji odpadow wypalonego paliwa jadrowego za pomocg chlorowania i destylacji frakcyjne;j

do ponownego przetwarzania w reaktorze DFR.
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2. Przedmiot pracy

W zwigzku ze swiatowym szybkim wzrostem kosztéw energii, rozwdj gospodarczy w Swiecie zalezy
gtownie od efektywnosci technologii w procesach produkcyjnych, szczegdlnie w tych, w ktérych
stosowana jest rektyfikacja. W tych procesach niezbedne sg tanie i ekologiczne Zrddfa energii
niezbedne do prowadzenia termicznych proceséw rozdziatu. Istniejagce metody produkcji energii
elektrycznej przy pomocy reaktorow jgdrowych uznawane sg w swiecie za bardzo drogie ze wzgledu
na nierozwigzany do tej pory problem sktadowania odpadéw promieniotworczych oraz ich
ucigzliwo$¢ dla srodowiska naturalnego oraz ludnosci a takze ze wzgledu na brak sprawdzonych i
tanich technologii do regeneracji tych odpaddéw. Stagd m.in. z tych powodoéw w takich krajach jak np.
Niemcy aktualnie catkowicie zrezygnowano z produkcji pradu w elektrowniach atomowych. Ponadto
surowiec stosowany w elektrowniach jgdrowych w krajach EU importowany jest gtéwnie z krajow

politycznie niestabilnych, co aktualnie ogranicza ich powszechne zastosowanie.

Duzym postepem w tej dziedzinie jest zastosowanie do produkcji energii elektrycznej
wyskokosprawnego i wydajnego reaktora dwuptynowego (DFR = dual fluid reeactor) na ciekfe
paliwo jgdrowe, co prowadzi do znacznej redukcji kosztéw produkcji energii elektrycznej oraz co jest
szczegolnie istotne w tej technologii, umozliwia regeneracje zuzytego paliwa przez oczyszczanie przy
uzyciu systemu kolumn rektyfikacyjnych, w ktérych nastepuje odzysk nie tylko uranu w postaci UCls,

ale i szeregu pierwiastkdw chemicznych m.in. metali ziem rzadkich jak np. tréjchlorek plutonu.

W przedstawionej rozprawie gtéwnym jej celem jest uzasadnienie przydatnosci i stosowalnosci
procesow destylacyjnych i rektyfikacyjnych przy uzyciu chlorowania zuzytego paliwa pod normalym
cisnieniem i uzyskanie go w postaci czterochlorku uranu, ktéry dzieki duzej réznicy temperatury
wrzenia w stosunku do innych chlorkéow réznych metali ciezkich da sie uzyska¢ w postaci na tyle
czystej ok. 95%, ze mozna go zawrdcic¢ do procesu DFR. Doktorant, ze wzgledu na brak publikacji i
wynikow na rzeczywistych uktadach, opart sie na wynikach eksperymentalnej pracy z 1947 roku, na
tej podstawie dokonat walidacji danych eksperymentalych przy uzyciu dostepnego programu

ChemSep oraz kodu Octav/MATLAB opracowanego przez doktoranta.

Praca jest bardzo obszerna, liczy z dodatkami 225 stron, z czego gtéwna czes¢ pracy przedstawiona

jest na 130 stronach.
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We wstepie (czes$¢ 1) doktorant omowit szczegotowo istniejgcy do dzis problem komercjalnej
utylizacji odpadow w klasycznej elektrowni jadrowej, ktdry do dzi$ nie zostat catkowicie rozwigzany
i przedstawit w nim cel rozprawy, w ktdrej uzasadnia stosowalnos¢ proceséw rektyfikacji do
regeneracji zuzytego paliwa jgdrowego. Doktorant prezentowat na kilku konferencjach w mniejszym

zakresie w swoich licznych publikacjach i referatach w kraju i za granicg, str. 209/211.

W czesci Il doktorant przedstawit podstawowe procesy rozdziatu substancji, gtéwnie destylacji i
krystalizacji oraz klasyczne metody rozdziatu gtéwnie uktadéw dwu- i wielosktadnikowych, opisat
znane metody wyznaczania minimalnej ilosci stopni teoretycznych rozdziatu, minimalnego stosunku
orosienia dla znanych danych réwnowagowych VLE oraz wyznaczania ilosci stopni teoretycznych

niezbednych w procesie rozdziatu.

Duzo miejsca poswiecit doktorant w czesci lll wyznaczaniu danych rownowagowych VLE dla uktadéw
chlorkéw réznych metali wystepujgcych w paliwie oraz analizowat ich wptyw na realny przebieg
danych rownowagowych w catym zakresie stezen czterochlorku uranu od 0 do 100 %, w kombinacji

z innymi pierwiastkami/metalami m.in. plutonem.

Czesé IV doktorant poswiecit opisowi catego procesu regeneracji odpadéw nuklearnych (rys. 32)
przedstawiajgc kolejno ogdlng koncepcje a nastepnie specyfikacje poszczegdlych stopni rozdziatu.
Metoda przedstawiona w pracy na rys. 32 oparta jest na rozwazaniach teoretycznych, opisanych
czesciowo w literaturze dla podobnych uktadéw i przez analogie zastosowang do odzysku paliwa w

postaci UCls celem zawrotu do DFR.

W czesci V doktorant przedstawit w skrdcie analize i podsumowanie uzyskanych wynikéw oraz
przedstawit perspektywe realzacji procesu omdéwionego w pracy po walidacji i przeprowadzeniu
dalszych badan na podstawie ktérych w przysztosci bedzie mozna zrealizowac technologie, ktora

przedstawiono na rys. 32.

3. Ogodlna ocena merytoryczna pracy

Recenzjonowana rozprawa doktorska poswiecona jest problemowi regeneracji / zawracania
zuzytego paliwa jagdrowego stosowanego w tzw. reaktorach DFR, ktéry da sie wg doktoranta

rozwigza¢ na drodze rektyfikacji ciektych i stabilnych roztworéw szeregu w paliwie zawartych
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chlorkéow metali, m.in. czterochlorku uranu UCls, ktéry jest gtéwnym produktem w szeregu w
procesie DFR. W tym celu doktorant opracowat program symulacyjny do walidacji dostepnych
danych ekperymentalnych w literaturze autoréow Stoddard i Pietz (1947) w procesie Krolla destylacji
chlorkéw tytanu oraz poréwnat uzyskane wyniki z dostepnym i szeroko stosowanym w praktyce
programem komercyjnym ChemSep, autorow Kooijman i Taylor (2020) uzyskujac doskonata
zgodnos¢ z wynikami doswiadczalnymi w procesie Krolla destylacji TiCls. Na tej podstawie oraz na
podstawie opublikowanej w 2023 koncepcji autora stosowania przez chlorowanie i destylacje NdFeB
(2023) opart doktorant koncepcje technologii do tzw. procesu regeneracji paliwa jadrowego SNF na

drodze rektyfikacji, rys. 2,

W czesci Il doktorant przedstawit podstawy i zatozenia do obu programoéw do symulacji procesu SNF
z procesami wstepnymi w procesach oszyszczania zuzytego paliwa jadrowego i definiujac
poszczegolne procesy jednostkowe nadajace sie do realizacji proponowanej nowej technologii tak,
aby uzyskany materiat do zasosowania w procesie SNF zawierat okoto 95% uranu UCla.
Przedstawiona lista opreacji jednostkowych niezbedna do tego celu nie budzi zastrzezen i jest

zgodna z tymi stosowanymi w praktyce przemystowej.

W punkcie 2 doktorant przedstawit podstawy transportu masy dla uktadéw wielosktadnikowych
para-ciecz i ciato state-ciecz oraz modelowania podstawowych operacji jednostkowych a takze
obszernie oméwit, co mozna byto przedstawi¢ w znacznie bardziej skréconej wersji powotujac sie na
literature przedmiotu, podstawy destylacji i rektyfikacji w aparatach kolumnowych, co w zasadzie
opisane jest obszernie w znanych monografiach zagranicznych cytowanych w rozprawie, ale i w
krajowych jak w nie cytowanej monografii profesora Ziotkowskiego ,Destylacja i rektyfikacja w

przemysle chemicznym”, WNT Warszawa.

Przedstawione w tej czesci metody obliczeniowe wyznaczania liczby stopni téoretycznych metodami
McCabe’a i Thielego oraz Fenske, podrozdziat 2.2.4.3, sg niezbedne do wstepnego zaprojektowania
gtownych gabarytow kolumn destylacyjnych zbyt obszerne, ale bardzo dobrze opisane w literaturze

przedmiotu oraz dostepne takze w literaturze polskiej.

Podanie natomiast przyblizonej wartosci HETP (16 cali) do obliczania wysokosci aktywnej czesci
kolumny H wymagatoby osobnego szerszego uzasadnienia i omdéwienia, gdyz wielkos¢ ta zalezy nie
tylko od typu, wielkosci zastosowanej zabudowy (wypetnienia czy poétki), ale i od wiasciwosci

fizykochemicznych i dyfuzyjnych uktadu i od stosowanych warunkdéw ruchowych, czyli obcigzen faza
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gazowg i ciektg. Stad opisany w pracy sposob ich projektowania jest bardzo mocno uproszczony i
mocno orientacyjny a cytowane zrédta literaturowe daleko odbiegajg od stosowanych aktualnie

metod projektowych opisanych w literaturze przedmiotu (strona 41/42).

Analizujgc opis przedstawienia procesow destylacji w procesie SNF dokorant przyjat rozdziat
mieszaniny ciektych chlorkéw stosujgc destylacje okresowq przy catkowitym powrocie (stosunek
orosienia L/D = u = o), z okresowym odbiorem destylatu, ktéry ma zawiera¢ docelowo w destylacie
95% UCls. Dlatego zasilanie surowcem odbywa sie periodycznie do kuba kolumny po

oddestylowaniu najbardziej lotnego UCla.

W czesci Il stanowigcej gtdwng i bardzo interesujgcg czes¢ pracy, doktorant po przedstawieniu
metod obliczania rownowag dla uktadéw ciecz-para VLE i po wnikliwej ich analizie w uzasadniony
sposdb opisat zasady modelowania rektyfikacji wielosktadnikowej przyjmujac model réwnowagowy
dla mieszanin zawartych w odpadach radioaktywnych, dla ktérych brak jest danych
rownowagowych dla uktadow ciecz-para VLE w zakresach wyzszych temperatur rzedu

1000 — 2000 K.

Doktorant zatozyt, wskutek braku danych literaturowych, ze do obliczania rownowag mozna przyjac
wartosci wspotczynnikéw aktywnosci dla standw SLE i przenies¢ je dla uktadéw VLE ciecz-para
przyjmujac, ze sktad mieszaniny w punkcie azeotropowym nie zmienia sie ze wzrostem ci$nienia. Dla
rozwazanego gtéwnego produktu w procesie UCls i dla innych wyzszych wystepujgcych w odpadach
chlorkéw metali, doktorant zatozyt, ze mozna przenies¢ procedury wazne dla mieszanin
dwusktadnikowych na wielosktadnikowe a dla wyznaczenia wspoétczynnikéw aktywnosci zastosowat
réwnania Margulesa. To zatozenie jest bardzo interesujace i jego zasadnos¢ wymagatoby szerszego
omdwienia w pracy. Wartosci tych statych dla czterochlorku uranu UCls wraz z innymi wybranymi
chlorkami metali zestawit doktorant w tabeli 9 a dane rownowagowe VLE dla szeregu uktadéw UCls

z innymi metalami przedstawit graficznie na rysunku 16.

W punkcie 4. czesci Il doktorant przedstawit wtasny model implentowany do Octave/MATLAB i
poréwnat dodatkowo uzyskane wyniki symulacji z danymi wg programu ChemSep, stosowanego do
symulacji znaych proceséw jak destylacji jednostopniowej, odgazowywania jednostopniowego

(flash) do destylacji ciggtej i destylacji przy catkowitym nawrocie orosienia, tab.10.
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W punkcie 5.2 opisat proces destylacji przy catkowitym nawrocie orosienia i okresowym odbiorze
destylatu, gdzie gtownie chodzi o odzysk produktu roztworu UCls wg procesu regeneracji odpadow,

rys. 23.

W dalszej czesci pracy przedstawit wyniki walidacji symulacji danych eksperymentalnych w procesie
Krolla wg obu programéw, dokumentujgc bardzo dobrg zgodnos¢ obu modeli z opublikowanymi

danymi eksperymentalnymi z 1947, co potwierdza przyjete przez doktorant zatozenia.

Uzyskane wyniki stanowity dla doktoranta podstawe do opracowania koncepcji technologii do
regeneracji odpaddéw SNF celem odzyskania gtéwnego produktu, czyli 95% UCls, przedstawionej na
uproszczonym schemacie technologicznym na rys. 32 i omdwionej w czesci IV od stopnia
mechanicznej obrobki odpadéw do gléwnego procesu, ktérym jest trzystopniowa destylacja
prowadzgca do uzyskania destylatu 95% UCls oraz proces oczyszczenia gazu odpadowego przy

zastosowaniu znanego procesu Lindego.

Doktorant bardzo precyzyjnie opisat poszczegdlne stopnie technologii ze szczegdlnym
uwzglednieniem wynikéw symulacji destylacji SNF, rys. 36. W poszczegdlnych stopniach i
temperaturach az do t = 2000 K, 1 atm pod normalnym cisnieniem najbardziej interesujacych

doktoranta proceséw rozdziatu w poszczegdlnych stopniach.

Podsumowanie wynikéw doktorant przedstawit w czesci V i strescit gtowny cel pracy oraz
przedstawit wizje dalszych prac niezbednych jeszcze do przeprowadzenia i bedacych podstawa do

realizacji przedstawionej na rys. 32 technologii w praktyce.

Gtownie sg to prace zwigzane z wyznaczaniem danych réwnowagowych VLE dla rozwazanych
uktadéw i walidacja zatozern przedstawionych w rozprawie, budowa instalacji pilotowych i
przeprowadzenie badan destylacji poszczegdlnych stopni na instalacjach pilotowych. Jest to
szczegolne dzis kolejne ektremalne wyzwanie dla konstruktoréw oraz inzynierii materiatowej oraz

automatyki opisanych w pracy procesow.

W czesci VI (Appedix) podzielonej na rozdziaty A — E doktorant zamiescit kolejno w rozdziatach
informacje uzupetniajgce A i B podstawy obliczania wtasnosci fizykochemicznych i dyfuzyjnych, i
rownowag niezbednych przy modelowaniu proceséw rozdziatu dla poszczegdlnych substancji
czystych i mieszanin wystepujgcych w odpadach SNF, co swiadczy o dobrej znajomosci podstaw

metod w procesie projektowania instalacji do proceséw rozdziatu.
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W rozdziale C zestawit uktad i liste gtéwnych sktadnikow materiatow odpadowych SNF i HLW (high-
level radioactivity waste) oraz szczgdétowo opisat proces ich chlorowania oraz resultaty symulacji
rozdziatu na drodze destylacji odpowiednio do koncepcji technologii do utylizacji odpadéw SNF i

HLW w procesie destylacji poszczegdlnych stopni regeneracji odpadéw przedstawionej na rys. 32.

Gtowny proces rozdziatu mieszaniny UCLs i CrCl, przebiega wg koncepcji do odzysku czystego UCls
w kolumnie DC-1, rys. 32, w zakresie temperatur od 1068 do 1575 K, 1 atm w dwdch kolumnach, w
ktérych niezbedna jest realizacja 3+2=5 stopni teoretycznych, rys. 66. W dalszej czesci

przedstawiono wyniki symulacji w kolejnych stopniach wg koncepcji przedstawionej na rys. 32.

W rozdziale D doktorant zamiescit wyniki uzupetniajgce symulacje procesow destylacji dla szeregu
mieszanin testowych z uwzglednieniem ciepta akumulacji w kolumnach destylacyjnych,
przyktadowo przy zastosowaniu kolumn pétkowych sitowych, co moim zdaniem nalezato uzasadnic
wstepnym oszacowaniem parametrow ruchowych na podstawie metod projektowania kolumn

potkowych opisanych w literaturze.

W rozdziale E prace doktorant koriczy krétkim opisem programu ChemSep uzytego w pracy celem

poréwnania i walidacji modelu réwnowagowego Octave/MATLAB, opracowanego przez doktoranta.

4. Wniosek koncowy

Mgr. Dominik Bohm przedstawit rozprawe doktorska p.t. ,,Nuclear fuel recycling by distillation based

separation”.

Stwierdzam, ze ww. rozprawa stanowi pionierskie i innowacyjne, oryginalne aktualnie jeszcze
teoretyczne rozwigzanie dotyczgce nierozwigzanego problemu utylizacji odpadéw w elektrowniach
jadrowych metodami destylacji i rektyfikacji i zawracania zregerenowanego gtéwnego produktu

95% UCls do reaktora DFR.

Przedstawiona zostata przez doktorant oryginalna metodyka opracownia danych réwnowagowych
VLE dla uktadéw wrzgcych w zakresie bardzo wysokich temperatur do 2000 K. Ponadto a tej bazie
doktorant opracowat wtasne oprogramowanie symulacyjne, przy pomocy ktérego zweryfikowano
dane eksperymentalne z literatury, co pozwolito na opracowanie nowatorskiej koncepcji utylizacji

odpaddéw SNF i HLW celem odzysku gtéwnego produktu 95% UCls zawracanego do reaktora DFR.
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Doktorant wykazat takze, ze opanowat nowoczesne metody obliczeniowe i programy symulacyjne
do rozwigzywania skomplikowanych proceséw rektyfikacji w ektremalnych warunkach ruchowych i

materiatowych, i wykazat sie bardzo dobrg znajomoscig termodynamiki oraz literatury przedmiotu.

Praca spetnia wymagania stawiane rozprawie doktorskiej okreslone w art. 187 ust.1-3 ustawy z dnia

20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce.

Biorgc pod uwage wysoki poziom naukowy rozprawy, stwierdzam, ze przedstawiona mi praca
spetnia w petni wszelkie wymagania stawiane rozprawie doktorskiej, stawiam takze wniosek o
przyjecie rozprawy doktorskiej i dopuszczenie jej do publicznej obrony, jak réwniez wnioskuje o

jej wyrdéznienie.

Oberhausen, 11.09.2023

/ /ywl[[éééu)\c

prof. dr hab. Jerzy Mackowiak
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