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FROM A NUCLEAR PLANT

(54) Bezeichnung : VERFAHREN ZUR REDUZIERUNG ODER ZUMINDEST TEILWEISEN ENTFERNUNG SPEZIFI-
SCHER RADIOTOXIKA AUS EINER KERNTECHNISCHEN ANLAGE

(57) Abstract: Within the context of the invention, a method was developed for the at least partial removal of a radiotoxic agent
from a nuclear plant. During operation of said plant, at least one working fluid flows through it, the fluid being introduced into the
plant through at least one supply line and discharged from the plant through at least one return line. The working fluid can in par-
ticular be a cooling fluid or a cooling gas. According to the invention, at least one corrosive agent is introduced through the sup-
ply line into the plant, either individually or in combination with the working fluid. The corrosive agent is then brought in contact
with the radiotoxic agent in the plant and converts the radiotoxic agent at least partially into a chemical compound through a che-
mical reaction. The chemical reaction takes place substantially only on the outer and inner surfaces with which the corrosive agent
comes in contact, including inner surfaces of pores in which the corrosive agent penetrates. The chemical compound is discharged
from the plant at least partially by way of the return line.

(57) Zusammenfassung: Im Rahmen der Erfindung wurde ein Verfahren zur zumindest teilweisen Entfernung eines Radiotoxi-
kums aus einer kerntechnischen Anlage entwickelt. Diese Anlage wird im Betrieb von mindestens einem Betriebsmittel durch-
stromt, das durch mindestens einen Vorlauf in die Anlage eingefiihrt und durch mindestens einen Riicklauf aus der Anlage ausge-
fiihrt wird. Das Betriebsmittel kann insbesondere eine Kiihlfliissigkeit oder ein Kiihlgas sein. Erfindungsgem&l wird mindestens
ein Korrosionsmedium einzeln oder in Kombination mit dem Betriebsmittel durch den Vorlauf in die Anlage eingefiihrt. Das Kor-
rosionsmedium wird sodann in der Anlage mit dem Radiotoxikum in Kontakt gebracht und iiberfiihrt das Radiotoxikum durch
eine chemische Reaktion zumindest zum Teil in eine chemische Verbindung. Dabei findet die chemische Reaktion im Wesentli-
chen lediglich an &ufleren und inneren Oberfldchen, mit denen das Korrosionsmedium in Kontakt kommt, einschlieSlich innerer
Oberfldchen von Poren, in die das Korrosionsmedium eindringt, statt. Die chemische Verbindung wird zumindest zum Teil durch
den Riicklauf aus der Anlage ausgefiihrt.
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Beschreibung
Verfahren zur Reduzierung oder zumindest teilweisen Entfernung spezifischer Radiotoxika

aus einer kerntechnischen Anlage

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur zumindest teilweisen Entfernung eines Radiotoxi-
kums oder spezifischer Radiotoxika aus einer noch betriebsfihigen kerntechnischen Anlage

vor ihrer endgiiltigen Stilllegung.

Stand der Technik

Angesichts knapper und teurer Endlagerkapazititen ist es beim Riickbau kerntechnischer An-
lagen unumgénglich, eine moglichst grofle Teilmenge des anfallenden Abfalls konventionell
zu entsorgen und die Restmenge an radioaktiv kontaminiertem Abfall zu minimieren bzw. in
niedrigere Abfallkategorien zu {iberfithren. Wihrend nicht kontaminierte Anlagenteile nach
dem Freimessen unmittelbar konventionell entsorgt werden konnen, sollten die mit einem
Radiotoxikum bzw. verschiedenen Radiotoxika kontaminierten Teile zuvor behandelt werden,
um die Radiotoxika zumindest partiell vom nicht strablenden Grundwerkstoff zu trennen.
Hierzu ist es nach Stand der Technik meist erforderlich, die Anlagenteile zunichst in hand-
habbare Portionen zu zerlegen und diese Portionen mit geeigneten Dekontaminationsverfah-

ren zu behandeln.

Nachteilig beim Zerlegen sind der hohe technische Aufwand sowie die damit verbundenen
Strahlenbelastungen und Kosten. Die hohe Ortsdosisleistung im Inneren einer kerntechni-
schen Anlage und die Gefahr einer Inkorporation insbesondere bei der mechanischen Bearbei-
tung von Anlagenteilen machen es vielfach erforderlich, das Zerlegen fernbedient und/oder
unter Wasser bzw. hinter Abschirmungen durchzufithren. Besonders problematische Konta-
minationen z. B. beim Riickbau graphitmoderierter Kernreaktoren (Hochtemperaturreaktoren,
MAGNOX, UNGG, AGR, RBMK, diverser Testreaktoren etc.) sind in diesem Zusammen-
hang z. B. '*C wegen seiner Biokompatibilitit und **C1 wegen seiner Loslichkeit. Diese Iso-
tope haben zudem relativ lange Halbwertszeiten, so dass ihre Gefiihrlichkeit auch durch einen
Jahrzehnte wihrenden ,,sicheren Einschluss® vor Beginn des Riickbaus nur unwesentlich ge-

mindert wird.
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Aus der US 2002/0064251 Al ist ein Verfahren bekannt, mit dem der Graphit eines endgiiltig
stillgelegten gasgekiihlten graphitmoderierten Reaktors durch endotherme Dampfreformie-
rung in Wasserstoff und Kohlenmonoxid umgesetzt werden kann. Hierzu wird die Reakti-
onswirme in Form von iiberhitztem Wasserdampf in den Kernbereich eingebracht. Nachteilig
werden die Graphitaufbauten bei diesem Verfahren in nicht kontrollierbarer Weise strukturell
geschwicht, so dass sie beim weiteren Riickbau zerbrechen kénnen oder die Kernstrukturen
des Reaktors gar einstiirzen konnen. Zudem konnen sich aus dem entstehenden Wasserstoff
und Kohlenmonoxid hochexplosive Gasgemische bilden, wenn unkontrolliert Sauerstoff in
die Arbeitszone eintritt. Weiterhin ist nachteilhaft, dass dieses Verfahren keine selektive Wit-
kung auf die Entfernung spezifischer Radiotoxika besitzt und erst nach Beendigung des Reak-

torbetriebs Verwendung finden kann.

Aufgabe und Lésung

Es ist daher die Aufgabe der Erfindung, ein Verfahren zur Verfiigung zu stellen, mit dem ein
Radiotoxikum bzw. spezifische Radiotoxika sicherer und zugleich kostengiinstiger zumindest
zum Teil aus einer kerntechnischen Anlage entfernt werden konnen als nach dem Stand der
Technik. Dabei soll zudem eine bessere Trennung des Radiotoxikums vom nicht strahlenden

Grundwerkstoff der Anlage erfolgen als nach dem Stand der Technik.
Diese Aufgaben werden erfindungsgemil geldst durch ein Verfahren gemifl Hauptanspruch.
Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen ergeben sich aus den darauf riickbezogenen Unteran-

spriichen.

Gegenstand der Erfindung

Im Rahmen der Erfindung wurde ein Verfahren zur zumindest teilweisen Entfernung mindes-
tens eines Radiotoxikums aus einer kerntechnischen Anlage entwickelt. Der nukleare Teil
dieser Anlage wird im Betrieb von mindestens einem Betriebsmittel durchstrémt, das durch
mindestens einen Vorlauf in die Anlage eingefiihrt und durch mindestens einen Riicklauf aus
der Anlage ausgefiihrt wird. Dabei kann es im nuklearen Teil der Anlage vorteilhaft erhitzt
werden. Das Betriebsmittel kann insbesondere eine Kiihlfliissigkeit oder ein Kiihlgas sein, das
im Normalbetrieb verwendet wird, um die thermische Reaktorleistung auf Wirmetauscher zu

Ubertragen.
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ErfindungsgemiB wird mindestens ein Korrosionsmediuin einzeln oder in Kombination mit
dem Betriebsmittel, vorzugsweise dosiert, durch den Vorlauf in die auf geeigneter Temperatur
befindliche Anlage eingefiihrt. Der nukleare Teil der Anlage kann dabei insbesondere durch
Kernspaltung oder aber durch von auflen eingebrachte Energie auf eine Temperatur aufgeheizt
werden, die die chemische Reaktion unterstiitzt oder beschleunigt. Das Korrosionsmedium
wird sodann in der Anlage, vorteilhaft kontrolliert, mit dem Radiotoxikum in Kontakt ge-
bracht und iiberfithrt das Radiotoxikum durch eine chemische Reaktion zumindest zum Teil in
eine chemische Verbindung. Diese chemische Verbindung kann insbesondere fliichtig, etwa

ein Gas, sein.

Dabei findet die chemische Reaktion im Wesentlichen lediglich an &ufleren und inneren Ober-
flichen, mit denen das Korrosionsmedium in Kontakt kommt, einschlieflich innerer Oberfla-
chen von Poren, in die das Korrosionsmedium eindringt, statt. Die chemische Verbindung
wird zumindest zum Teil durch den Riicklauf aus der Anlage ausgefiihrt. Sie kann vorteilhaft
tiber im Kreislauf fiir das Betriebsmittel, beispielsweise im Kiihlkreislauf, obnehin schon vor-
handene Reinigungseinrichtungen wihrend und nach Anwendung des Verfahrens aus diesem
Kreislauf entfernt werden. Der Korrosionsprozess kann durch die im nuklearen Teil herr-
schende Temperatur, die durch Kernspaltung bereitgestellt oder auch durch die Temperatur
des Korrosionsmediums vorgegeben sein kann, sowie durch die Dosierung des Korrosions-
mediums so gesteuert werden, dass weder die Sicherheit noch die Festigkeit der Strukturen im

nuklearen Teil (insbesondere Kernstrukturen) gefdhrdet sind.

Es wurde erkannt, dass es durch diese Vorgehensweise nicht mehr erforderlich ist, die Anlage
im Zustand der hochstgradigen Kontamination zu zerlegen. Stattdessen kann ein grofer Teil
der Kontamination entfernt werden, wihrend sich die Anlage in einem Zustand befindet, der
sich nur wenig vom sicheren Normalbetrieb unterscheidet. Dies gilt insbesondere, wenn das
Korrosionsmedium dem Betriebsmittel in geringer Konzentration zudosiert wird. In diesem
Zustand sind alle Sicherheitseinrichtungen noch wirksam und alle Abschirmungen noch in-
takt. Nach dem Stand der Technik musste gleich zu Beginn des Riickbaus mit mechanischer
Gewalt durch alle schiitzenden Barrieren hindurch ein Weg ins Innere der Anlage gebahnt
werden, wo das Radiotoxikum in seiner gefdhrlichsten Form als offene, inkorporierbare Kon-
tamination vorlag. ErfindungsgeméiB tritt das Radiotoxikum nun nur noch an einem definier-

ten Ort aus der Anlage aus, ndmlich durch den Riicklauf und insbesondere durch die vielfach
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ohnehin in diesem Riicklauf vorhandenen Reinigungsanlagen. Durch die Wahl des Korrosi-
onsmediums kann dariiber hinaus bewirkt werden, dass bei der Reaktion mit den Radiotoxika
eine flir die weitere Verarbeitung vergleichsweise risikoarme, beispielsweise gasformige,
chemische Verbindung entsteht, welche vorteilhaft in feste endlagerfihige Produkte iiberfithrt

werden kénnen (z. B. Karbonate, Karbide oder Chloride).

Das erfindungsgeméfle Verfahren bietet dariiber hinaus groBe Vorteile hinsichtlich der Ge-
nehmigungsfihigkeit. Das Verfahren wird in der Regel nur durchgefiihrt, wihrend oder nach-
dem die kerntechnische Anlage bereits in einem genehmigten Normalzustand betrieben wird
oder betrieben worden ist. Es kann insbesondere schon wihrend des Reaktorbetriebs oder in
der Endphase der Betriebszeit angewendet werden. Dies hat nicht nur den technischen Vor-
teil, dass die Betriebstemperaturen vorteilhaft zur Unterstiitzung oder Beschleunigung der
chemischen Reaktion genutzt werden kdnnen. Weicht der Betriebszustand bei der Durchfiih-
rung des Verfahrens nur wenig von diesem Normalzustand ab, so muss nur diese geringe
Abweichung atomrechtlich genehmigt werden. Beim Riickbau kerntechnischer Anlagen nach
dem Stand der Technik dagegen ist jedes AuBerkraftsetzen eines Sicherheitssystems mit zeit-
weiser oder endgiiltiger Stilllegung verbunden und jeder Durchbruch durch eine Barriere auf
Grund der dabei auftretenden Gefahrerhbhung separat zu genehmigen, was sich tiber Jahre

hinziehen kann und eine Wiederinbetriebnahme ausschlieft.

Die erfindungsgemél eingesetzte chemische Reaktion findet im Wesentlichen lediglich an
dufleren und inneren Oberfldchen, mit denen das Korrosionsmedium in Kontakt kommt, ein-
schlieBlich innerer Oberflichen von Poren, in die das Korrosionsmedium - je nach Tempera-
turprofil im nuklearen Teil und hier insbesondere im Reaktorkern vorteilhaft in vergleichs-
weise niedrigen Konzentrationen - eindringt, statt. Dies hat einen doppelten Effekt:

e Zum einen ist dadurch sichergestellt, dass die strukturelle Integritidt der kerntechni-
schen Anlage wihrend der Durchfiihrung des Verfahrens erhalten bleibt. Indem nur
oberflichennahe Bereiche angegriffen werden, wird zudem vorteilhaft die Entstehung
von Lecks in den behandelten Anlagenteilen vermieden. So besteht etwa ein gasge-
kithiter graphitmoderierter Reaktor aus einer Vielzahl von Graphitblocken, die zum
Teil im Nut-Feder-System aneinandergefiigt sind. Diese Blocke sind insbesondere mit
dem Radiotoxikum *C kontaminiert, das durch das erfindungsgemifle Verfahren zu-

mindest teilweise entfernt wird. Jeder einzelne Block trigt jedoch auch zur mechani-
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schen Stabilitit der Anlage bei. Eine massive chemische Reaktion, die 1C angreift,
greift mit hoher Wahrscheinlichkeit auch '2C und damit die Struktur des Reaktorkerns
an. Die Durchfithrung der Reaktion lediglich an duferen und inneren Oberflichen ver-
hindert, dass die Blocke strukturell geschwicht werden und die Kernstrukturen ein-
stiirzen. Ein solcher Einsturz wiirde den weiteren Riickbau sehr erschweren.

e Eine gewisse Menge von C und anderen Radiotoxika ist in Form feiner Stiube im
Reaktorkreislauf gebunden. Beim erfindungsgeméfien Verfahren wird ein grofer Teil
der Feinsttiube in gasformige Korrosionsprodukte umgesetzt und lésst sich vorteilhaft
ebenfalls iiber die Reinigungsanlagen des Kiihlmittelkreislaufs entfernen. Dieser Pro-
zess lésst sich durch plotzliche Verdnderungen der Kiihlmittelgeschwindigkeit, wie
etwa durch wiederkehrendes Ein- und Abschalten der Umwilzeinrichtungen (etwa
Kiihlgasgeblise), vorteilhaft beeinflussen, da hierdurch die Stiube aufgewirbelt und
zur Reaktion gebracht werden konnen. Damit wird zumindest der am leichtesten mo-
bilisierbare Staub noch vor Offnen des Primérkreislaufs zum konventionellen Riick-
bau entfernt bzw. in seiner Radiotoxizitit reduziert.

e Zum anderen ist es moglich, das Radiotoxikum konzentrationsmindernd von einem
Grundwerkstoff zu entfernen, der ihm chemisch sehr #hnlich ist. Es wurde erkannt,
dass sich beim Betrieb kerntechnischer Anlagen Kontaminationen zum grofiten Teil an
dufleren und inneren Oberflidchen, einschlieflich duBerer und innerer Oberflichen von
Porensystemen, anlagern. Indem das Korrosionsmedium selektiv diesen Bereich an-
greift, wird der mengenméBig grofte Anteil der Kontamination entfernt. Was danach
noch an Kontamination verbleibt, ist vergleichsweise stabil in den Anlagenteilen ge-
bunden und beim letztendlichen Riickbau der Anlage deutlich weniger gefihrlich als
die zuvor vorliegende offene und somit inkorporierbare Kontamination. Dies gilt ins-
besondere fiir graphitmoderierte Reaktoren. Indem nur duBBere und innere Oberfliachen
angegriffen werden, werden nur Bereiche angegriffen, die tatsichlich in hohem MaBe
mit dem Radiotoxikum *C belastet sind. Das Produkt der chemischen Reaktion, das
am Riicklauf anfillt, ist somit in einem hohen MaBe mit *C belastet. Der im Reaktor
verbleibende Graphit weist nur noch eine geringe Restkontamination auf, die zudem
stabil auf reguldren Gitterplédtzen gebunden ist. Hierdurch wird das Verfahren ein Ver-
fahren zur in-situ Dekontamination des Reaktors. Es ist das grundsétzliche Ziel einer
jeden Dekontamination, kontaminiertes Material von nicht oder nur schwach kontami-

niertem Material zu trennen, damit der Hauptteil der gesamten Kontamination in ei-
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nem moglichst geringen Endlagervolumen untergebracht werden kann. Ist die Rest-
kontamination in den Anlagenteilen stabil gebunden, kann dies zudem ausschlagge-
bend dafiir sein, dass die Anlagenteile statt als ,,Intermediate-Level Waste® als ,,Low-
Level Waste” eingestuft und somit deutlich einfacher und kostengiinstiger entsorgt

oder gar nach weiterer Behandlung wiederverwertet werden kénnen.

Speziell beim Riickbau gasgekiihlter graphitmoderierter Reaktoren ist die Dekontamination
deutlich effektiver, weil die chemische Reaktion lediglich an #uBeren und inneren Oberfli-
chen abléuft. Diese Reaktoren haben eine viel geringere Leistungsdichte als wassermoderierte
Reaktoren; gleichzeitig enthalten sie eine viel groBere Menge an Moderatormaterial. Wird
Wasser als Moderator verwendet, treffen die schnellen Neutronen auf ruhende Wasserstoff-
atome mit Massenzahl 1. Aus der Energie- und Impulserhaltung ergibt sich, dass die Neutro-
nen bei jedem solchen StoB einen erheblichen Anteil ihrer kinetischen Energie auf ein Was-
serstoffatom tibertragen. Wird dagegen Graphit als Moderator verwendet, treffen die schnel-
Jen Neutronen auf ruhende Kohlenstoffatome '*C mit Massenzahl 12. Diese bleiben auf
Grund der Impulserhaltung praktisch in Ruhe, wihrend die Neutronen mit fast unverminderter
Geschwindigkeit und damit kinetischer Energie reflektiert werden. Im Ergebnis wird fiir die
Thermalisierung von Neutronen, fiir die eine wenige Millimeter dicke Wasserschicht aus-
reicht, eine etwa 40 cm lange Strecke in Graphit benétigt. Im Gegensatz zum Wasser in was-
sermoderierten Reaktoren, das gleichzeitig als Kiihlmittel dient und daher stindig ausge-
tauscht wird, verbleibt ein Graphitmoderator fiir die gesamte Betriebsdauer im Reaktor. Somit
reichert sich tiber die gesamte Betriebsdauer Aktivitit in ihm an. Daher ist kontaminierter
Graphit der Hauptbestandteil eines zurtickzubauenden graphitmoderierten Reaktors, wihrend
ein wassermoderierter Reaktor bis auf einen tiberschaubaren Kernbereich konventionell zu-
riickgebaut werden kann. Das erfindungsgeméfie Verfahren 16st den grofiten Teil der vorhan-
denen wihrend des Riickbaus oder im Endlager mobilisierbaren Aktivitit aus dem Graphit
und vereinfacht zugleich die Handhabung der Restkontamination in der sehr groBen Graphit-

menge.
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Neben kontaminiertem Graphit fillt in einem gasgekiihlten graphitmoderierten Reaktor zu-
sétzlich noch eine groe Menge an Fasermaterial an, mit dem die HeiBgasleitungen isoliert
werden. Auch dieses Material 14sst sich mit dem erfindungsgemifen Verfahren vorteilhaft in-

situ dekontaminieren.

Die Durchfiihrung der chemischen Reaktion lediglich an #ufleren und inneren Oberfldchen
ldsst sich tiber die Prozessparameter, speziell iiber die Zusammensetzung des Korrosionsme-
diums, tiber die Menge und/oder Konzentration des Korrosionsmediums sowie iiber Tempera-
tur der kerntechnischen Anlage und/oder des Korrosionsmediums, steuern. Bereits innerhalb
der tiblichen Betriebstemperaturen gasgekiihlter graphitmoderierter Reaktoren (MAGNOX /
UNGG: 150-400 °C; AGR: 250-650 °C; HTR: 250-950 °C) besteht ein erheblicher Spielraum
fiir die Steuerung der Reaktion. Insbesondere bei den relativ geringen Temperaturen im
MAGNOX / UNGG sowie AGR wird eine stirkere Einbindung von Radiotoxika, z. B. durch
Diffundieren von oberflachennahen Kontaminationen in das Kristallgitter oder in die tibrigen
Kernstrukturen hinein verhindert. Damit kann auch ein Grofiteil der Oberflichenkontaminati-
onen von dem erfindungsgemiflen Verfahren erfasst werden. Die Betriebstemperaturprofile
lassen sich bei Bedarf auch durch Modifikation des Gasdurchsatzes, Reduzierung der Anla-
genleistung und Optimierung der Leistungsverteilung (Verdnderung der Abschaltstabstellun-
gen) anpassen, um einen ausreichenden Umsatz an **C und anderen Radiotoxika in allen Tei-

len des Reaktorkerns zu erzielen.

Die Umsetzung von "C in fliichtige Kohlenstoffverbindungen geschieht bereits bei Tempera-
turen von unter etwa 500°C. Bei diesen Temperaturen kann der Sauerstoff weit in ein vorhan-
denes Porensystem eindringen, um die Kristalle an der inneren Oberfliche partiell zu oxidie-
ren. Bei hoheren Temperaturen setzt hingegen eine starke Oxidation an der Aufenseite der
Graphitblocke ein, da die Porendiffusion weniger stark durch Temperaturethshung beschleu-
nigt wird als die chemische Reaktion und es damit zu einer Verarmung am Korrosionssauer-
stoff im Inneren des Porensystems der zu korrodierenden Graphitblocke kommt. Die optimale
Temperatur fiir die dosierte Korrosion héngt damit von der chemischen Reaktivitit des Korro-
sionsmediums, der Diffusionsrate im Porensystem, welche zum Beispiel durch Druckvermin-
derung oder durch Zugabe leichter Inertgase vergroBert oder kontrolliert werden kann, und
den Dimensionen des zu korrodierenden Materials ab. Es ist auch moglich, die Kiihlmittelzu~

sammensetzung wihrend der Durchfiihrung des erfindungsgeméfBen Verfahrens dahingehend
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zu verédndern, dass die Korrosionsprodukte (z. B. mit Radiokarbon angereichertes Kohlenmo-
noxid oder Kohlendioxid) leichter aus dem Kiihlmittelkreislauf entfernt werden kdnnen. Dies
kénnte z. B. durch zeitweisen Austausch des CO, bei MAGNOX, UNGG und AGR gegen

Edelgase mit zudosierten Korrosionsmedien geschehen.

Welches Korrosionsmedium und welche Prozessparameter zu wihlen sind, héngt von der
konkreten zu dekontaminierenden Anlage sowie von den konkreten Radiotoxika ab, deren
Entfernung aus der konkreten Anlage dem Fachmann als Aufgabe gestellt wird. Ein Fach-
mann mit chemischen Kenntnissen ist spétestens nach einer zumutbaren Anzahl von Versu-
chen im Labormafstab in der Lage, ein geeignetes Korrosionsmedium und geeignete Prozess-
parameter zu finden. Somit versetzt ihn die hier gegebene allgemeine technische Lehre in die
Lage, unter Zuhilfenahme seines allgemeinen Fachwissens die Erfindung auszufithren. Der
entscheidende Punkt der erfinderischen Lehre ist, dass im Gegensatz zur vorherrschenden
Meinung in der Fachwelt eine Dekontamination bereits stattfindet, wihrend die Anlage noch

intakt ist.

Die Prozessparameter sind nicht auf den Bereich beschrinkt, der fiir den Normalbetrieb vor-
gesehen ist. So kann in der Stilllegungsphase durchaus etwa die Temperatur in einen Bereich
jenseits der Auslegungsgrenze fiir den Normalbetrieb gesteigert werden, und es kann dabei in
Kauf genommen werden, dass die Dauerhaltbarkeit von Anlagenteilen eventuell irreversibel

geschwiicht wird.

Tritt am Riicklauf die aus dem Radiotoxikum und dem Korrosionsmedium gebildete chemi-
sche Verbindung zusammen mit dem Betriebsmittel aus, so konnen vorteilhaft bereits vor-
handene Reinigungseinrichtungen der Anlage verwendet werden, um die kontaminierte Ver-
bindung von dem nicht kontaminierten Betriebsmittel zu trennen. Beispielsweise weisen gas-
gekiihlte graphitmoderierte Reaktoren in der Regel eine Gasreinigungsanlage auf, die gegebe-
nenfalls in ihrer Leistung und Selektivitdt angepasst werden kann. Wird nun durch das erfin-
dungsgemsiBe Verfahren etwa “C im Reaktor oxidiert, konnen die dabei entstehenden Reakti-
onsprodukte CO und CO, unter Nutzung der Gasreinigungsanlage aus dem Kiihlgas, wie bei-
spielsweise Helium bei HTR, entfernt werden. Verwendet der Reaktor CO, als Kiihlgas, kann

die Gasreinigungsanlage zu diesem Zweck um eine Vorrichtung zur Isotopentrennung
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(Druckwechselverfahren, Gaszentrifugen etc.) erweitert werden, wenn nicht von dem oben

beschriebenen Austausch des Kithimediums Gebrauch gemacht wird.

In einer besonders vorteithaften Ausgestaltung der Erfindung werden die Prozessparameter so
gewihlt, dass das Korrosionsmedium weit in ein vorhandenes Porensystem eindringen kann,
so dass es zumindest einen Teil des dort befindlichen Radiotoxikums durch eine chemische
Reaktion in eine chemische Verbindung iiberfiihrt. Dies ist insbesondere vorteilhaft, wenn ein
gasgekiihlter graphitmoderierter Reaktor zu dekontaminieren ist. Reaktorgraphit und Kohle-
stein sind extrem pords, haben also eine sehr grofle innere Oberfliche. Insbesondere eine
Kontamination mit Radiokarbon (1C) liegt in diesen Medien im Wesentlichen in zwei Fot-
men vor: zum einen als nur lose an die innere Oberfliche gebundene Kontamination, zum
anderen stabil gebunden auf reguldren Pldtzen im Kristallgitter. Die erstgenannte Form der
Kontamination, die fiir die weitere Handhabung deutlich gefihrlicher ist als die letztgenannte,
wird in dieser besonders vorteilhaften Ausgestaltung der Erfindung zu einem grofien Teil ent-
fernt. Nach Durchfithrung des erfindungsgeméfien Verfahrens an mit Radiokarbon kontami-
niertem Graphit wird erwartet, dass sich der Restgehalt an Radiokarbon auf den in den
Graphitkristalliten durch Aktivierung von BC entstandenen und auf reguldren Gitterplédtzen
stabil gebundenen Anteil beschrinkt.

Neben *C kénnen insbesondere auch 3¢y, 1291, 3H, °Co oder **Tc und andere oberflichenna-
he Kontaminationen als Radiotoxika mit dem erfindungsgemiBen Verfahren aus der Anlage

entfernt werden.

Fiir das Eindringen in ein Porensystem ist es insbesondere vorteilhaft, ein gasférmiges Korro-
sionsmedium zu verwenden. Dieses kann beispielsweise Sauerstoff, Luft, Wasserdampf, Was-
serstoff, ein Halogen oder einen halogenierten Kohlenwasserstoff enthalten. Ein gasformiges
Korrosionsmedium ist insbesondere dann vorteilhaft, wenn die Anlage im Betrieb von einem
gasféormigen Kithlmittel als Betriebsmittel durchstrémt wird. Dann kann das Korrosionsmedi-
um diesem Kiihlmittel zudosiert werden, und gasformige Reaktionsprodukte treten mit dem

Kiihlmittel aus dem Riicklauf aus.
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In einer besonders vorteilhaften Ausgestaltung der Erﬁndung wird das Radiotoxikum durch
das Korrosionsmedium zumindest zum Teil in eine gasférmige chemische Verbindung tiber-
fuihrt. Beispielsweise kénnen CO, CO,, ein Kohlenwasserstoff (insbesondere CH,), ein halo-
genierter Kohlenwasserstoff, HTO oder eine Siure (insbesondere HC) gebildet werden. Eine
gasférmige Verbindung lasst sich am besten aus der Anlage abziehen, beispielsweise durch
tibliche oder nachgertistete Gasreinigungsanlagen im Kiihlkreislauf, aber auch durch Spiilen
der Anlage mit einem inerten Medium, etwa durch Austausch des Kiihlmediums, oder durch
Evakuieren der Anlage. Sie lésst sich insbesondere besonders einfach von einem in der fliissi-
gen Phase vorliegenden Betriebsmittel, Korrosionsmedium oder Gemisch aus Betriebsmittel
und Korrosionsmedium trennen. Zu diesem Zweck kann das Radiotoxikum durch das Korro-
sionsmedium alternativ oder auch in Kombination hierzu aber auch zumindest zum Teil in
eine feste chemische Verbindung. tiberfiihrt werden, die beispielsweise aus der genannten

fliissigen Phase ausfllt.

Die chemische Verbindung wird vorteilhaft aufgefangen und einer gesonderten Behandlung
zugefiihrt. Es kann dann beispielsweise das aus der Anlage entfernte Radiotoxikum angerei-
chert werden, so dass ein Grofteil der zunichst in der Anlage vorhandenen Kontamination
unter Inanspruchnahme eines minimalen Endlagervolumens entsorgt werden kann. Das ange-
reicherte Radiotoxikum und hier insbesondere '*C kann dariiber hinaus als Wertstoff weiter-
verwendet werden, da dieses, wie auch andere Radioisotope, Anwendungen in der Medizin
oder in der Technik findet.

Das erfindungsgeméBe Verfahwen kann insbesondere an gasgekiihlten graphitmoderierten
Reaktoren so ausgefiihrt werden, dass das aus dem Reaktor entfernte Radiokarbon (**C) ange-
reichert wird. Anschlieend kann der restliche Graphit ebenfalls einer Wiederverwertung in
der Kerntechnik oder der Endlagerung zugefiihrt werden. Aus dem extrahierten Radiokarbon
wird vorteilhaft wieder ein Festkorper, z. B. in Form von Graphit, Kohlenwasserstoffen (z. B.
Bitumen), Karbiden oder Karbonaten erzeugt, um ihn fiir die Endlagerung zu konditionieren.
Falls das Radiokarbon in hoher Konzentration verwendet werden soll, kann insbesondere bei
Verwendung von Wasserstoff oder Wasserdampf als Sauerstofflieferant ein Kreisprozess fiir
das Korrosionsmedium vorteilhaft sein. Der Kreisprozess konnte wie folgt aussehen: Beim
Korrosionsprozess entstehen bei entsprechenden Prozessbedingungen mit der endothermen

Reaktion von Graphit mit beispielsweise Wasserstoff oder Wasserdampf als Reaktionspro-
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dukte Methan oder Kohlenmonoxid und Wasserstoff. Im extrahierten und aufgefangenen Me-
than oder Kohlenmonoxid ist nun ein gegentiber der urspriinglichen Keramik deutlich erhoh-
ter Anteil an Radiokarbon enthalten. Dieser Anteil kann nun durch Anreicherungsprozesse
weiter erhdht werden. In einem weiteren Schritt kann aus dem Methan oder Kohlenmonoxid
durch Pyrolyse oder Reduktion wieder fester Kohlenstoff erzeugt werden. Die Reaktionspro-

dukte lassen sich im Kreislauf wieder weiterverwenden.

Dabei kann es vorteilhaft sein, das erfindungsgemiBe Verfahren so auszufiihren, dass als Re-
aktionsgas bevorzugt Kohlenmonoxid oder CH, erzeugt wird. Kohlenmonoxid und CHy ha-
ben ein geringeres Gewicht als Kohlendioxid. Mit diesen Reaktionsgasen kann daher der ge-
gebene Gewichtsunterschied zwischen Radiokarbon und den stabilen Isotopen des Kohlen-

stoffs besser fiir eine Anreicherung des Radiokarbons ausgenutzt werden.

Falls das extrahijerte, Radiokarbon enthaltende Material fiir lange Zeit sicher gelagert werden
soll, ist die Herstellung auslaugbesténdiger, nicht brennbarer Lagergebinde sinnvoll. Dies
kann z. B. durch Reaktion des radiokarbonreichen Materials zu Karbiden, z. B. SiC, oder ge-
steinsdhnlichen Karbonaten, bzw. Bitumen geschehen. Das Korrosionsmedium sollte so ge-
wihlt werden, dass die Reaktionsgase moglichst direkt fiir die weiteren Behandlungsschritte

geeignet sind.

In einer weiteren vorteilhaften Ausgestaltung der Erfindung greift das Korrosionsmedium auf
dem Weg durch die Anlage mindestens eine Komponente derselben an. Dies begiinstigt die
Ablosung des Radiotoxikums von duBeren und inneten Oberflichen und hinterlésst die Anla-
genteile mit nur noch einer geringen Restkontamination, so dass diese entweder als ,,Low-
Level Waste® oberflichennah entsorgt oder sogar unmittelbar oder nach weiterer Dekontami-

nation freigemessen werden kénnen.

Diese Ausgestaltung ist am weitesten von der in der Fachwelt bislang vorherrschenden Lehre
entfernt. Mit Hinblick auf die langen Betriebszeiten kerntechnischer Anlagen und der Unzu-
génglichkeit kontaminierter Bereiche fiir Reparaturen wurde gerade der Zutritt von Medien,
die die Substanz der Anlage angreifen, auf ein Minimum reduziert. Es ist das Verdienst der
Erfinder, erkannt zu haben, dass gerade solche Medien den sicheren Riickbau unterstiitzen.

Dies gilt im Besonderen, wenn das Korrosionsmedium in der Anlage mit Graphit, insbesonde-
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re Reaktorgraphit oder Kohlestein bzw. Isoliermaterialien, in Kontakt gebracht wird, der mit
einem oder mehreren Radiotoxika kontaminiert ist. Insbesondere Radiokarbon (!*C) verhilt
sich chemisch genauso wie der Kohlenstoff im Graphit, so dass es kaum Mittel gibt, die das

Radiokarbon umwandeln und den Grundwerkstoff Graphit unveréindert lassen.

Die speziellen Vorteile bei der Behandlung gasgekiihlter graphitmoderierter Reaktoren beru-
hen auf der Erkenntnis, dass ein signifikanter Teil des Radiokarbons auf den Oberflichen der
Graphitkristalle oder im Binder sitzt und bei den tiblichen Betriebstemperaturen gegebenen-
falls auch nur in oberflichennahe Kristallbereiche oder Korngrenzen hinein diffundiert. Zuvor
ging die Fachwelt davon aus, dass Radiokarbon nahezu vollstindig auf reguliren Gitterplit-
zen der Graphitblocke eingebaut ist und sich damit einer selektiven Entfernung weitgehend
entzieht. Es wird zudem inzwischen angenommen, dass der bei der Herstellung technischer
Graphit verwendete organisch-chemische Binder bei der Herstellung nicht vollstdndig graphi-
tiert, weshalb das dort entstandene Radiokarbon unter bestimmten Bedingungen ebenfalls

leichter korrodiert werden kann, als dies bei reguléiren Graphitkristallen der Fall ist.

Ahnliches gilt fiir das radioaktive Chlorisotop 36, welches als aktivierter Riickstand aus der
Herstellung des Graphits durch Neutronenbestrahlung entsteht. Injektionen z. B. von Wasser-
dampf und / oder Wasserstoff lassen das gebundene Chlor in fliichtigere gasformige Verbin-

dungen iibergehen und &hnlich wie Radiokarbon aus der Graphitstruktur ablésen.

Das erfindungsgeméBe Verfahren kann generell beispielsweise auch in mehreren Stufen
durchgefithit werden, wobei von Stufe zu Stufe die Aggressivitit des Korrosionsmediums
gesteigert oder auch das Korrosionsmedium gewechselt wird. So konnen beispielsweise ver-

schiedene Fraktionen von Radiotoxika getrennt voneinander aus der Anlage entfernt werden.

Es ist auch mdoglich, wihrend des reguliren Betriebs unter reduzierter Zugabe des Korrosi-
onsmediums oder unter weniger aggressiven Prozessbedingungen kontinuierlich oder inter-
mittierend in vorgegebenen Intervallen Radiotoxika aus der Anlage oder aus Teilbereichen
der Anlage zu entfernen, ohne deren Integritét zu schidigen. Hierfiir kann beispielsweise das

Korrosionsmedium auch lokal in bestimmte Bereiche der Anlage injiziert werden.
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In einer weiteren vorteilhaften Ausgestaltung der Erfindung wird das Korrosionsmedium in
der Anlage von #ufleren und inneren Oberflichen, einschlieflich innerer Oberflichen von
Poren, z. B. wihrend des Anlagenstillstands adsorbiert und anschliefend die Prozesstempera-
tur hergestellt. Dadurch wird die Menge an Korrosionsmedium, mit dem die Oberfliachen be-
laden werden, besser kontrollierbar. Dadurch kann wiederum erreicht werden, dass neben
dem Radiotoxikum méglichst wenig nicht radioaktives Material angegriffen und aus der An-

lage entfernt wird.

In einer weiteren vorteilhaften Ausgestaltung der Erfindung kann vor dem Adsorbieren des
Korrosionsmediums eine dosierte Korrosion mittels kontrollierter Zugabe des Korrosionsme-
diums derart bei Prozesstemperatur durchgefithrt werden, dass zumindest ein Teil geschlosse-
ner Poren gedffnet wird. Dadurch wird sichergestellt, dass bei der Adsorption das Korrosi-
onsmedium einen moglichst grofen Flichenanteil der inneren Oberflachen des Porensystems

erreicht. Die Dekontamination dieser inneren Oberflichen wird dadurch vollsténdiger.

Das erfindungsgemifle Verfahren ldsst sich auch bei bereits stillgelegten Anlagen anwenden.
Eventuell nétige Prozesswirme ldsst sich auch in Abwesenheit von Kernbrennelementen be-
reitstellen, indem beispielsweise die Kernstrukturen gasgekiihlter Reaktoren durch den Be-
trieb der Kiihlgasgeblise aufgeheizt werden oder die noch vorhandenen Wirmetauscher bei-

spielsweise mit Sekundidrdampf versorgt werden.

Die Kiuhlgasgebldse konnen vorteilhaft so betrieben werden, dass im Reaktor vorhandene
kontaminierte Stdube und hier insbesondere Feinstiube gezielt mobilisiert werden. Dann wer-
den diese Stiube vorrangig durch die chemische Reaktion umgesetzt und aus der Anlage ent-
fernt. Gerade Feinstdube sind die fiir das Personal gefdhrlichste Art der Kontamination und
machen daher nach dem Stand der Technik besondere SchutzmaBnahmen erforderlich. Sind
diese Stédube durch das erfindungsgeméifie Verfahren beseitigt oder reduziert, wird die weitere

Handhabung wesentlich vereinfacht.

Es wird erwartet, dass speziell in gasgekiihlten graphitmoderierten Reaktoren das erfindungs-
geméBe Verfahren den Graphit soweit vorreinigt, dass eine vereinfachte Entfernung der Gra-
phitblocke aus dem Reaktorkern und eine sicherere Endlagerung erméglicht werden. Es kann

damit gerechnet werden, dass das erfindungsgeméBe Verfahren einen wesentlichen Teil der
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insgesamt vorhandenen Oberflichenkontamination entfernen kann. Speziell die Durchfithrung
der chemischen Reaktion mit dem Korrosionsmedium lediglich in oberflichennahen Berei-
chen hat hier die Wirkung, dass die Graphitblscke nicht strukturell geschwicht werden und
bei der Handhabung durch Manipulatoren nicht zerbrechen. Sofern die Handhabung der Gra-
phitblocke zur Abschirmung der Strahlung und Bindung von Feinstiuben unter Wasser er-
folgt, ergibt sich der Vorteil eines geringeren Ubertritts von Radiotoxika in die eingebrachte
Fliissigkeit. Das erfindungsgemiBe Verfahren leistet jedoch einen Beitrag dazu, dass ggf. eine
Handhabung unter Wasser entfallen kann. Dies ist insbesondere in solchen Anlagen, in denen

aus statischen Griinden eine Flutung mit Wasser nicht méglich ist, ein entscheidender Vorteil.

Spezieller Beschreibungsteil

Nachfolgend wird der Gegenstand der Erfindung anhand einer Figur ndher erldutert, ohne
dass der Gegenstand der Erfindung dadurch beschriinkt wird. Es ist gezeigt:

Figur 1: Freisetzung von '*C und ®C bei der simulierten Durchfithrung einer Ausfithrungs-

form des erfindungsgeméfBen Verfahrens.

In den Arbeiten zur Abtrennung von Tritium (CH), 14C und anderen radiotoxischen Nukliden
aus bestrahltem Graphit (i-Graphit) hat sich gezeigt, dass die meisten radiotoxischen Nuklide
und vor allem 'C an der Oberfliche des i-Graphits gebunden ist. Dies kann zu einer Abtren-
nung der Kontamination durch gezielt an duBleren und inneren Oberflichen, einschlieBlich der
inneren Oberflichen von Poren, stattfindende chemische Reaktionen genutzt werden. Ein
Ausfithrungsbeispiel der Erfindung sieht vor, dass in einem ersten Prozessschritt oberfléchen-
selektive Oxidationsprozesse mit Sauerstoff, Wasserdampf oder Halogenen oder aber oberfli-
chenselektive Reduktionsprozesse mit Wasserstoff, Kohlenwasserstoffen oder halogenierten
Kohlenwasserstoffen durchgefiihrt werden. Diese Korrosionsmedien kdnnen beispielsweise
als Beimischung zu einer Inertgasatmosphére bei Temperaturen im Bereich der Reaktorbe-

triebstemperatur eingebracht werden.

In Figur 1 ist an einem Beispiel gezeigt, wie eine Abtrennung von 14C auf diese Weise durch-
gefiihrt werden kann. Aufgetragen sind die Freisetzung AC-14 von 4C und AC-12 von **C
liber der Zeit t bei einer Prozesstemperatur von 900 °C. Insbesondere in der Anfangsphase

steigt die Freisetzung von “C viel schneller an als die Freisetzung von 2C, da der am



WO 2010/069290 PCT/DE2009/001735

15

schnellsten mobilisierbare Anteil des insgesamt vorhandenen Kohlenstoffs einen hohen Anteil
G enthalt. Zu Beginn wird daher iiber 100mal mehr ¢ als 12C freigesetzt. Mit fortschrei-
tender Zeit werden auch schwerer mobilisierbare Kohlenstoffanteile freigesetzt, die einen
héheren Anteil '2C enthalten. Daher nimmt der Faktor, um den die Freisetzung von 4C iber
der von '*C liegt, mit der Zeit ab. Sind etwa 70 % des e freigesetzt, sind auch etwa 2 % des
2 freigesetzt. Der Faktor ist also von tiber 100 auf etwa 35 gefallen. Fiir geringere Prozess-
temperaturen werden bei gleichzeitiger Verlingerung der Prozessdauer dhnliche Ergebnisse

erwartet.

In einem zweiten Prozessschritt dieses Ausfithrungsbeispiels werden mit hoheren Konzentra-
tionen an Halogenen und gegebenenfalls auch héheren Temperaturen metallische Radionukli-
de in fliichtigere Methallhalogenide iiberfiihrt, so dass diese ebenfalls in die Gasphase iiber-
gehen. Da bei diesem Verfahren in der Regel deutlich niedrigere Temperaturen angewendet
werden als bei Verfahren nach dem Stand der Technik, bei denen der Graphit ex-situ nach
dem Ausbau aus dem Reaktorkern in einem separaten Ofensystem behandelt wird, ist die er-
wartete Reaktionsrate deutlich geringer als bei der ex-situ-Behandlung. Daher ist eine zykli-
sche Gasfithrung vorteilhaft. Der hierfiir erforderliche Mehraufwand wird durch eine deutli-
che Reduktion des Gesamtaufwands fiir den Riickbau iiberkompensiert.

Eine Temperatur, die die chemische Reaktion unterstiitzt oder beschleunigt, kann durch einen
Weiterbetrieb der Kernspaltung, durch Nutzung der Nachwirme aus dem Zerfall der Spalt-
produkte nach Abschaltung der Kernspaltung oder durch zusétzliche interne oder externe
Heizelemente hergestellt werden. Die Nutzung der Nachwirme kann vorteilhaft durch eine
Reduzierung der Umwilzrate, eine Verringerung des Kiihlmitteldrucks oder eine Verringe-
rung der Wirmeabfuhr iiber die Wirmetauscher unterstiitzt werden. Eine externe Heizqng hat
den Vorteil, dass in der Nihe der Einspeisung des Korrosionsmediums keine kélteren Zonen
entstehen. Fiir die zyklische Gasfithrung kénnen die im Reaktor ohnehin vorhandenen Kiihl-
gassysteme weiter genutzt werden. Zur Abtrennung der Radionuklide geniigt es dann, die
Gasreinigungsanlage zu modifizieren. Falls dies nicht moglich ist, kann iiber einen Gasbypass
eine neue, den Temperaturen und der Gaszusammensetzung angepasste Gasreinigungsanlage

installiert werden.
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Patentanspriiche

Verfahren zur zumindest teilweisen Entfernung mindestens eines Radiotoxikums aus
einer kerntechnischen Anlage, deren nuklearer Teil im Betrieb von mindestens einem
Betriebsmittel durchstromt wird, wobei das Betriebsmittel durch mindestens einen Vor-
lauf in die Anlage eingefiihrt und durch mindestens einen Riicklauf aus der Anlage aus-~
gefiihrt wird, gekennzeichnet durch folgende Schritte:

a.  mindestens ein Korrosionsmedium wird einzeln oder in Kombination mit dem Be-
triebsmittel durch den Vorlauf in die Anlage eingefiihrt;

b.  das Korrosionsmedium wird in der Anlage mit dem Radiotoxikum in Kontakt ge-
bracht und iiberfiihrt das Radiotoxikum durch eine chemische Reaktion zumindest
zum Teil in eine chemische Verbindung, wobei die chemische Reaktion im We-
sentlichen lediglich an duferen und inneren Oberfléchen, mit denen das Korrosi-
onsmedium in Kontakt kommt, einschlieBlich innerer Oberflichen von Poren, in
die das Korrosionsmedium eindringt, stattfindet;

c.  diese chemische Verbindung wird zumindest zum Teil durch den Riicklauf aus
der Anlage ausgefiihrt.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der nukleare Teil der Anlage
auf eine Temperatur aufgeheizt wird, die die chemische Reaktion unterstiitzt oder be-

schleunigt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 2, dadurch gekennzeichnet, dass die Pro-
zessparameter so gewihlt werden, dass das Korrosionsmedium weit in ein vorhandenes
Porensystem eindringen kann, so dass es zumindest einen Teil des dort befindlichen

Radiotoxikums durch eine chemische Reaktion in eine chemische Verbindung tiber-

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass das Radio-

toxikum durch das Korrosionsmedium zumindest zum Teil in eine gasférmige chemi-
sche Verbindung iiberfithrt wird.
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Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass eine oder mehrere der fol-
genden Komponenten als gasformige chemische Verbindung gebildet werden:
a. CO

b. CO,

c.  Kohlenwasserstoff, insbesondere CHy
d.  halogenierter Kohlenwasserstoff

e. HTO

f. Sédure, insbesondere HCI

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass die aus dem
Korrosionsmedium und dem Radiotoxikum gebildete chemische Verbindung aufgefan-

gen und einer gesonderten Behandlung zugefiihrt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass das Korro-
sionsmedium auf dem Weg durch die Anlage mindestens eine Komponente derselben

angreift.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass ein gasfor-

miges Korrosionsmedium gewahlt wird.

Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass ein Korrosionsmedium ge-

wihlt wird, welches eine oder mehrere der folgenden Komponenten enthélt:

a.  Sauerstoff

b. Luft

c.  Wasserdampf

d.  Wasserstoff

e.  Halogen

f.  halogenierter Kohlenwasserstoff

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass die Anlage

im Betrieb von einem gasférmigen Kiihlmittel als Betriebsmittel durchstrdmt wird.
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Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, dass das Korro-
sionsmedium in der Anlage mit Graphit, insbesondere Reaktorgraphit oder Kohlestein,
in Kontakt gebracht wird, der mit dem mindestens einen Radiotoxikum kontaminiert

ist.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, dass das Korro-
sionsmedium in der Anlage mit ¢, 36C1, 121, 0Co, *H oder *Tc als Radiotoxikum in

Kontakt gebracht wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 12, dadurch gekennzeichnet, dass das Korro-
sionsmedium in der Anlage von dufleren und inneren Oberfldchen, einschlielich inne-
rer Oberflichen von Poren, adsorbiert wird und anschliefend die Prozesstemperatur

hergestellt wird.

Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass vor dem Adsorbieren des
Korrosionsmediums eine dosierte Korrosion mittels kontrollierter Zugabe des Korrosi-
onsmediums detart bei Prozesstemperatur durchgefiihrt wird, dass zumindest ein Teil

geschlossener Poren .gedffnet wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, dass die Anlage
evakuiert oder mit einem inerten Medium gespiilt wird, um die aus dem Korrosionsme-
dium und dem Radiotoxikum gebildete chemische Verbindung aus der Anlage zu ent-

fernen.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 15, dadurch gekennzeichnet, dass das aus

der Anlage entfernte Radiotoxikum angereichert wird.
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