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(567)  Die Erfindung bezieht sich aufein Verfahren und
eine Anordnung zur Aufbereitung von in einer Matrix ein-
gelagerten radioaktiven Abfallen mittels Pyrolyse, um-
fassend die Verfahrensschritte Einbringen der sich in ei-
ner Aufnahme befindenden radioaktiven Abfélle in einen
Reaktionsraum, in dem eine wasserdampfhaltige Atmos-
phére einer Temperatur T mit T > 200 °C eingestellt ist
oder wird, Durchfiihrung der Pyrolyse, Abfiihren von Ga-
sen (Abgas) aus dem Reaktionsraum, Ausbringen der
Aufnahmen aus dem Reaktionsraum, wobei erganzend
durchgefiihrt wird zumindest ein Verfahrensschritt aus
der Gruppe Einleiten von Sauerstoff und/oder CO, inden
Reaktionsraum wahrend der Pyrolyse, in unterstéchio-

VERFAHREN UND ANORDNUNG ZUR AUFBEREITUNG VON RADIOAKTIVEN ABFALLEN

metrischer oder maximal stéchiometrische Menge, Ein-
stellen von in den Reaktionsraum einzuleitendem Was-
serdampf in Abhangigkeit von oxidierbarer Substanz in
dem Abgas, Einstellen von in den Reaktionsraum einzu-
leitendem Sauerstoff und/oder CO, in Abhangigkeit von
oxidierbarer Substanz in dem Abgas, Ausschalten der
Pyrolyse in Abhangigkeit von in dem Abgas vorhandener
oxidierbarer Substanz, gezieltes Einleiten von Wasser-
dampf und/oder Sauerstoff und/oder CO, in die radioak-
tiven Abfélle oder im Bereich von diesen, gezieltes Fiih-
renvon Wasserdampf und/oder Sauerstoff und/oder CO,
innerhalb des Reaktionsraums.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung bezieht sich auf ein Verfahren zur
Aufbereitung von in einer Matrix eingelagerten radioak-
tiven Abfallen. Auch bezieht sich die Erfindung auf eine
Anordnung zur Aufbereitung von in einer Matrix eingela-
gerten radioaktiven Abfallen.

[0002] In der Kerntechnik, wie in Kernkraftwerken oder
sonstigen radioaktive Materialien benutzenden Arbeits-
statten, fallen anorganische und organische radioaktiv
kontaminierte Abfalle an, die zu entsorgen sind. Hierzu
gehdren z.B. lonenaustauscher, Verdampferkonzentra-
te, Schlamm, metallische Bauteile, Gummi, Kunststoff
oder auch Bekleidungsstiicke.

[0003] ZurEntsorgung entsprechenderradioaktiv kon-
taminierter Abfalle werden diese Ublicherweise in einen
Behalter gegeben, in dem die radioaktiven Abfélle von
einer Matrix umgeben, also in dieser eingebettet sind.
Dabeiistmanin der Vergangenheitdavon ausgegangen,
dass bei der Verwendung von Bitumen als Matrix eine
problemlose Endlagerung erfolgen kann.

[0004] Es besteht auch die Mdéglichkeit, Abfalle und
Bitumen extern zu vermischen, z.B. mit einem Extruder,
und sodann in Fassern abzufillen.

[0005] Bitumen wird auch verwendet, wenn die Abfalle
nicht in Fassern, sondern z.B. in Containern oder Kam-
mern, sogenannten Compartments, gelagert werden.
[0006] Uberpriifungen von Fassern haben nun erge-
ben, dass wider Erwarten Abfallstoffe durch Radiolyse
zersetzt werden, so dass das dabei entstehende Gas
dazu fuhrt, dass in Folge Druckanstiegs Fasser ausbeu-
len und gegebenenfalls bersten kénnen. Somit ist es er-
forderlich, dass entsprechend eingebettete radioaktive
Abfalle aufbereitet werden. Hierzu ist es bekannt, eine
Aufbereitung mittels Pyrolyse und Wasserdampf, einer
sogenannten Hydropyrolyse durchzufiihren, wodurch
das Bitumen und die organischen Bestandteile sowie Ni-
trate in einem Ofen, also Reaktionsraum pyrolysiert, d.h.
vergast werden, um sodann das Abgas einer Nachver-
brennung zuzuflhren.

[0007] Bekannte Verfahren zeigen jedoch den Nach-
teil, dass eine entsprechende Hydropyrolyse relativ lan-
ge dauert, um das gesamte organische Einbettmaterial
sowie die organischen Bestandteile der radioaktiven Ab-
falle zu entfernen.

[0008] Die DE 26 41 264 A1 bezieht sich auf ein Ver-
fahren zur Beseitigung radioaktiver organischer Abfalle
mittels pyrohydrolytischer Veraschung. Die zu pyrohyd-
rolysierenden Produkte werden dabei mittels Schalen
durch einen Ofen transportiert. Wasserdampf wird iber
ein geschlossenes Rohrsystem im Kreislauf gefiihrt. Da-
bei erfolgt in dem geschlossenen Ofen ein Behandeln
mit Wasserdampf bei einer Temperatur zwischen 600
und 1100°C.

[0009] Gegenstand der DE 600 24 306 T2 ist ein Ver-
fahren zur Behandlung von radioaktivem Graphit durch
Reaktion bei einer Temperatur oberhalb von 350°C mit
Uberhitzten Dampf oder Wasserdampf enthaltenden Ga-
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sen.
[0010] Der DE 28 19 059 A1 ist ein Ofen zur Vera-
schung nuklearer Spalt- und Brutstoffabfalle zu entneh-
men. Als Reaktionsgas fur eine Pyrohydrolyse wird Giber-
hitzter Wasserdampf eingesetzt.

[0011] Aus der DE 26 28 169 A1 sind ein Verfahren
und Vorrichtung zur Uberfiihrung von radioaktiven lonen-
austauscherharzen in eine lagerfdhige Form bekannt.
Hierzu erfolgt ein thermisches Zersetzen unterhalb der
Verdampfungs- bzw. Sublimationstemperatur der ge-
bundenen Schadstoffe, wobei eine Temperatur von
500°C nicht tberschritten wird.

[0012] Gegenstand der US 2008/0039674 A1 ist ein
Verfahren zur Verarbeitung gefahrlicher Abfélle, die in
Fassern gelagert sind. Zum Verdampfen der in den Fas-
sern vorhandenen organischen Stoffe wird die Pyrolyse
durchgefiihrt, um sodann die entstehenden Gase mittels
eines Spulgasstroms, der eine Pyrolysekammer durch-
setzt, zu entfernen und einem Dampfreformer zuzuleiten.
[0013] Die US 6,280,691 B1 bezieht sich auf ein ein-
stufiges Verfahren zum Entfernen von NOx-Verbindun-
gen aus insbesondere radioaktiven Abfallprodukten.
Hierzu wird ein Reaktor benutzt, der in mehrere Zonen
unterteilt ist, wobei nach einem Ausfiihrungsbeispiel in
einer untersten Zone oxidierende Bedingungen durch
Zugabe von uberhitztem Dampf mit Sauerstoff, in einer
Mittelzone stark reduzierende Bedingungen und in einer
Oberzone oxidierende Bedingungen herrschen.

[0014] Gegenstandder US 4,628,837 istein Verfahren
zur Aufbereitung von verbrauchten lonenaustauscher-
harzen umfassend einen ersten Schritt, in dem das ver-
brauchte lonenaustauscherharz in einer Inertgasatmos-
phére pyrolysiert und ein wahrend der ersten Pyrolyse
erzeugtes Zersetzungsgas abgeschieden wird, und ei-
nen zweiten Schritt, in dem das verbrauchte lonenaus-
tauscherharz, das den ersten Schritt durchlaufen hat, in
oxidierender Atmosphare pyrolysiert und ein in der zwei-
ten Pyrolyse erzeugtes Zersetzungsgas abgeschieden
wird.

[0015] Es ist daher Aufgabe der vorliegenden Erfin-
dung, ein Verfahren zur Aufbereitung von in einer Matrix
eingelagerten radioaktiven Abfallen mittels Pyrolyse,
umfassend die Verfahrensschritte

- Einbringen der sich in einer Aufnahme befindenden
radioaktiven Abfélle in einen Reaktionsraum, in dem
eine wasserdampfhaltige Atmosphére einer Tempe-
ratur T mit T > 200 °C eingestellt ist oder wird,

- Durchfiihrung der Pyrolyse,

- Abflihren von Gasen (Abgas) aus dem Reaktions-
raum,

- Ausbringen der Aufnahmen aus dem Reaktions-
raum,

derart weiterzubilden, dass eine iberaus effektive Pyro-
hydrolyse durchfiihrbar ist.

[0016] Zur Lésung der Aufgabe wird vorgeschlagen,
dass ergénzend zumindest ein Verfahrensschritt aus der
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Gruppe durchgefiihrt wird:

- Einleiten von Sauerstoff und/oder CO, in den Reak-
tionsraum wahrend der Pyrolyse vorzugsweise in
unterstéchiometrischer, gegebenenfalls bis maxi-
mal stéchiometrischer Menge,

- Einstellen voninden Reaktionsraum einzuleitendem
Wasserdampfin Abhangigkeit von oxidierbarer Sub-
stanz in dem Abgas,

- Einstellen voninden Reaktionsraum einzuleitendem
Sauerstoff und/oder CO, in Abh&ngigkeit von oxi-
dierbarer Substanz in dem Abgas,

- Ausschalten der Pyrolyse in Abhangigkeit von in
dem Abgas vorhandener oxidierbarer Substanz,

- gezieltes Einleiten von Wasserdampf und/oder Sau-
erstoff und/oder Kohlendioxid in die radioaktiven Ab-
falle oder im Bereich von diesen,

- gezieltes Fuhren von Wasserdampf und/oder Sau-
erstoff und/oder Kohlendioxid innerhalb des Reakti-
onsraums.

[0017] Erfindungsgemal sind eine oder mehrere zu-
satzliche MaBnahmen bei der Pyrohydrolyse vorgese-
hen, um sich verfliichtigende radioaktive Abfélle sowie
organisches Einbettmaterial zu vergasen. Dabei ist ins-
besondere vorgesehen, dass Sauerstoff und/oder CO,
in den Reaktionsraum wahrend der Pyrolyse eingefiihrt
wird, wobei der Anteil von Sauerstoff vorzugsweise un-
terstéchiometrisch, gegebenenfalls bis maximal stochi-
ometrisch ist.

[0018] Es besteht die Moglichkeit, dass der einzulei-
tende Wasserdampf, der eine Temperatur aufweisen
sollte, die derim Reaktionsraum entspricht, in Abhangig-
keit von oxidierbarer Substanz in dem Abgas (Pyrolyse-
gas) eingestellt wird. Ein Regelprozess wird ermdglicht.
[0019] Eine entsprechende Regelung kann auch flr
den einzuleitenden Sauerstoff- und/oder CO,-Anteil er-
folgen.

[0020] Um eine Gefahrdung insbesondere durch Ex-
plosion auszuschlieen, kann auch oder alternativ vor-
gesehen sein, dass die Pyrolyse in Abhangigkeit von in
dem Abgas vorhandener oxidierbarer Substanz ausge-
schaltet wird.

[0021] Insbesondere kann vorgesehen sein, dass der
Uberhitzte Wasserdampf bzw. tGberhitzter Wasserdampf
mit O, und/oder CO, gezielt zu den Bereichen im Reak-
tionsraum, also Ofeninneren, gefiihrt wird, in dem sich
die radioaktiven Abfélle befinden. Insbesondere ist vor-
gesehen, dass dann, wenn sich die Abfélle in einem Be-
halter, wie Normfass, befinden, unmittelbar Wasser-
dampfin den Behalter eingefiihrt wird, und zwar vorzugs-
weise Uber die vor Einbringen der Behalter in den Reak-
tionsraum eingebrachte Locher zur Perforierung der Be-
halter oder Uber eine sonstige in die Behalterwandung
eingebrachte Offnung oder z.B. {iber die Offnung des
deckellosen Behalters.

[0022] Des Weiteren kann der Wasserdampf gezielt
innerhalb des Reaktionsraums im Kreislauf gefuihrt wer-

10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

den, wodurch ein Volumenstrom erzeugt wird, der ein
Mehrfaches der Einspeisung entspricht.

[0023] Die Erfindung zeichnet sich auch dadurch aus,
dass die Atmosphare in dem Reaktionsraum mittels ei-
nes oder mehrerer Ventilatoren verwirbelt wird. Der bzw.
die Ventilatoren kénnen in dem Reaktionsraum mittels
des eingeleiteten gasférmigen Fluids wie Wasserdampf
und/oder O2 und/oder CO, in Drehbewegung versetzt
werden.

[0024] Hervorzuheben ist des Weiteren, dass der Re-
aktionsraum Innenraum eines einfachen Kammerofens
sein kann.

[0025] Esistinsbesondere vorgesehen, dass radioak-
tiver Abfall aufbereitet wird, der in einer organischen Ma-
trix eingebettet ist, wie Bitumen, Epoxidharz, Harnstoff-
harz.

[0026] Esbestehtauch die Mdglichkeit, Abfalle in einer
anorganischen Matrix wie Zement zu behandeln. Dabei
erfolgt zwar kein vollstandiges Pyrolysieren, also Verga-
sen der Matrix. Allerdings wird der Abfall aufgrund der
Pyrolyse inert.

[0027] Die Erfindung ist selbstverstandlich nicht da-
durch eingeschrankt, dass ein homogenes Vermischen
der radioaktiven Abfalle mit Bitumen erfolgt war. Auch
ein heterogenes Einlagern in einer Matrix kann erfolgt
sein. Dies betrifft insbesondere Metalle, Baustoffe, Tier-
kérper oder Glas, die mit einem Matrixmaterial, wie Bi-
tumen, Gbergossen sind.

[0028] Wird insbesondere das radioaktive Material mit
der Matrix in einem Behalter wie einem Normfass, wie
2001-Fass, eingefiillt, so kdnnen auch Teile von grofie-
ren Lagern, sogenannten Compartments, pyrolysiert
werden, die in dem Reaktionsraum auf geeigneten Auf-
nahmen angeordnet sind.

[0029] Es besteht auch die Mdglichkeit, vor der Pyro-
lyse zundchstzumindest einen Teil der Matrix zu schmel-
zen und zu entfernen, die sodann gesondert verbrannt
wird.

[0030] Unabhangig hiervon ist, dass bei der Verwen-
dung von Fassern diese vor Einbringen in die Reaktions-
kammer perforiert werden.

[0031] DieBehalter mitdeneingebetteten radioaktiven
Abfallen werden ublicherweise zunachst in einen abge-
schirmten Beladeraum eingebracht, umin diesem mittels
Manipulatoren den Behalterdeckel zu entfernen und die
Perforation in die Umfangswandung einzubringen. Hier-
zu befinden sich die Behalter auf Tragern, mittels der die
Behalter durch den Beladeraum, den nachfolgenden Re-
aktionsraum (Ofen) und sodann in einen nachgeordne-
ten Sortierraum geférdert werden. AnschlieRend kénnen
die Trager erneut verwendet werden.

[0032] Dabeisind die Trager, die eine Wannengeome-
trie aufweisen, dimensionsmaRig derart ausgebildet,
dass der gesamte Inhalt der Behalter bzw. Fasser auf-
genommen werden kann.

[0033] Innerhalb des Reaktionsraums wird eine Tem-
peratur insbesondere im Bereich zwischen 200 °C und
vorzugsweise bis 800 °C eingestellt. Dem Raum wird so-
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dann uberhitzter Wasserdampf zugefiihrt.

[0034] Erfindungsgemall kann dem Reaktionsraum
zuséatzlich Sauerstoff und/oder CO, zugefiihrt werden.
Der Sauerstoffgehalt liegt insbesondere unterstéchio-
metrisch, gegebenenfalls bis maximal stéchiometrisch
vor.

[0035] Damit die Pyrolyse gezielt im Bereich der radi-
oaktiven Abfalle erfolgt, ist nach einem eigenerfinderi-
schen Vorschlag vorgesehen, dass das gasférmige Fluid
wie Wasserdampf und/oder O, und/oder CO, im Reak-
tionsraum gezielt gefiihrt wird. Hierzu kénnen sogenann-
te Dampfjets eingesetzt werden, die als Disen ausge-
bildet werden, Uber die der Wasserdampf in den Reak-
tionsraum eingefiihrt wird. Die Diisen saugen gleichzeitig
Atmosphare aus dem Reaktionsraum an, so dass ein
interner Kreislauf erzeugt wird und somit ein Volumen-
strom, der ein Mehrfaches der Einspeisung entspricht.
[0036] Die Dusen arbeiten wie Venturidisen.

[0037] Erganzend oder alternativ besteht die Moglich-
keit, Wasserdampf bzw. Wasserdampf und O, und/oder
CO,, uber Diisen bzw. Spriihképfe unmittelbar in die Be-
halter einzuleiten, also dort, wo sich derradioaktive Abfall
befindet. Hierzu kdnnen Stangenelemente, wie Lanzen,
benutzt werden, die endseitig eine das gasférmige Fluid
abgebende Dise bzw. einen Spriihkopf aufweisen, der
durch eine Offnung eines Fasses in dessen Innere ein-
geflhrt wird.

[0038] Selbstverstandlich bestehen weitere Moglich-
keiten, um die Atmosphére innerhalb des Reaktions-
raums zu fihren wie zu durchmischen. Es kénnten sogar
Ventilatoren verwendet werden, die von dem Wasser-
dampf selbst angetrieben werden.

[0039] Von dem Reaktionsraum geht eine Abgaslei-
tung aus, die zu einer Nachverbrennung fiihrt. Vor Eintritt
des Abgases in die Nachverbrennung wird der Anteil an
oxidierbaren Substanzen bestimmt. Je héher der Anteil
ist, desto héher ist der Anteil der noch nicht pyrolysierten
organischen Stoffe. Dies kann z.B. mittels der Bestim-
mung der Warmetdnung bei der Oxidation des Abgases
ermittelt werden. In Abhangigkeit von dem Anteil der or-
ganischen Stoffe kann sodann die Wasserdampfzufuhr
bzw. die Temperatur in dem Reaktionsraum bzw. die
Sauerstoff- bzw. CO,-Zufuhr geregelt werden.

[0040] In der Nachverbrennung selbst wird das Abgas
mit Luft gemischt und verbrannt. Nach Austritt aus der
Nachverbrennung wird der Sauerstoff gemessen. Dieser
sollte auf einem konstanten Wert gehalten werden, wie
z.B. 5 % bis 7 %, insbesondere 6 %. Um den konstanten
Wert des Sauerstoffgehalts des aus der Nachverbren-
nung austretenden Gases einzustellen, wird entspre-
chend die der Nachverbrennung zugefiihrte Luft gere-
gelt. ErfindungsgemaR ist sodann vorgesehen, dass in
Abhangigkeit von der zugefihrten Luft die Temperatur
und/oder Wasserdampfmengenzufuhr und/oder Sauer-
stoff- bzw. CO,-Zufuhrin den Reaktionsraum, also in das
Ofeninnere, geregelt wird oder sogar ein Abschalten er-
folgt, um z.B. die Gefahr einer Explosion auszuschlief3en.
[0041] Die Menge derderNachverbrennungzugefiihr-

10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

ten Luft ist ein MaR fir den im Pyrolysegas vorhandenen
verbrennbaren Anteil wie Organik, H,, CO.

[0042] Eigenerfinderisch zeichnet sich die Erfindung
folglich aus durch ein Verfahren zum Regeln der dem
Reaktionsraum zuzufiihrenden Wasserdampf und/oder
O, und/oder CO, und/oder Temperatur im Reaktions-
raums durch Bestimmung von der Nachverbrennung zu-
zufihrender Luft, wobei Sauerstoff des der Nachverbren-
nung entnommenen Gases konstant oder nahezu kon-
stant gehalten wird.

[0043] Auch zeichnet sich die Erfindung durch ein Ver-
fahren zum Regeln der dem Reaktionsraum zuzufiihren-
den Wasserdampf und/oder O, und/oder CO, und/oder
Temperatur im Reaktionsraum durch Bestimmung von
im Pyrolysegas enthaltener brennbaren Substanz aus.
[0044] Insbesondere zeichnet sich die Erfindung ei-
generfinderisch dadurch aus, dass die Regelung des
dem Reaktionsraum zuzufiihrendem gasférmigen Fluids
redundant und diversitar durchgefihrt wird, also zum ei-
nen in Abhangigkeit von der der Nachverbrennung zu-
zuflihrenden Luft und zum anderen des Sauerstoffge-
halts im Pyrolysegas.

[0045] Gasformiges Fluid beinhaltet dabei Wasser-
dampfund/oder O, und/oder CO,, wobei gegebenenfalls
anstelle von Wasserdampf CO, eingesetzt werden kann.
[0046] Die Erfindung zeichnet sich auch dadurch aus,
dass in einer organischen Matrix, wie Bitumen, Epoxid-
harz, Harnstoffharz, eingebetteter radioaktiver Abfall auf-
bereitet wird.

[0047] Alternativ ist vorgesehen, dass in einer anorga-
nischen Matrix, wie Zement, eingebetteter radioaktiver
organischer Abfall aufbereitet wird.

[0048] Insbesondere sieht die Erfindung vor, dass ra-
dioaktiver Abfall in ein gedffnetes, insbesondere um-
fangsseitig Durchbrechungen aufweisendes Gebinde,
wie Behélter, insbesondere 200 1-Normfass, einge-
brachtist, wobei mittels eines eine (")ffnung durchsetzen-
des einen Spriihkopfoder eine Diise aufweisendes Stan-
genelement, wie Lanze, Wasserdampf unmittelbarinden
Bereich des radioaktiven Abfalls eingebracht wird.
[0049] Eine weitere Mdglichkeit sieht vor, dass gasfor-
miges Fluid wie zumindest Wasserdampf Uber eine At-
mosphare aus dem Reaktionsraum ansaugende Dise,
wie Venturidise, in den Reaktionsraum eingeleitet wird.
[0050] Erganzend oder alternativ ist vorgesehen, dass
gasférmiges Fluid wie zumindest Wasserdampf inner-
halb des Reaktionsraums derart gefiihrt wird, dass ge-
zielt radioaktiver Abfall bzw. die Matrix mit Wasserdampf
beaufschlagt wird.

[0051] Insbesondere zeichnet sich die Erfindung auch
dadurch aus, dass das Abgas einer Nachverbrennung
zugefuhrt wird, wobei vor der Nachverbrennung des Ab-
gases dessen oxidierbarer Anteil bestimmt und in Ab-
hangigkeit von dem oxidierbaren Anteil Zufuhr von gas-
férmigem Fluid wie Wasserdampf und/oder Sauerstoff-
und/oder CO,-Zufuhr zu dem Reaktionsraum und/oder
Temperatur im Reaktionsraum geregelt wird, wobei die
Regelung auch ein Abschalten der Pyrolyse einschlief3t.



7 EP 3 493 219 A1 8

[0052] Alternativoderergdnzendistinsbesondere vor-
gesehen, dass die Nachverbrennung in einem Nachver-
brennungsraum durchgefiihrt wird, dem das Abgas so-
wie Luft zugeflhrt wird, und dass in Abhangigkeit von im
aus der Nachverbrennungskammer austretendem Gas
enthaltenen Sauerstoff Luftzufuhr geregelt und in Abhan-
gigkeit von der Luftzufuhr Wasserdampfzufuhr und/oder
Sauerstoff- und/oder CO,-Zufuhr zum Reaktionsraum
und/oder Temperatur im Reaktionsraum geregelt wird,
wobei die Regelung auch ein Abschalten der Pyrolyse
einschlief3t.

[0053] Die Erfindung zeichnet sich insbesondere auch
durch eine Anordnung zur Aufbereitung von in einer Ma-
trix eingelagerten radioaktiven Abfallen aus, umfassend
einen Reaktionsraum zur Durchfiihrung einer Pyrolyse,
wobei in dem Reaktionsraum eine Atmosphare und eine
Temperatur T mit T > 200 °C, insbesondere T > 400 °C,
bevorzugt 400 °C < T <800 °C, einstellbar ist und wobei
dem Reaktionsraum ein Beladeraum vorgeordnet und
ein Sortierraum nachgeordnet ist, wobei in dem Reakti-
onsraum zumindest eine Einrichtung vorgesehen ist,
Uber die die Atmosphére innerhalb des Reaktionsraums
im Kreislauf fihrbar ist oder Atmosphare gezielt den ra-
dioaktiven Abfallen zufuhrbar ist.

[0054] Atmosphare istinsbesondere Wasserdampfat-
mosphare, der gegebenenfalls gezielt Sauerstoff
und/oder Kohlendioxid zugefuhrt wird.

[0055] Alternativ besteht jedoch auch die Méglichkeit,
dass der Wasserdampf durch CO, ersetzt wird.

[0056] Aus Griinden der Vereinfachung wird nachste-
hend grundsatzlich vom Wasserdampf gesprochen,
gleichwenn - wie zuvor erlautert - auch andere gasférmi-
ge Fluide die Atmosphére bilden kénnen.

[0057] Die Einrichtung kann eine Duse sein, Uiber die
von auRen dem Reaktionsraum Wasserdampfbei gleich-
zeitigem Ansaugen von Wasserdampfatmosphére aus
dem Reaktionsraum zufiihrbar ist. Das Venturiprinzip
wird benutzt.

[0058] Alternativ besteht die Mdglichkeit, dass die Ein-
richtung ein Stangenkodrper, wie Lanze, mit Dise
und/oder Spriihkopf ist, Uber die bzw. den die radioakti-
ven Abfélle gerichtet mit Wasserdampf beaufschlagt
werden.

[0059] Ein Durchmischen bzw. Verwirbeln der im Re-
aktionsraum vorhandenen Atmosphare mittels eines
oder mehrerer Ventilatoren ist gleichfalls mdglich.
[0060] Die Erfindung zeichnet sich auch dadurch aus,
dass der Reaktionsraum einen Anschluss fur dem Re-
aktionsraum zuzufiihrenden Sauerstoff und/oder Koh-
lendioxid in vorzugsweise unterstdchiometrischer, gege-
benenfalls bis maximal stdchiometrischer Menge auf-
weist. Dieser Anschluss kann derjenige sein, iber den
Wasserdampf dem Reaktionsraum zugefihrt wird.
[0061] Es besteht auch die Mdéglichkeit, dass der Re-
aktionsraum mit einer Abgasverbrennungskammer ver-
bunden ist, der eine Messeinrichtung zur Bestimmung
oxidierbarer Bestandteile in dem Abgas vorgeordnet
und/oder eine Messeinrichtung zur Bestimmung von aus
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der Nachverbrennungskammer austretendem Gas ent-
haltenen Sauerstoff nachgeordnet ist, wobei lber die
Messeinrichtung der Nachverbrennungskammer zuzu-
leitende Luftmenge geregelt wird, die ihrerseits Regel-
gréRe fir dem Reaktionsraum zuzufiihrendem gasférmi-
gen Fluid und/oder einzustellende Temperatur im Reak-
tionsraum ist.

[0062] Weitere Einzelheiten, Vorteile und Merkmale
der Erfindung ergeben sich nicht nur aus den Anspri-
chen, den diesen zu entnehmenden Merkmalen - fiir sich
und/oder in Kombination -, sondern auch aus der nach-
folgenden Beschreibung von der Zeichnung zu entneh-
menden bevorzugten Ausfliihrungsbeispielen.

[0063] Es zeigen:

Fig. 1 eine Prinzipdarstellung einer Anordnung zum
Aufbereiten von radioaktiven Abfallen,

Fig. 2 eine erste Ausflihrungsform zum Zufiihren von
Wasserdampf in einen Reaktionsraum,

Fig. 3 eine zweite Ausfilhrungsform einer Wasser-
dampfzufiihrung in einen Reaktionsraum,

Fig.4 eine dritte Ausfuhrungsform einer Wasser-
dampfzufiihrung in einen Reaktionsraum,

Fig. 5 eine vierte Ausfiuhrungsform einer Wasser-
dampfzufiihrung in einen Reaktionsraum,

Fig. 6 eine funfte Ausfihrungsform einer Wasser-
dampfzufiihrung in einen Reaktionsraum,

Fig. 7  einen ersten Regelkreis und

Fig. 8 einen zweiten Regelkreis.

[0064] InFig. 1istrein prinzipiell eine Anlage oder An-

ordnung 10 zur Aufbereitung von in einer Matrix einge-
lagerten radioaktiven Abfallen mittels Pyrolyse darge-
stellt. Dabei wird die Erfindung anhand einer Hydropyro-
lyse beschrieben, also einer Pyrolyse mit Wasserdampf.
Anstelle von Wasserdampf kann jedoch auch CO, ver-
wendet werden. Aus Griinden der Vereinfachung wird
jedoch nachstehend von Wasserdampf gesprochen,
gleichwenn insoweit Wasserdampf auch als Synonym
fir CO, zu verstehen ist.

[0065] Die Anordnung 10 umfasst einen einen Reak-
tionsraum 40 zur Verfiigung stellenden Ofen 12, insbe-
sondere einfachen Kammerofen, in dem die Hydropyro-
lyse durchgefiihrt wird. Der Ofen 12 wird auf eine Tem-
peratur zwischen vorzugsweise 400°C und 800°C auf-
geheizt. Uber nachstehend beschriebene Zuleitungen
wird in den Ofen 12 sodann Uberhitzter Wasserdampf
eingeleitet, wobei der Wasserdampf beim Einleiten eine
Temperatur besitzt, die der im Ofeninneren entsprechen
sollte. Dem Pyrolyseofen 12 ist ein Beladeraum 14 vor-
geordnetund ein Sortierraum 16 nachgeordnet, die beide
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abgeschirmt sind.

[0066] Insbesondere ist der Ofen 12 derart ausgelegt,
dass zumindest gleichzeitig fiir zumindest vier Fasser 18
eine Hydropyrolyse durchgefiihrt werden kann.

[0067] Im Ausfihrungsbeispiel sind die aufzubereiten-
den radioaktiven Abfélle in einer Matrix eingebettet, die
sich in Fassern 18 befindet, ohne dass hierdurch eine
Einschrankung der erfindungsgemafen Lehre erfolgt.
Andere organische Matrixmaterialien oder sogar anor-
ganische Matrixmaterialien kommen gleichfalls in Frage.
Die entsprechend befiiliten Fasser 18 werden in einem
Vorraum 20 auf wannenférmigen Tragern 22 positioniert,
um sodann in dem Beladeraum mittels Manipulatoren
24, 26 perforiert zu werden. Auch wird der obere Deckel
entfernt.

[0068] Entsprechend geoffnete und perforierte Behal-
ter 28 werden sodann mittels eines Férderers durch den
Beladeraum 14 in den Innenraum des Ofens 12, also in
den Reaktionsraum 40 transportiert, in dem die Hydro-
pyrolyse durchgefiihrt wird. Reaktionsraum und Ofenin-
nenraum werden mit dem Bezugszeichen 40 gekenn-
zeichnet.

[0069] Gegebenenfalls besteht auch die Mdglichkeit,
zuvor die Matrix zu schmelzen, um sodann den Behélter
in den Ofen 12 zu férdern. Das geschmolzene Matrixma-
terial wird gesondert verbrannt.

[0070] Oberhalb des Ofens 12 befindet sich eine Was-
serdampfzuleitung 30, von der Leitungen 32, 34, 36, 38
ausgehen, Gber die gegebenenfalls tber Ventilatoren 33,
35, 37, 39 der Wasserdampf in den Ofeninnenraum 40
gefluhrt wird. Ferner geht von dem Ofen 12 eine Abgas-
leitung 42 aus, Uber die das Pyrolysegas einer Nachver-
brennung zugefiihrt wird.

[0071] Wichtig ist, dass der Wasserdampf nah an die
radioaktiven Abfalle gelangt, damit die organischen Be-
standteile pyrolysiert, also vergast werden kénnen. Hier-
bei handelt es sich um organische Bestandteile, wie Sal-
ze von organischen Sauren, Komplexbildern, lonenaus-
tauschern etc. Die anorganischen Bestandteile reagie-
ren mit Ausnahme der Nitrate nicht. Zu den anorgani-
schen inerten Materialien gehdren Feststoffe z.B. aus
Verdampferkonzentraten, Phosphate, Sulfate oder Bo-
rate von Natrium, Calcium etc.

[0072] Damit der Wasserdampf hinreichend nahe an
die zu vergasenden Abfalle gelangt, sind insbesondere
MaRnahmen vorgesehen, wie diese den Fig. 2 und 4 zu
entnehmen sind.

[0073] So besteht die Moglichkeit, iber eine Lanze 44
oder ein gleichwirkendes Element, das an seinem freien
Ende eine Diise oder einen Sprihkopf 46 aufweist, in
das Innere des Behalters 28, also z.B. eine (")ffnung der
Perforation durchsetzend, unmittelbar Wasserdampf
einzuleiten, wie dies der Fig. 2 zu entnehmen ist.
[0074] Nach dem Ausfiihrungsbeispiel der Fig. 4 wird
eine entsprechende Lanze Uber die von einem Deckel
befreite Offnung des Behalters 28 in dessen Inneres ge-
fuhrt, so dass eine unmittelbare Wasserdampfabgabe er-
folgt.
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[0075] Der Fig. 5 ist eine MaRnahme zu entnehmen,
bei der der Wasserdampf tiber Offnungen 48,49 in den
Innenraum 40 des Ofens 12 gefiihrt wird und in dem Ofen
12 selbst tGber Duse 50, 51 abgegeben wird, die in etwa
einer Venturidiise von der Funktion her entsprechen,
d.h., dass der die Diisen 50, 51 durchstromende Was-
serdampf Atmosphéare aus dem Innenraum 40 des Ofens
12 ansaugt, so dass ein Kreislauf entsteht, der durch die
Pfeile 52 angedeutetist. Somitgelangt eine groRe Menge
an Wasserdampf in den unmittelbaren Bereich der per-
forierten und gedffneten Behalter 28, so dass die Pyro-
lyse optimal durchfiihrbar ist.

[0076] Die Erfindung wird selbstverstéandlich auch
dann nicht verlassen, wenn in tblicher Weise Uber Off-
nungen 54, 56 in den Innenraum 40 des Ofens 12 Was-
serdampf eingeleitet wird. Zur Unterstiitzung kénnen
Ventiltoren 33, 37 benutzt werden (Fig. 3).

[0077] GemaR Fig. 6 kann indem Ofen 12 vorhandene
Atmosphare mittels einer oder mehrerer Ventilatoren 70
verwirbelt werden. Der bzw. die Ventilatoren 70 werden
in dem Ofen 12 iiber z.B. tiber eine Offnung 72 eingelei-
teten Wasserdampf in Drehbewegung versetzt.

[0078] Des Weiteren besteht die Moglichkeit, Gber ei-
nen nicht dargestellten Anschluss oder iber den An-
schluss, Uber den Wasserdampf in den Raum 40 einge-
leitet wird, Sauerstoff und/oder CO, in den Innenraum
40 (Reaktionsraum) des Ofens 12 einzuleiten. Dabei ist
der Anteil des Sauerstoffs vorzugsweise unterstochio-
metrisch, um die Gefahr eines Brennens bzw. einer Ex-
plosion zu vermeiden.

[0079] Anhand der Fig. 7 und 8 werden Regelkreise
erlautert, um die dem Innenraum 40 zuzuleitende Menge
an Wasserdampf und/oder Sauerstoff und/oder Kohlen-
dioxid bzw. die Temperatur in dem Reaktionsraum 10
einzustellen bzw. zu regeln.

[0080] Soistin Fig. 8 rein prinzipiell der Ofen 12 dar-
gestellt, der Uber die Abgasleitung 42 mit einer Nachver-
brennungskammer 74 verbunden ist, der Uber eine Lei-
tung 76 Luft zugeflhrt wird.

[0081] Der Sauerstoffgehalt des die Nachverbren-
nungskammer 74 verlassenden Gases (Leitung 78) wird
Uber eine erste Messeinrichtung 80 bestimmt, wobei die
Luft, die Uber die Leitung 76 zugeflihrt wird, derart ein-
gestellt wird, dass der Sauerstoffgehalt des ausstromen-
den Gases konstant oder nahezu konstant ist. Der Sau-
erstoffgehalt sollte in etwa 6 % betragen. In Abhangigkeit
von der der Nachverbrennungskammer 74 zugeleiteten
Luftmenge wird wiederum die dem Ofen 12 zugefiihrte
Menge an gasférmigen Fluid, also Wasserdampf, gere-
gelt, wobei auch der Anteil an O, und CO, geregelt wer-
den kann. Dies wird durch die Verbindung 84 verdeut-
licht.

[0082] In der zu der Nachverbrennungskammer 74
fuhrenden Pyrolyseabgasleitung 42 ist eine weitere Mes-
seinrichtung 86 vorhanden, um z.B. durch ein die War-
meténung bei der Oxidation messenden Sensor den An-
teil an oxidierbaren Bestandteilen im Pyrolysegas zu be-
stimmen. Dieser Anteil kann gleichfalls eine StellgréRe
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(Verbindung 88) fiir dem Ofen 12 zuzufiihrenden Was-
serdampf und/oder Sauerstoff und/oder CO, und/oder
die Einstellung der Temperatur im Ofen 12 benutzt wer-
den.

[0083] Insbesondere werden sowohl die der Nachver-
brennungskammer 74 zuzuleitende Luftmenge als auch
der Anteil der in dem Pyrolysegas enthaltenden oxidier-
baren Bestandteile als StellgréRen benutzt, so dass eine
redundante diversitdre Regelung moglich ist.

[0084] Einediesbezigliche Einstellung bzw. Regelung
kann auch in Abhangigkeit von dem der der Nachver-
brennung zugefiihrten Luft erfolgen.

[0085] Nachdemdie Pyrolyse durchgefiihrt worden ist,
wird der Ofen 12 abgekiihlt, um sodann die Fasser dem
Sortierraum 16 zuzufiihren, in dem ein Sortieren der ver-
bliebenen anorganischen Bestandteile und ein Zer-
schneiden der Fasser mittels Manipulatoren 60, 62 er-
folgt. Die Bestandteile werden entsprechend der ermit-
telten Radioaktivitdt an Behalter 64, 66, 68 Ubergeben,
die nach den jeweiligen Vorschriften sodann entsorgt
werden.

[0086] Die wannenférmigen Trager 22 werden Uber ei-
ne Fordereinrichtung 70 zu dem Beladeraum 14 zur Auf-
nahme von neuen Fassern 18 zuriickgefihrt, wie sich
aus der Darstellung ergibt.

[0087] Von der Erfindung wird auch erfasst, wenn an-
stelle von Wasserdampf CO,, zur Pyrolyse benutzt wird.

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Aufbereitung von in einer Matrix ein-
gelagerten radioaktiven Abféallen mittels Pyrolyse,
umfassend die Verfahrensschritte:

- Einbringen der sich in einer Aufnahme (18, 28)
befindenden radioaktiven Abfélle in einen Re-
aktionsraum (40), in dem eine wasserdampfhal-
tige Atmosphare einer Temperatur T mit T> 200
°C eingestellt ist oder wird,

- Durchfiihrung der Pyrolyse,

- Abfiihren von Gasen (Abgas) aus dem Reak-
tionsraum,

- Ausbringen der Aufnahmen aus dem Reakti-
onsraum,

wobei erganzend durchgefiihrt wird zumindest ein
Verfahrensschritt aus der Gruppe:

- Einleiten von Sauerstoff und/oder CO, in den
Reaktionsraum (40) wahrend der Pyrolyse, in
unterstdchiometrischer oder maximal stdchio-
metrische Menge,

- Einstellen von in den Reaktionsraum (40) ein-
zuleitendem Wasserdampf in Abhangigkeit von
oxidierbarer Substanz in dem Abgas,

- Einstellen von in den Reaktionsraum (40) ein-
zuleitendem Sauerstoff und/oder CO, in Abhan-
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gigkeit von oxidierbarer Substanzin dem Abgas,
- Ausschalten der Pyrolyse in Abhangigkeit von
in dem Abgas vorhandener oxidierbarer Sub-
stanz,

- gezieltes Einleiten von Wasserdampfund/oder
Sauerstoff und/oder CO, in die radioaktiven Ab-
falle oder im Bereich von diesen,

- gezieltes Fuhren von Wasserdampf und/oder
Sauerstoff und/oder CO, innerhalb des Reakti-
onsraums (40).

Verfahren nach Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet,

dass in einer organischen Matrix, wie Bitumen, Ep-
oxidharz, Harnstoffharz, eingebetteter radioaktiver
Abfall aufbereitet wird.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2,

dadurch gekennzeichnet,

dass in einer anorganischen Matrix, wie Zement,
eingebetteter radioaktiver Abfall aufbereitet wird.

Verfahren nach zumindest einem der vorhergehen-
den Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet,

dass radioaktiver Abfall in ein gedffnetes, insbeson-
dere in ein Durchbrechungen aufweisendes Gebin-
de, wie Behélter (28), insbesondere 200 1-Norm-
fass, eingebracht ist, wobei iber ein eine (")ffnung
durchsetzendes einen Sprihkopf oder eine Dise
aufweisendes Stangenelement (44), wie Lanze, zu-
mindest Wasserdampf, gegebenenfalls zusatzlich
O, und/oder CO, in den radioaktiven Abfall einge-
bracht wird.

Verfahren nach zumindest einem der vorhergehen-
den Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet,

dass Wasserdampf Uiber eine Atmosphare aus dem
Reaktionsraum ansaugende Duse (50), wie Ventu-
ridise, in den Reaktionsraum (40) eingeleitet wird.

Verfahren nach zumindest einem der vorhergehen-
den Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Atmosphéare im Innenraum (40) mittels zu-
mindest eines von dem dem Innenraum zugefiihrten
Wasserdampf angetriebenen Ventilator (70) durch-
mischt wird.

Verfahren nach zumindest einem der vorhergehen-
den Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet,

dass Wasserdampf innerhalb des Reaktionsraums
(40) derart gefuihrt wird, dass gezielt radioaktiver Ab-
fall bzw. die Matrix mit Wasserdampf beaufschlagt
wird.
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Verfahren nach vorzugsweise zumindest einem der
vorhergehenden Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet,

dass das Abgas einer Nachverbrennung zugefiihrt
wird, wobei vor der Nachverbrennung des Abgases
dessen oxidierbarer Anteil bestimmt und in Abhan-
gigkeit von dem oxidierbaren Anteil Wasserdampf-
zufuhrund/oder Sauerstoff-und/oder CO,-Zufuhrzu
dem Reaktionsraum (40) und/oder Temperatur im
Reaktionsraum geregelt wird, wobei die Regelung
ein Abschalten der Pyrolyse einschlief3t.

Verfahren nach vorzugsweise zumindest einem der
vorhergehenden Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Nachverbrennung in einem Nachverbren-
nungsraum (74) durchgefihrt wird, der das Abgas
sowie Luft zugefiihrt wird, und dass in Abhangigkeit
von der Nachverbrennungskammer zugefiihrter Luft
Wasserdampfzufuhr und/oder Sauerstoff- und/oder
CO,-Zufuhr zum Reaktionsraum (40) und/oder Tem-
peratur im Reaktionsraum geregelt wird, wobei die
Regelung auch ein Abschalten der Pyrolyse ein-
schlieft.

Verfahren nach zumindest Anspruch 8 und 9,
dadurch gekennzeichnet,

dass Regelung der dem Reaktionsraum zuzufiih-
render Wasserdampf und/oder O, und/oder
CO,-Zufuhr und/oder Temperatur im Reaktions-
raum redundant und diversitar durchgefihrt wird.

Verfahren nach zumindest einem der Anspriiche 1
bis 10,

dadurch gekennzeichnet,

dass der Wasserdampf durch CO, ersetzt wird.

Anordnung (10) zur Aufbereitung von in einer Matrix
eingelagerten radioaktiven Abfallen, umfassend ei-
nen Reaktionsraum (40) zur Durchfiihrung einer Py-
rolyse, wobei in dem Reaktionsraum eine Atmos-
phére und eine Temperatur T mit T > 200 °C, insbe-
sondere T >400 °C, bevorzugt 400 °C < T <800 °C,
maximal 950°C, einstellbar ist und wobei dem Re-
aktionsraum ein Beladeraum (14) vorgeordnet und
ein Sortierraum (16) nachgeordnet ist,

dadurch gekennzeichnet,

dass in dem Reaktionsraum (40) zumindest eine
Einrichtung (44, 50) vorgesehen ist, Uber die die At-
mosphére innerhalb des Reaktionsraums im Kreis-
lauf fihrbar ist und/oder gasférmiges Fluid wie Was-
serdampf und/oder CO, und/oder O, gezielt den ra-
dioaktiven Abfallen zufuhrbar ist.

Anordnung nach Anspruch 12,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Einrichtung eine Duse (50) ist, tiber die von
auflen dem Reaktionsraum (40) gasférmiges Fluid
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14.

15.

bei gleichzeitigem Ansaugen von Atmosphéare aus
dem Reaktionsraum zufiihrbar ist, und/oder dass die
Einrichtung ein Stangenkoérper (44), wie Lanze, mit
Diise (46) und/oder Sprihkopfist, Gber die bzw. den
die radioaktiven Abfalle gerichtet mit gasférmigem
Fluid beaufschlagbar sind.

Anordnung nach zumindest einem der Anspriiche
12 oder 13,

dadurch gekennzeichnet,

dass die gasférmigen Fluide, insbesondere uber-
hitzter Wasserdampf, Gber einen Anschluss dem
Reaktionsraum (40) zufiihrbar ist, wobei Uiber den
Anschluss oder zumindest einen weiteren An-
schluss Kohlendioxid und/oder Sauerstoff in unters-
téchiometrischer bis maximal stéchiometrischer
Menge zufiihrbar ist,

Anordnung nach zumindest einem der Anspriiche
12 bis 14,

dadurch gekennzeichnet,

dass der Reaktionsraum (40) Uber eine Pyrolyse-
gasleitung (42) mit einem Nachverbrennungsraum
(74) verbunden ist, dass die Pyrolysegasleitung mit
einer ersten Messeinrichtung (86) zur Bestimmung
oxidierbarer Bestandteile in dem Pyrolysegas ver-
bunden ist und/oder dass von dem Nachverbren-
nungsraum eine zweite Leitung (78) ausgeht, in der
mittels einer zweiten Messeinrichtung (80) Sauer-
stoffgehalt des aus dem Nachverbrennungsraum
abgefiihrten Gases messbar ist, dass in Abhangig-
keit von dem gemessenen Sauerstoffgehalt Menge
von dem Nachverbrennungsraum zugefiihrter Luft
regelbar istund dass Luftmenge und/oder Anteil oxi-
dierbarer Bestandteile im Pyrolysegas Stell- bzw.
RegelgréRe bzw. Stell- bzw. Regelgrofen flir dem
Reaktionsraum zuzufiihrendem gasférmigen Fluid
und/oder Sauerstoff und/oder Kohlendioxid ist bzw.
sind.
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