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Beschreibung

[0001] Die Erfindung bezieht sich auf ein Verfahren
zum Vorreinigen von Radionuklide, wie Co-60, enthal-
tenden Losungen, wie Verdampferkonzentraten kern-
technischer Anlagen.

[0002] Bei der Aufarbeitung von insbesondere aus
kerntechnischen Anlagen stammenden Lésungen, wie
Verdampferkonzentraten, kdnnen unterschiedliche Ver-
fahren zur Abscheidung von komplex gebundenen Ra-
dionukliden zum Einsatz gelangen. Hierzu gehért die Be-
handlung in Gberkritischem Wasser, die Behandlung mit
Diamantelektroden und lonenaustauschern oder die Be-
handlung mit Ozon und lonenaustauschern.

[0003] Nachteil der bekannten Verfahren ist grund-
satzlich, dass auch nichtaktive Nuklide bei den entspre-
chenden Verfahren mit entfernt werden, die in einer un-
gleich hdheren Konzentration in der L6sung als die radi-
oaktiven Nuklide vorliegen, so dass z. B. bei einem Ein-
satz von lonentauschern oder Adsorbern ein haufiger
Wechsel des lonentauscher- bzw. Adsorbermaterials
oder bei Einsatz von Elektroden deren Erneuerung er-
forderlich ist.

[0004] Dabeiist als Haupttrager der Radioaktivitat Co-
60 zu nennen, dessen Komplex mit EDTA (Ethylendia-
mintetraessigsadure) von aullergewdhnlicher Stabilitat
ist. Mit den entsprechenden Verfahren insbesondere un-
ter Einsatz von lonentauschern bzw. Absorbern kénnen
entsprechende Komplexe zerstért und Co-60 abgeschie-
denwerden. Allerdings erfolgt eine unerwiinschte Belas-
tung durch Abscheiden von nichtaktiven Nukliden und
weiteren radioaktiven Nukliden, so dass der angespro-
chene haufige Wechsel der Materialien erforderlich ist.
[0005] Der vorliegenden Erfindung liegt die Aufgabe
zugrunde, ein Verfahren zur Verfligung zu stellen, dass
es ermdglicht, dass dann, wenn aus der L6ésung Radio-
nuklide abgeschieden werden sollen, der Anteil an nicht-
aktiven Nukliden reduziert ist.

[0006] ZurLosung der Aufgabe der Erfindung siehtdie
Erfindung ein Verfahren zum Vorreinigen von Radionu-
klide enthaltenden Lésungen durch Ausféallen von zumin-
dest nichtaktiven Nukliden in einem hydrothermalen Pro-
zess und anschlieendes Abtrennen der ausgefallten
Nuklide vor, wobei ein Zerstéren von Co-60-Komplexen,
insbesondere EDTA-Komplexen, grundsatzlich unter-
bleibt.

[0007] Selbstverstandlich werden nach dem erfin-
dungsgemalien im Vergleich zum Abscheiden von Co-
60 verwendeten Verfahren als milden hydrothermalen
Prozess zu bezeichnendes erfindungsgemafie Verfah-
ren auch radioaktive Nuklide der schwachen Komplexe
von Fe, Cr, Ni, etc. abgeschieden, deren Beitrag zur Ra-
dioaktivitat geringist. Bei der Vorreinigungfallen entspre-
chende radioaktive Nuklide schwacher Komplexe gleich-
falls an.

[0008] Aufgrund der erfindungsgemalen Lehre be-
steht die Mdglichkeit, die im mehrfach gréReren Umfang
in der Losung enthaltenen nichtaktiven Nuklide zu ent-
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fernen, so dass das anschlielende Entfernen insbeson-
dere des Radionuklids Co-60 kostenguinstiger und effek-
tiver gestaltbar ist.

[0009] Insbesondere ist erfindungsgemal vorgese-
hen, dass Citrate, Oxalate oder EDTA Komplexe von Fe,
Mn, Ni und Cr bei dem hydrothermalen Prozess zerstort
werden und als Hydroxide ausfallen, die sodann z.B.
durch Filtrierung oder Zentrifugieren aus der Lésung ent-
fernt werden.

[0010] Das Hydrothermalverfahren wird insbesondere
derart durchgefiihrt, dass die L6ésung in einem Druckbe-
halter einer Temperatur T mit insbesondere 150°C < T <
220°C Uber eine Zeit t ausgesetzt wird, wobei die Zeit
zwischen 5 Min. und 15 Min., insbesondere in einem Be-
reich zwischen 8 und 12 Minuten liegen kann.

[0011] Durch die eingestellte Temperatur in dem
Druckbehalter wird gleichzeitig ein Druck fur die Zersto-
rung von u. a. den Komplexen der nichtaktiven Nuklide
und zum Ausfallen dieser auf einen Wertvon ca. 1,5 MPa
aufgebaut.

[0012] Beientsprechenden Bedingungen wird der sta-
bile Co-60/EDTA-Komplex nicht zerstort. Die nach dem
Filtrieren der dem hydrothermalen Vorreinigungspro-
zess unterzogene Lésung wird sodann eingangs ge-
nannter Verfahren ausgesetzt, um die stabilen Co-60-
Komplexe zu zerstoren und das Radionuklid abzuschei-
den.

[0013] Umdie Abscheideleistungin dem hydrotherma-
len Vorreinigungsprozess zu erhéhen besteht die Mog-
lichkeit, in dem Behalter, in dem die Vorreinigung durch-
gefuihrt wird, den Druck tber den sich durch die Tempe-
ratur ergebenden Wert zu erhéhen.

[0014] Wahrend des hydrothermalen Prozesses be-
darf es zum Ausféllen der Nuklide keiner weiteren
MafRnahmen, insbesondere des Einsatzes weder anor-
ganischer Matrixmaterialien, die ansonsten zum Ab-
scheiden von Nukliden eingesetzt werden, noch von Oxi-
dationsmitteln wie Wasserstoffperoxid.

[0015] Insbesondere ist vorgesehen, dass die Lésung
in dem Druckbehélter auf einen pH-Wert mit pH > 7 ein-
gestellt wird. Bei hdheren pH-Werten kann das Ausféllen
der nichtaktiven Nuklide verbessert werden.

[0016] Das Ausfallen der nichtaktiven Nuklide kann
kontinuierlich oderim Batch-Verfahren durchgefiihrt wer-
den.

[0017] Des Weiteren ist durch den hydrothermalen
Prozess die Mdglichkeit gegeben, organische Inhalts-
stoffe, wie Feststoffe, insbesondere Baumwollflusen
oder Papierteilchen, zu zerstéren, wodurch die Belas-
tung von Hilfsmitteln, wie Schittungen von Oxiden, wie
TiO,, oder lonentauschermaterialien beim Entfernen der
Radionuklide in einem nachfolgenden Verfahrensschritt
zusatzlich verringert wird.

[0018] Gegenstand der Erfindung ist auch ein Verfah-
ren zum Entfernen von Komplexen von Radionukliden,
insbesondere EDTA-Komplexen von Co-60, aus Losun-
gen, wie Verdampferkonzentraten kerntechnischer An-
lagen, umfassend die Verfahrensschritte
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- Vorreinigen der Lésung durch Ausfallen von zumin-
dest nichtaktiven Nukliden in einem hydrothermalen
Prozess unter Vermeidung des Zerstérens von Kom-
plexen von zumindest Co-60 und anschliefendes
Abtrennen derinder Vorreinigung ausgefallten Fest-
stoffe und

- anschlieRendes Zerstéren zumindest der Komplexe
von Co-60 und Abscheiden von Co-60.

[0019] Dabeikann das Vorreinigen der L6sung gemaf
einer oder mehrerer der zuvor erlauterten Moglichkeiten
durchgefihrt werden.

[0020] Weitere Einzelheiten, Vorteile und Merkmale
der Erfindung ergeben sich nicht nur aus den Anspri-
chen, den diesen zu entnehmenden Merkmalen -flir sich
und/oder in Kombination-, sondern auch aus der nach-
folgenden Beschreibung.

[0021] In der einzigen Figur ist Prinzipdarstellung der
Verfahrensablauf zum Vorreinigen einer Radionuklide
enthaltenden Lésung, wie Verdampferkonzentrat einer
kerntechnischen Anlage, dargestellt. Erfindungsgeman
ist vorgesehen, dass das Verdampferkonzentrat einem
Autoklaven 10, also Druckbehalter, zugefihrt wird, in
dem die Lésung auf eine Temperatur von in etwa 200°C
erhitzt und bei dieser Temperatur Gber einen Zeitraum
von ca. 10 Min. gehalten wird. Durch die Temperatur von
200°C stellt sich somit oberhalb der Lésung ein Druck
von ca. 15 bar ein. Es besteht jedoch die Mdglichkeit,
den Druck durch z. B. geeignete Pumpen zu erhéhen.
[0022] Durch diesen hydrothermalen Prozess werden
inderLdsungz.B. Citrate, Oxalate oderderen Komplexe,
wie auch EDTA Komplexe, in denen nichtaktive Nuklide
vorliegen, zerstort und die Nuklide in Form von Hydroxi-
den ausgefallt, wobei es sich insbesondere um Hydroxi-
devonFe, Mn, Niund Crhandelt. Auch werde organische
Inhaltsstoffe wie Baumwollflusen oder Papierteilchen
zerstort.

[0023] Die durch den hydrothermalen Prozess ent-
standene Suspension wird nach dem Abkihlen einem
Abscheider 12 zugefihrt, bei dem es sich z. B. um eine
Zentrifuge oder einen Filter handelt. Die abgeschiedenen
Feststoffe werden entfernt, um sodann die von den Fest-
stoffen befreite Losung einem weiteren Prozess zum Ent-
fernen von Radionukliden zuzufiihren. Hierbei kann es
sich um ein Verfahren wie Behandlung in Giberkritischem
Wasser, Behandlung mit Diamantelektroden und lonen-
austauschern oder Behandlung mit Ozon und lonentau-
schern handeln.

Patentanspriiche

1. Verfahren zum Vorreinigen von Radionuklide, wie
Co-60, enthaltenden Lésungen, wie Verdampfer-
konzentraten kerntechnischer Anlagen, durch Aus-
fallen von nichtaktiven Nukliden in einem hydrother-
malen Prozess und anschlieRendes Abtrennen der
ausgefallten Feststoffe.
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2.

10.

Verfahren nach Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet,

eine oder mehrere nichtaktive Nuklide aus der Grup-
pe Fe, Mn, Ni, Cr ausgefallt werden, insbesondere
als Hydroxide.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2,

dadurch gekennzeichnet,

dass in der Losung vorhandene organische Stoffe,
insbesondere Feststoffe, wie Baumwollflusen
und/oder Papierteilchen, zerstort werden.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspri-
che,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Losung wahrend des Ausfallens einem
Druck p mit p < 1,8 MPa, insbesondere 1,0 MPa <p
< 1,8 MPa, vorzugsweise 1,0 < p < 1,6 MPa, ausge-
setzt wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspri-
che,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Losung in einem Druckbehalter (10) auf
eine Temperatur mit T > 150°C, insbesondere mit
150°C < T < 220°C, eingestellt wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspri-
che,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Losung in einem Druckbehélter tber eine
Zeit t bei der Temperatur T gehalten wird, wobei t >
5 min., insbesondere 5 min. <t<20 min., besonders
bevorzugt 5 min. <t < 15 min, vorzugsweise 8 min.
<t<12 min, ist.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspri-
che,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Losung auf einen pH-Wert mit pH > 7 ein-
gestellt wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspri-
che,

dadurch gekennzeichnet,

dass im Batch- oder kontinuierlichen Verfahren die
Vorreinigung durchgefiihrt wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspri-
che,

dadurch gekennzeichnet,

dass zumindest die ausgefallten Nuklide durch Fil-
terung und/oder Zentrifugieren entfernt werden.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspri-
che,

dadurch gekennzeichnet,

dass nach dem Ausfallen und Entfernen nichtaktiver
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Nuklide aus der Lésung Radionuklide entfernt wer-
den.

11. Verfahren zum Entfernen von Komplexen von Radi-
onukliden, insbesondere EDTA-Komplexenvon Co- %
60, aus Losungen, wie Verdampferkonzentraten
kerntechnischer Anlagen, umfassend die Verfah-
rensschritte

- Vorreinigen der Losung durch Ausféllen von 10
zumindest nichtaktiven Nukliden in einem hy-
drothermalen Prozess unter Vermeidung des
Zerstorens von Komplexen von zumindest Co-

60 und anschlielRendes Abtrennen der in der
Vorreinigung ausgefallten Feststoffe und 15
- anschlieBendes Zerstdéren zumindest der
Komplexe von Co-60 und Abscheiden von Co-

60.

12. Verfahren nach Anspruch 11, wobei das Vorreinigen 20
der L6sung nach einem oder mehreren der Ansprii-
che 1 bis 10 erfolgt.
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