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(57)  Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren
zur Dekontamination von radioaktiv belastetem Beton,
das die folgenden Schritte umfasst:

a) Aufgabe von stlickigem, radioaktiv belastetem Beton
in einen Reaktor,

b) Aufgabe eines flissigen Prozessmediums in den
Reaktor vor, wahrend und/oder nach Aufgabe des Be-
tons in den Reaktor,

c) elektrohydraulische Zerkleinerung des Betons im flis-
sigen Prozessmedium,

d) Separation des zerkleinerten Betons vom flissigen

Fig. 1

100%

Yerteilung im Prozess (%)

Co-60

Prozessmedium,

e) Behandlung zumindest eines Teils des zerkleinerten
Betons mit einer mineralischen Saure oder einem Ge-
misch mineralischer Sauren und anschlieRende Tren-
nung der mineralischen Saure oder des Gemischs mi-
neralischer Sduren vom zerkleinerten Beton,

f) partielle oder vollstandige Abtrennung radioaktiver
Nuklide aus der abgetrennten mineralischen Saure oder
dem Gemisch mineralischer Sauren und/oder

g) partielle oder vollstdndige Abtrennung radioaktiver
Nuklide aus dem Prozessmedium.
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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Dekontamination von radioaktiv belastetem Beton, bei dem
eine elektrohydraulische Zerkleinerung des Betons im fliissigen Prozessmedium und eine nachfolgende Abtrennung des
flissigen Prozessmediums erfolgen und die abgetrennte zerkleinerte Betonfraktion mindestens teilweise mit einer
mineralischen S&ure oder einem Gemisch mineralischer Sduren behandelt wird und anschlieend eine Trennung der
mineralischen Saure oder des Gemischs mineralischer Sduren vom zerkleinerten Beton, sowie eine partielle oder
vollstandige Abtrennung radioaktiver Nuklide aus dem abgetrennten Prozessmediums und der mineralischen Saure oder
dem Gemisch mineralischer Sauren durchgefiihrt wird.

[0002] Beim Riickbau kerntechnischer Anlagen fallen jeweils mehrere hundert Tonnen radioaktiv kontaminierter oder
durch Neutronenstrahlung aktivierter Beton an, die entsprechend zu konditionieren und endzulagern sind. Aufgrund der
knappen Endlagerkapazitaten ist dieser Entsorgungsweg sehr teuer. Es ware deshalb sehr vorteilhaft, wenn die
Masse/das Volumen des endzulagernden Materials substantiell verringert werden konnte.

[0003] Prinzipiell sind Verfahren zur Volumenreduktion von Beton seit vielen Jahren Standard in diesem Industriebe-
reich und es existieren zahlreiche Empfehlungen z.B. der IAEA und der OECD, wie mit solchen Materialien aus dem
kerntechnischen Rickbau zu verfahren ist.

[0004] Der erste (behordlich vorgegebene) Schritt besteht dabei darin, durch umfangreiche Kontaminationsunter-
suchungen radioaktive Materialpartien von nicht radioaktiven zu trennen. Auf diese Weise lassen sich bereits 90-95% des
Materials (ca. 250 - 300 kt je Kraftwerksblock) von solchem abtrennen, das einer weiteren Behandlung bedarf. Fir die
Behandlung der Residualfraktion gibt es ebenfalls zahlreiche etablierte technische Verfahren:

Abfrasen

- Nageln

- Schleifen

- Ausbohren

- Laserablation

- Reinigung mit Dekontaminationspasten

[0005] Wie sich unschwer feststellen lasst, ermdglichen diese Verfahren in erster Linie eine Dekontamination der
Oberflache, stoRen aber schnell an Grenzen, wenn sich Kontamination oder aktiviertes Material im Inneren von Beton-
strukturen befinden. Der Abtrag ist zudem unspezifisch, sodass keine Separation von starker kontaminierten und
kontaminationsfreien Materialpartien erfolgen kann (NEA/RWM/R(2011) - The NEA Co-Operative Programme on
Decommissioning, Decontamination and Demolition of Concrete Structures, Friedrich, H. -J, Viehweger, K. KONTEC
2021, Proceedings).

[0006] Um auch Radionuklide aus Beton zu entfernen, die sich tieferim Beton befinden - das ist z.B. bei Beton aus dem
sog. biologischen Schild mit teils mehr als 1 m Dicke der Fall - wurden auch Untersuchungen zum Einsatz einer
elektrokinetischen Dekontamination durchgefihrt. Diese hat aber zwei gravierende Nachtteile: ihre Wirksamkeit ist
nuklidabhangig und der Prozess ist langwierig und mit aufwendiger Handhabung verbunden. So wird beschrieben, dass
einige der relevanten Nuklide nur sehr schlecht entfernt werden kénnen bzw. extrem lange Behandlungszeiten von
wahrscheinlich mehreren 1.000 h erforderlich sind. Dies wiederum zieht andere Probleme wie erhohte radiologische
Belastung nach sich (Review-Electro-Kinetic Decontamination of Radioactive Concrete Waste from Nuclear Power
Plants; Chanyoung Kim, Sungyeol Choi, , and Myoungsu Shin, al 2018 J. Electrochem. Soc. 165 E330).

[0007] Eswurde auch untersucht, Beton durch eine Abfolge thermischer und chemischer Schritte zu dekontaminieren.
Dabei wird das Material auf mehrere 100 ° C aufgeheizt, wobei das sog. CSH-Gel (ausgeharteter Zementleim bzw.
Zementstein im Beton) dehydratisiert und seine Bindekraft verliert. Dadurch lassen sich Zement und Zuschlagstoffe
voneinander trennen. Nachfolgend wird eine chemische Laugung mit Mineralsdure zur Abreicherung der Nuklide
durchgefihrt. Der technische Aufwand und die Dauer sind auch hier erheblich (Feasibility study on the volume reduction
of radioactive concrete wastes using thermomechanical and chemical sequential process, Angkyo Oh, Journal of
Environmental Chemical Engineering, Volume 9, Issue 4, August 2021, 105742).

[0008] Auch die Nutzung elektrischer Entladungen (Hochspannung) an der Betonoberflache wurde untersucht. Auch
hierbei wird der Beton von der Oberflache her abgetragen und der Prozess ist bei den o.g. Strukturen bzw. bei
unregelmaBig geformten Betonbrekzien, wie sie lblicherweise im Rickbau vorkommen, kaum anwendbar. Diese Art
der Dekontamination liegt aber vom physikalischen Prinzip her der eigenen Erfindung am nachsten (https://www.
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world-nuclear-news.org/Articles/Tomsk-university-creating-concrete-decontamination; Researched and written by
World Nuclear News, abgerufen am 21. August 2023). Aus eigenen Voruntersuchungen ist bekannt, dass sich von
aufen in Beton eindringende radioaktive Kontamination tiber das Porensystem im sog. Zementstein/CSH-Gel ausbreitet,
nicht oder jedenfalls kaum uber die Zuschlagstoffe, da diese weitgehend porenfrei sind /5/. Weiterhin ist aus eigenen
Untersuchungen bekannt, dass radioaktive Kontaminanten (Co-60, Sr-90, Cs-137, Eu-152/-154 und weitere) bevorzugt
an Zementstein sorbieren, weitaus weniger stark jedoch und mineralischen und (abgesehen vom Co-60) metallischen
Zuschlagstoffen. Einfluss auf die Sorption haben die Art des Zements, die Art des Zuschlagstoffs und das Phasenver-
haltnis Feststoff/Flissigkeit.

[0009] Zwar werden Zuschlagstoffe und Zemente fiir kerntechnischen Gebrauch sorgfaltig ausgewahlt, um die Bau-
stoff-technischen Erfordernisse zu erflllen, aber auch um die Aktivierbarkeit durch Neutronenstrahlung auf ein Minimum
zu begrenzen, aber Spuren von kritischen leicht aktivierbaren Elementen - gemeint sind solche mit hohem Einfangquer-
schnitt fir Neutronenstrahlung >100 barn lassen sich meist nicht ganz vermeiden. Infolgedessen kommt es auch zur
Bildung von sog. Aktivierungsnukliden, die dann mehr oder weniger homogen im Material verteilt sind. Eine weitere
Kategorie stellen sog. Schwerbetone dar, denen zur Verbesserung der abschirmenden Wirkung gegeniiber radioaktiver
Strahlung Schwerminerale wie Schwerspat oder Metallgranulate (Stahl, Gusseisen) beigegeben werden. Auch an
solchen Oberflachen kénnen einige Radionuklide bevorzugt adsorbiert werden. Zudem kdnnen sich aus legierungs-
typischen Komponenten Aktivierungsnuklide bilden, wie eben Co-60. Fe-55 ist -obwohl in gréReren Umfang gebildet -
aufgrund seiner Kurzlebigkeit in diesem Kontext kaum von Interesse.

[0010] Alleinin Deutschland fallen in den nachsten Jahren ca. 15 - 25 kt behandlungsbedurftiges Material an. Es wére
demnach wiinschenswert ein Verfahren bereitzustellen, das es ermdglicht,

- die starker kontaminierte Zementsteinfraktion von den Zuschlagstoffen zu trennen
- Metalle aus dem Betonverbund herauszubrechen
- die Zuschlagstoffe, die meist aus Gesteinen mit unterschiedlichem Mineralbestand bestehen, zu fragmentieren

[0011] Diese Aufgabe wird mit den Merkmalen des Patentanspruchs 1 geldst. Die abhangigen Patenanspriiche
beschreiben vorteilhafte Ausfiihrungsformen.

[0012] Die Erfindung betrifft somit ein Verfahren zur Dekontamination von radioaktiv belastetem Beton, das die
folgenden Schritte umfasst:

a) Aufgabe von stlickigem, radioaktiv belastetem Beton in einen Reaktor,

b) Aufgabe eines fliissigen Prozessmediums in den Reaktor vor, wahrend und/oder nach Aufgabe des Betons in den
Reaktor,

c) elektrohydraulische Zerkleinerung des Betons im flissigen Prozessmedium,
d) Separation des zerkleinerten Betons vom fllissigen Prozessmedium,

e) ein- oder mehrmalige Behandlung zumindest eines Teils des zerkleinerten erwarmten Betons mit einer minerali-
schen Saure oder einem Gemisch mineralischer Sduren und anschlieRende Trennung der mineralischen Saure oder
des Gemischs mineralischer Sauren vom zerkleinerten Beton,

f) partielle oder vollstandige Abtrennung radioaktiver Nuklide aus der abgetrennten mineralischen S&ure oder dem
Gemisch mineralischer Sauren und/oder

g) partielle oder vollstandige Abtrennung radioaktiver Nuklide aus dem abgetrennten fliissigen Prozessmedium.
Vorzugsweise wird das flissige Prozessmedium in einem anschlieRenden Schritt h) wiederverwendet.

[0013] Uberraschenderweise wurde gefunden, dass mittels der elektrohydraulischen Zerkleinerung, das im Stand der
Technik erfolgreich zur Auftrennung von z.B. Verbundwerkstoffen eingesetzt wird, zur Separation von radioaktiver
Kontamination und auch von auf Neutronenaktivierung zurlickgehender Radioaktivitat verwendet werden kann.
[0014] Die endzulagernde Abfallmenge an Beton aus dem Riickbau kerntechnischer Anlagen kann somit um bis zu
70% reduziert werden. Bei Kosten von 5.000 - 10.000 €/t und mehreren hundert t Beton je Riickbauobjekt ist dies ein
erheblicher Kostenvorteil. Zudem wird hierdurch die Moéglichkeit eréffnet, die Betonzuschlagstoffe in den Wirtschafts-
kreislauf zurlickzufiihren.

[0015] Anwendungsgebiet ist insbesondere der Riickbau kerntechnischer Anlagen (Kernkraftwerke, Anlagen der
Brennelementherstellung, der Wiederaufarbeitung, Forschungsreaktoren, Anlagen, die Neutronen oder lonenstrahlen
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erzeugen), Anlagen zur Herstellung/Verarbeitung radioaktiver Stoffe, Anlagen zur Gewinnung und Verarbeitung von
Uranerzen, sowie von Uran- und Thoriumhaltigen Mineralen, Forschungsreaktoren fiir die Kernfusionsforschung und fiir
sog. Gen 4 Kernreaktoren.

[0016] Bevorzugt werden hierbei die folgenden Anwendungsbedingungen des Verfahrens eingesetzt:

Die elektrohydraulische Zerkleinerung des Betons wird vorzugsweise batchweise unter Beaufschlagung des stuickigen
Betons mit 100 bis 500 Pulsen, bevorzugt 200 bi 350 Pulsen bei einer Impulsdauer von 0,1 - 5 Mikrosekunden, bevorzugt
bei 2 - 3 Mikrosekunden durchgefihrt.

[0017] Die elektrohydraulische Zerkleinerung wird bevorzugt mit Spannungen von 10 bis 100 kV, bevorzugt von 40 bis
50 kV durchgefihrt.

[0018] Im fiir die elektrohydraulische Zerkleinerung verwendeten Reaktor wird vorzugsweise ein Fillgrad von 0,05 bis
1,0 kg/dm3, bevorzugt 0,12- 0,4 kg/dm3 eingestellt.

[0019] Vorzugsweise wird in Schritt c) ein Verhéltnis von Impulszahl/Fiillgrad von 300 Impulsen*dm3/kg bis 1500
Impulsen*dm3/kg eingehalten.

[0020] Weiter ist vorzugsweise das flissige Prozessmedium Grundwasser, Oberflachenwasser, Trinkwasser, deioni-
siertes Wasser oder entsalztes Wasser mit einer spezifischen elektrischen Leitfahigkeit < 1, bevorzugt <0,5 mS/cm und
besonders bevorzugt von <0,25 mS/cm.

[0021] Insbesondere erfolgt nach Schritt c) ein Entleeren des Reaktors und bevorzugt eine anschlieRende Dekontami-
nation des Reaktors, insbesondere durch Spulen mit Wasser und Entfernung der schluffigen Partikel mit einer mittleren
Korngrée von <0,05 mm. Dabei kommen allgemein bekannte Arbeitsschritte wie Aus- oder Abspllen, Abschaben und
Abwischen zum Einsatz, die auch auf geeignete Weise mechanisiert und automatisiert durchgefihrt werden kénnen.
[0022] Vorteilhaft ist ferner, dass die in Schritt a) aufgegebene Stiicke des Betons ein maximales Gewicht von 2,0 kg
aufweisen und/oder Stlicke von Beton mit einem Gewicht von mehr als 2,0 kg vor Aufgabe zerkleinert werden,
beispielsweise mittels mechanischer Zerkleinerungsverfahren.

[0023] Beispielsweise weist der aufgegebene stiickige Beton Stiickgewichte in einem Bereich von 0,01 bis 2,0 kg auf.
[0024] Zudem kann beim erfindungsgemafien Verfahren nach Schritt d) eine Trocknung, vorzugsweise bei Temperatu-
ren von 50 bis 250 °C, vorzugsweise 60 bis 120 °C, des zerkleinerten Betons erfolgen.

[0025] Vorteilhaft ist ferner, wenn nach Schritt d), vorzugsweise nach der Trocknung wie im Voranstehenden be-
schrieben, der zerkleinerte Beton fraktioniert wird, vorzugsweise in eine Feinfraktion mit einer durch Priifsiebung
ermittelten KorngréRe von weniger als 0,6 mm, bevorzugt weniger als 0,5 mm und mindestens eine Grobfraktion mit
einer Korngré3e von 0,6 mm und grofier, bevorzugt 0,5 mm und gréRer.

[0026] Verfahrennacheinem dervorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass nach Schrittd), vorzugs-
weise nach der voranstehend beschriebenen Trocknung eine Abtrennung ferromagnetischer Bestandteile, wie z.B. Stahl,
Gusseisen, Ferrite und/oder Duplexstahle, insbesondere durch Magnetscheidung erfolgt.

[0027] Eine weitere vorteilhafte Ausfiihrungsform sieht vor, dass in Schritt e) eine Behandlung der wie im Voran-
stehenden beschriebenen erzeugten Grobfraktion erfolgt. Es kann auch vorteilhaft sein, die Grobfraktion entsprechend
ihrer Korngrofe, der Dichte der Partikel oder ihrer magnetischen Eigenschaften durch dem Fachmann an sich bekannte
Verfahren wie Schwimm-Sink-Trennung, Magnetscheidung, Einsatz von StoBherden, Windsichtern, einer radiometri-
scher Klassierung weiter aufzutrennen und eine oder mehrere Teilfraktionen davon zu behandeln.

[0028] Die mineralische Saure ist vorzugsweise ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Salzsaure, Salpetersaure,
Schwefelsaure, Flusssaure oder Mischungen hiervon.

[0029] Beispielsweise weist die mineralische Saure eine Konzentration von 1,5 bis 6,0 mol/l auf.

[0030] Imin Schrittd)abgetrennten fliissigen Prozessmedium enthaltene Feststoffe konnen aus dem Prozessmedium
abgetrennt werden, insbesondere durch Filtration, Zentrifugation, Ultrazentrifugation, Sedimentation oder eine Kombi-
nation der genannten MaRnahmen, besonders bevorzugt durch Filtration mittels eines Mikrofilters mit einer Porenweite
von 0,45 - 5 um, bevorzugt 0,5 -1 um.

[0031] Weiter bevorzugt werden die abgetrennten Feststoffe nach der Behandlung mit Sdure mit Wasser gewaschen.
[0032] Das abgetrennte flissige Prozessmedium und das beim Waschschritt gemafl vorangehendem Anspruch
anfallende Wasser kénnen vereinigt und nach einer Reinigung durch Elektrodialyse, wobei die Elektrodialyse mehrere
Medienkreislaufe umfasst, die durch alternierend angeordnete Anionen- und Kationenaustauschermembranen von-
einander getrennt sind - hier bestehend aus Elektrodensplilkreislauf, Konzentratkreislauf und Diluatkreislauf - erneut als
flissiges Prozessmedium in einem Verfahren gemale einem der vorhergehenden Anspriiche verwendet werden. Die
besagten Membranen kénnen in einem Kunststoffgehduse untergebracht sein, wobei typischerweise zwischen den
Membranen sogenannte Spacer mit integrierter Medienzufiihrung und-verteilung angeordnet sind und der so gebildete
Stapel von alternierenden Anionen- und Kationenaustauschermembranen mit den dazwischen befindlichen Spacern
mittels auflerem Spannrahmen flissigkeitsdicht aufeinander gepresst wird. Zum Stromeintrag kdnnen im Gehause
angeordnete Elektroden dienen, von denen je eine als Anode und eine als Kathode fungiert. Vorliegend kann die Kathode
aus einer Nickelbasislegierung vom Typ Hastelloy C276, die Anode aus Titanblech mit einer 5 um dicken Beschichtung
aus IrO, bestehen. Die elektrischen und hydraulischen Anschliusse werden auf dem Fachmann bekannte Art und Weise
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hergestellt.

[0033] Insbesondere werden bei der Elektrodialyse Kationen- und Anionenaustauschermembranen zur Abtrennung
geloster Salze und geldster Radionuklide, insbesondere Co-60, Cs-137, Sr-90, Eu-154, Ba-144, Am-241 und/oder
Pu-241 verwendet, wobei die Radionuklide im Konzentratkreislauf angereichert werden.

[0034] Insbesondere erfolgt die Gberwiegende oder vollstandige Abtrennung radioaktiver Nuklide gemag Schritt f)
mittels Elektrodialyse.

[0035] In Schritt f) fallt bevorzugt ein Konzentrat an, das durch Einengung und Fallung hydrolysierbarer Metallionen
und/oder iber selektive Adsorption und/oder tiber elektrochemische Abscheidung aufgearbeitet werden kann, wobei die
lonen der Radioisotope mit umfasst sind, da sie sich chemisch gleich verhalten wie die nicht-radioaktiven Isotope der
jeweiligen Metalle.

[0036] Die Feststoffe konnen mit Zement vermengt und nach Aktvierung des Zementes mit Wasser verfestigt werden,
wobei vorzugsweise vor Verfestigung weiter die gefallten hydrolysierbaren Metalle wie im Voranstehenden beschrieben
zugegeben werden.

[0037] Bezogen auf die Trockenmasse der Feststoffe bzw. auf die Trockenmasse der Feststoffe und der geféllten
hydrolysierbaren Metalle kdnnen beispielsweise 5 -15 Gew.-% Zement und Wasser mit einem bevorzugten Wasser-
Zement-Wert von 0,4 - 0,8 zugegeben werden.

[0038] Der eingesetzte Reaktor kann aus einem elektrischen Isolator, insbesondere einem elektrisch nicht leitenden
Kunststoff gebildet sein.

[0039] Beispielhafte Betonsorten, die sich insbesondere fiir das erfindungsgemafie Verfahren eignen und mit denen
hervorragende Ergebnisse erzielt werden kénnen haben z.B. die folgenden Hauptbestandteile in den folgenden Ge-
wichtsmengen (Gew.-%):

Quartz: 40 bis 70 Gew.-%, bevorzugt 50 bis 65 Gew.-%,
Calcit: 1,0 bis 5,0 Gew.-%, bevorzugt 2,5 bis 3,5 Gew.-%,
Portlandit: 1,0 bis 5,0 Gew.-%, bevorzugt 2,5 bis 3,5 Gew.-%,
Feldspat: 10 bis 25 Gew.-%, bevorzugt 14 bis 20 Gew.-%,
Muscovit: 0 bis 1,0 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 0,5 Gew.-%, und
C-A-H-Phasen: 0 bis 1,0 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 0,5 Gew.-%.

[0040] Bevorzugte Betonsorten, die fur das erfindungsgemafie Verfahren geeignet sind, haben beispielsweise die
folgenden mechanischen Eigenschaften:

Kaltdruckfestigkeit: 30 bis 50 N/mm?2, bevorzugt 35 bis 45 N/mm2,
Spaltzugfestigeit: 2,0 bis 7,0 N/mm2, bevorzugt 3,5 bis 5,5 N/mm?2, und
Statisches E-Modul: 15 bis 35 GPa, bevorzugt 20 bis 30 GPa.

[0041] Die vorgenannten Angaben dienen der Prazisierung. Sie stellen aber keine Beschrankung des Anwendungs-
bereichs dar.

[0042] Insbesondere fiir das erfindungsgemale Verfahren geeignete Betonsorten weisen die folgenden Porositatsda-
ten auf, die mittels Quecksilberporosimetrie ermittelt werden kénnen:

Gesamtporenoberflache 0,5 bis 10 m2/g, bevorzugt 2,0 bis 6,5 m2/g
Median des Porendurchmessers (Volumen): 0,10 bis 0,35 pm, bevorzugt 0,12 bis 0,30 pm
Median des Porendurchmessers (Flache): 0,007 bis 0,020 pm, bevorzugt 0,010 bis 0,018 pm
Durchschnittlicher Porendurchmesser (4V/A): 0,030 bis 0,070 wm, bevorzugt 0,040 bis 0,060 pm
Scheinbare (skeletale) Dichte 2,0 bis 6,5 g/mL, bevorzugt 2,4 bis 4,5 g/mL
Porositat: 7,5 bis 12,0 %, bevorzugt 8,0 bis 9,5 %

[0043] Die vorliegende Erfindung wird nachfolgend anhand beispielhafter Ausfiihrungen naher beschrieben, ohne die
Erfindung auf die dargestelliten Details zu beschranken.

[0044] Beim erfindungsgeméafen Verfahren findet die phasenselektive Zerkleinerung des Betons in einem Reaktor
(Reaktionsgefal) aus einem elektrisch nichtleitenden Kunststoff statt, in den von oben und unten eine Elektrode
hineinragt. Uber diese beiden Elektroden wird die Hochspannung in Form von Pulsen appliziert. Der Reaktor wird mit
Betonbrekzien oder -stiicken mit einer Masse von 0,01 - 1,5 kg sowie mit entsalztem Wasser einer spezifischen
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elektrischen Leitfahigkeit <0,2 mS/cm als Koppelmedium gefiillt, dicht verschlossen und an die Hochspannungsquelle
angeschlossen. Nach Applikation der bendétigten Anzahl an Hochspanungsimpulsen wird der Reaktor gedffnet, entleert
und das Material weiterverarbeitet. Es wird bei Temperaturen von 1 - 90 °C gearbeitet. Insgesamt umfasst die Abtrennung
der Radioaktivitat gemaR diesem Beispiel folgende Arbeitsschritte:

- Vorzerkleinerung des Materials in Stlicke mit max. 2 kg Gewicht (optional),

- Befillen und Entleeren des Reaktors,

- Abtrennung des Prozesswassers (Dekantieren) und Dekontamination des Reaktionsgefalies,

- gdf. Trocknung des zerkleinerten Betons bei 60 - 150 °C,

- Klassierungdes zerkleinerten Materials durch Siebung, dabei Trennung in eine Feinfraktion <0,5 (0,2) mm Korngrofie
sowie in mehrere grébere Fraktionen und Wagung,

- Magnetscheidung zur Entfernung metallischer Bestandteile (Stahl, Gusseisen, Ferrite, Duplexstahle),

- Entnahme von Aliquoten fur Bestimmung der spezifischen Aktivitat der Radionuklide mittels y- und/oder o-Spekt-
rommetrie bzw. durch LSC-Messung (Sr-90) nach entsprechender radiochemischer Trennung) im Umfang von 10 -
509,

- ein- oder mehrmalige Laugung der noch warmen Fraktionen >0,5 (0,1) mm Korngré3e der Temperatur 20 - 90°C,
vorzugsweise 20 - 50°C mit Mineralsaure (HCI, HNO3) der Konzentration 1,5 - 6 Mol/l zur Reinigung von Zement- und
Kalkresten fir jeweils 5-60 min, bevorzugt fir 10 - 40 min je Laugungsvorgang,

- Fest-/flissig-Trennung, Spiilen der Feststofffraktion mit Wasser (1- 3 Mal mit einem Phasenverhaltnis fest/flissig von
0,3:1 bis 3:1),

- Abtrennung der Radionuklide aus dem benutzten Prozessmedium durch Elektrodialyse, Riickfliihrung des gereinig-
ten Prozessmediums in den Prozess,

- Abtrennung der Radionuklide aus der benutzten Mineralsaure durch Fallung oder selektive Adsorption und an-
schlieBende fest-flissig Trennung mittels Dekantieren, Filtration, Zentrifugation, Anwendung der Elektrodialyse zur
weiteren Reinigung der fliissigen Phase, Riickfiihrung der gereinigten Fllssigkeit bzw. Saure in den Prozess,

- Erneute Trocknung der mineralischen Fraktion und Wagung/Aktivitdtsmessung,

- Filtration des Prozesswassers iber Mikrofilter (Porenweite 0,45 - 5 um Porenweite, bevorzugt 0,5 - 1 um.

- Weiterbehandlung des Filterriickstands nach Aktivitdtsmessung durch Zugabe von 5 - 15 % der Trockenmasse
Zement und Wasser (Wasser-Zement-Wert 0,4 - 0,8), Vermischen und Verfestigung

- Vermischen des alkalischen Prozesswassers (pH11-12,5) mit dem Spllwasser der Mineralsdurebehandlung,

- Entsalzung und Radionuklidabtrennung aus den Prozesswassern mittels Elektrodialyse, Nutzung von Lésungen
leichtléslicher Mineralsalze fiir Elektrodenspllkreislauf und Konzentratkreislauf,

- Einengen des Konzentrats der Elektrodialyse, Fallung hydrolysierbarer Metalle und Zugabe der Feststoffe beim
Zementieren der Feinfraktion.

[0045] Inderzuvorbeschriebenen Weise wurden mehrere Sorten radioaktiv kontaminierter Beton und aktivierter Beton
behandelt und dabei jeweils eine Feinfraktion <0,5 mm KorngréRe erhalten, die mit 15 - 80 % Masseanteil den grofiten
Anteil der im Beton enthaltenen Radioaktivitat enthielt und eine oder mehrere grébere Fraktionen, deren Radioaktivat
unter den Grenzwerten fiir die spezifische Aktivitat It. Strahlenschutzverordnung fir den Einbau auf Deponien lag. Diese
Fraktionen sind somit nicht mehrim Endlager fur radioaktive Abfalle einzulagern. Es versteht sich, dass je nach Artdes die
Kontamination / die aktivierungsbedingte Radioaktiviat verursachenden Radionuklids und nach Ausgangsniveau der
Radioaktivitat auch eine Grobfraktion erzeugt werden kann, die ohne gréf3ere Einschrankungen einem Recycling
zugefiihrt werden kann. Uberraschend wurde gefunden, dass auch im Inneren des Betons stochastisch verteilte, durch
Aktivierung entstandene Radioaktivitat auf diese Weise abgetrennt und in der Feinfraktion angereichert werden kann.
Entscheidend hierfur sind die Wahl der Impulszahl und die Fillmenge an Beton im Reaktor bzw. das Phasenverhaltnis
zwischen Prozesswasser und Beton zur Behandlung. Uberraschend wurde weiterhin gefunden, dass sich bei der
Behandlung von mit Stahl/Eisen versetzten Schwerbeton eine reine Stahl-/Eisenfraktion von 32 -48 % Masseanteil
erhalten I8sst, deren Radioaktivitat nahezu ausschliefllich auf das Radionuklid Co-60 zuriickzufiihren ist. In Kombination
mit der relativ kurzen Halbwertszeit von Co-60 von 5,27 a ist es im Zuge einer solchen Behandlung méglich, den Co-60-
haltigen Stahl/Eisen ggf. nach wenigen Halbwertszeiten Wartezeit in den Wirtschaftskreislauf zurlickzuflihren, womit
auch in diesem Falle eine Endlagerung entfallen kann.

[0046] In der beschriebenen Weise lielen sich neben den genannten Radionukliden Co-60, Sr-90, Cs-137,
Eu-152/154, Nd- auch Ba-133, Am- und Pu-Isotope sowie Uran abtrennen.
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Beispiele:

Beispiel Nr. 1a - kontaminierter Beton

[0047] Zur Verifizierung des Verfahrensansatzes und zur Uberpriifung der Bilanzierungsmethodikwurden Untersu-
chungen an Beton durchgefiihrt, dem beim Anmischen geléstim Anmachwasser die Radionuklide Co-60, Cs-137, Eu-152
und Sr-90 in einer Aktivitat von jeweils 100 kBqg/kg zugefiigt wurden. In Fig. 1 ist die Bilanz Uber die Materialstrome
dargestellt (Bilanzierung fiir die Probe IKTS-2 (1.204 g), (PW-Prozesswasser).

[0048] Wie zu erkennen ist, findet sich bei allen bislang untersuchten Radionukliden der gré3te Teil davon in der
Feinfraktion <0,5 mm Korndurchmesser. Der Anteil dieser Fraktion lag bei dieser Probe als Folge der starken Zer-
kleinerung bei 49% der Ausgangsmasse.

[0049] Durch die nachfolgende zweimalige HCI-Wasche des 50 °C warmen Betons fir jeweils 30 min konnte die
spezifische Aktivitat bei Co-60 und bei Eu-152 jeweils von 24 auf 0,35 Bg/g vermindert werden, bei Cs-137 jedoch nur von
36 auf 11 Bq/g.

[0050] Auf Basis der Bilanzierung konnen die Wiederfindungsraten im Versuch fir Cs-137 mit 92%, die fiir Eu-152 mit
86% und die fir Co-60 mit 78% angegeben werden, wenn man eine homogene Durchmischung beim Anmachen des
Betons annimmt. Dies ist aber nicht zwangslaufig gegeben, da Eu und Co durch die stark alkalische Reaktion der Zemente
sofort ausfallen und méglicherweise nichthomogen im Material verteilt werden. Tatsachlich waren in einigen Betonproben
nach dem Ausschalen deutlich gefarbte Schlieren erkennbar, die trotz jeweils gleicher Mischerparameter und Ansatz-
mengen auf teilweise inhomogene Verteilung hindeuten.

Beispiel Nr. 1b)

[0051] 1.189 g Beton, der in gleicher Weise wie unter Beispiel 1a beschrieben hergestellt wurde, wurde mittels
Anwendung von 220 Hochspannungsimpulsen zerkleinert. In den vom Prozesswasser durch Dekantieren und Filtration
separierten und bei 120 °C getrockneten Feststofffraktionen fanden sich laut y-spektrometrischer Analyse folgende
Verteilungen der zuvor aufgegebenen Radionuklide auf die Feststoffraktionen (Tabelle 1)

Tabelle 1: Verteilung der Radionuklide auf die Feststofffraktionen nach Zerkleinerung, Phasenseparation und
Trocknung, Angaben in %

Fraktion Co-60 Cs-137 Eu-152 Sr-90
>2 mm 3,86 7,99 3,67 1,86
0,5-2 mm 16,66 24,27 16,10 10,20
<0,5 mm 79,48 67,74 80,22 87,95
[0052] Durch eine nachfolgende Wasche der Fraktion >2,0 mm mit 3 M HCI bei Raumtemperatur, gefolgt von zwei-

maligem Splulen des zerkleinerten Betons mit Wasser und nach erneuter Trocknung bei 120°C waren Eu-Isotope und
Sr-90 im Feststoff nicht mehr detektierbar, die Aktivitat von Co-60 war auf <0,1% der Gesamtaktivitat vermindert worden
und diejenige des Cs-137 auf 4%.

Beispiel 2 - aktivierter Beton, KKW

[0053] Die Untersuchungen wurden an drei frei gemessenen und an 6 radioaktiven Betonproben durchgefiihrt. Erstere
dienten der Optimierung aller Behandlungsschritte speziell im Hinblick auf mogliche Kontaminationsrisiken und deren
Vermeidung. Die radioaktiven Betonproben enthielten It. externer Radionuklidanalyse in erster Linie Cs-137, in geringerer
Konzentration auch Eu-152, Sr-90 und CI-36 sowie Pu-241 und a-Strahler (Tabelle 1). Die Spannweite der spezifischen
Aktivitat der einzelnen Proben war jedoch relativ groB3.

Tabelle 1: mittlere spezifische Aktivitat in Betonproben aus einem KKW:

Nuklid
Co-60 Cs-137 CI-36 Sr-90 Pu-241 Summe o-Strahler
Aspez (Balkg) 1.8 1.248 6,99 48 14 3,95

[0054] Die nachfolgend vorgestellten Ergebnisse beziehen sich auf die Verarbeitung einer Betonprobe mit 871 g
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Trockenmasse. Die Verteilung auf die Siebfraktionen nach der elektrohydraulischen Zerkleinerung kann Tabelle 2
entnommen werden. Einfluss auf den Zerkleinerungsgrad hat vor allem die Fillmenge des Reaktionsgefalies, wie die
Gegenliberstellung mit einer Probe mit 1.670 g Ausgangsmasse zeigt. Die Absenkung der Fiillmenge bewirkt eine
weitestgehende Zerkleinerung der Kiessandfraktion (Abnahme von 16 auf 0,7 % Anteil), wahrend sich der Anteil der
feinen Fraktion <0,5 mm entsprechend erhoht. Die stérkere Zerkleinerung fiihrt auch zu einer Erhéhung des im
Prozesswasser gelésten Anteils, da sich die fiir eine Elution zur Verfligung stehende Materialoberflache erhéht.

Tabelle 2: Einfluss der Fillmenge auf den Zerkleinerungsgrad

Anteile (%)
Falimenge (g) Impulszahl n
<0,5 mm 0,5-2 mm 2-6,5mm >6,5 mm gelost
871 220 38,4 39,0 19,9 0,7 2,1
1.670 300 19,5 34,7 29,2 16,0 0,7

[0055] Die spezifischen Aktivitdten in den Fraktionen kdnnen Fig. 2 entnommen werden. Fig. 2 zeigt spezifische
Aktivitadten in den Siebfraktionen, Probe mit 871 g Ausgangsmasse (Probe KKW-6).

[0056] Die Feinfraktion <0,5 mm Korndurchmesser weist demnach die jeweils héchsten spezifischen Aktivtaten auf,
was prinzipiellim Einklang mit den Ergebnissen der Voruntersuchungen steht. Eu-152 konnte hierbei nicht nachgewiesen
werden. Eine HCI-Wasche des Materials bewirkt eine weitgehende Entfernung (77%) des Co-60, erwies sich bzgl. des
Cs-137 in diesem Fall jedoch als unwirksam. Da in anderen Fallen Co-60 und Eu-152 mittels HCI-Wasche nahezu
vollstéandig entfernt werden konnten und Cs-137 teils ebenfalls bis zu 90%, ist zu vermuten, dass sich die Nuklide im
Inneren der Partikel befanden und somit einer Auslaugung nicht zuganglich waren (Fig. 3: Freisetzung der Radionuklide
bei Wasche mit 3 M HCI, Probe KKW ). Bei dieser Probe fand sich Sr-90 ausschlieRlich in der Fraktion <0,5 mm.
[0057] Eine Betrachtung fiir alle untersuchten Materialfraktionen und Radionuklide fir die Probe KKW-6 fiihrt unter
Berlcksichtigung der durch die Elektrodialyse (ED) des Prozesswassers abgetrennten Aktivitdt zu der in Fig. 4
(Bilanzierung fur die Probe KKW 6 (PW-Prozesswasser)) dargestellten Bilanz. Die Abtrenngrade der ED entsprechen
den bereits in friheren Versuchen ermittelten Werten von 80 bis nahe 100% der gelésten Radionuklide, wobei die
spezifische elektrische Leitfahigkeit des nach dem Zerkleinerungsschritt 35 °C warmen Prozesswassers von 8,4 mS/cm
durch die Elektrodialyse auf 0,18 mS/cm bei 29°C abgesenkt wurde. Eine Konzentrationszunahme im wiederverwende-
ten sog. Diluat war Uber alle Versuche nicht nachweisbar, die Anreicherung erfolgte im Konzentratstrom. Dieser wurde
ebenfalls Uber alle Versuche hinweg weiterverwendet.

[0058] GemalR der Darstellung in Fig. 4 finden sich mehr als 80% des Co-60 und mehr als 60% des Cs-137 in der
Siebfraktion <0,5 mm, wahrend in den Fraktionen >2 mm kein Co-60 und nur 6% des Cs-137 nachgewiesen werden
konnte. Eu-152 fand sich ausschlief3lich im Prozesswasser. Sr-90 fand sich nach der Zerkleinerung zu 82 % in der
Feinfraktion. Aus den beiden gréberen Fraktionen >0,5 mm konnte es durch Waschen mit 3 M HCI vollstandig entfernt
werden.

[0059] Die vollstdndige Abtrennung von Eu-152 (ber das Prozesswasser wurde in 5 von 6 untersuchten Fallen
gefunden. Ein abweichender Befund ergab sich nur fur die Probe KKW-1 (1.670 g Trockenmasse), bei der Eu-152 in
allen untersuchten Fraktionen nachgewiesen werden konnte (Fig. 5: Bilanzierung fiir die Probe KKW 1 (PW-Prozess-
wasser)).

[0060] Im Zuge der Behandlung des Prozesswassers durch Elektrodialyse tiber 40 min bei 0,5 A mittlerer Stromstarke
konnten Co-60 zu 90 % und die Ubrigen Radionuklide (Cs-137, Sr-90, Eu-152) bis zur Nachweisgrenze von 0,2 Bq/l
abgetrennt werden.

Beispiel 3: aktivierter Schwerbeton Forschungsreaktor (biologischer Schild)

[0061] Bei diesem Material handelt es sich um einen Schwerbeton mit einem Stahlanteil von 30 - 50 %, dessen
Radioaktivitat auf Aktivierung zurtickzufiihren ist. Entsprechend den Angaben des Betreibers wies das Untersuchungs-
material die in Tabelle 3 aufgefiihrten spezifischen Aktivitdten auf.

Tabelle 3: Spannweiten der spezifischen Aktivitédt von Betonproben aus dem biologischen Schild eines friheren FR

Agpe; (Barkg)
Co-60 Cs-137 Eu-152 Sr-90 Am-241
100 3 <1 <8 <1

Ba-133
Min. 1
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(fortgesetzt)
Aspez (Barkg)
Ba-133 Co-60 Cs-137 Eu-152 Sr-90 Am-241
Max. 4 1.560 4.500 34.500 720 38

[0062] Voruntersuchungen an diesem Material waren nicht moéglich. Im Unterschied zur Behandlung des Betons aus
einem KKW bestand die Siebfraktion >6,5 mm ausschlieflich aus Stahlstiicken, die manuell separiert wurden. Auch die
Fraktion 2,0-6,5 mm Korndurchmesser bestand uberwiegend aus Stahl, der mittels eines Magneten abgetrennt werden
konnte (Fig. 6: Abtrennung von Stahl aus RFR-Schwerbeton).

[0063] Fig. 7 kann die Masseverteilung auf die Feststofffraktionen entnommen werden (Masseverteilung auf die
Feststofffraktionen fiir Betonprobe FR-3, Trockenmasse 1.205 g).

[0064] Der Metallanteil lag hier bei nahezu 35%. Die feineren Fraktionen enthielten neben den anderen Bestandteilen
auch Eisenoxide, die durch die Korrosion des Stahls gebildet wurden und die nicht aus dem Zement stammen. Bei diesem
Versuch konnte im Gegensatz zu allen anderen im Prozesswasser keine Radionuklidfreisetzung beobachtet werden.
[0065] Die Ergebnisse der Radionuklidanalysen fiir diese Betonprobe kénnen Fig. 8 entnommen werden (Spezifische
Aktivitaten in Siebfraktionen der Probe FR-3). Wie zu erkennen ist, kommt in der Siebfraktion >6,5 mm, die ausschlieflich
aus Stahl besteht, grofitenteils Co-60 vor (498 von 507 Bg/kg), daneben etwas Eu-152. Die gréRte spezifische Aktivitat
wurde in der 2. Metallfraktion (KorngréRe 2 - 6,5 mm) gefunden, wobei Co-60 und Sr-90 in nahezu gleichen Anteilen
nachgewiesen wurden. Eu-152 hingegen war nur in den mineralischen Fraktionen nachweisbar und durch eine HCI-
Wasche auch nicht entfernbar. Die scheinbare Zunahme der spezifischen Sr-90 Aktivitat erklart sich hier zwanglos durch
den Massenverlust bei der HCI-Wasche. Da die Eu-152-Aktivitat dabei nicht entfernt werden konnte, erhoht sich die
spezifische Aktivitat. Ba-133 wurde in geringen Anteilen in den mineralischen Fraktionen nachgewiesen, nicht aberin den
Metallfraktionen. Auch eine mehrmalige Wasche der Metallfraktionen mit 3 M HCI (2 x 30 min), in der sowohl Stahl als auch
oberflachlich anhaftende Eisenoxide leicht aufgeldst werden kénnen, bewirkte keine nennenswerte Freisetzung von
Radioaktivitat.

Patentanspriiche
1. Verfahren zur Dekontamination von radioaktiv belastetem Beton, das die folgenden Schritte umfasst:

a) Aufgabe von stiickigem, radioaktiv belastetem Beton in einen Reaktor,

b) Aufgabe eines flissigen Prozessmediums in den Reaktor vor, wahrend und/oder nach Aufgabe des Betons in
den Reaktor,

c) elektrohydraulische Zerkleinerung des Betons im fliissigen Prozessmedium,

d) Separation des zerkleinerten Betons vom fllissigen Prozessmedium,

e) Behandlung zumindest eines Teils des zerkleinerten Betons mit einer mineralischen Saure oder einem
Gemisch mineralischer Sauren und anschlielRende Trennung der mineralischen Saure oder des Gemischs
mineralischer Sauren vom zerkleinerten Beton,

f) partielle oder vollstandige Abtrennung radioaktiver Nuklide aus der abgetrennten mineralischen S&aure oder
dem Gemisch mineralischer Sauren und/oder

g) partielle oder vollstandige Abtrennung radioaktiver Nuklide aus dem Prozessmedium.

2. \Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die elektrohydraulische Zerkleinerung des Betons
batchweise unter Beaufschlagung des stiickigen Betons mit 100 bis 500 Pulsen, bevorzugt 200 bi 350 Pulsen bei
einer Impulsdauer von 0,1- 5 Mikrosekunden, bevorzugt bei 2 - 3 Mikrosekunden durchgefihrt wird und/oder dass die
elektrohydraulische Zerkleinerung mit Spannungen von 10 bis 100 kV, bevorzugt von 40 bis 50 kV durchgefiihrt wird.

3. Verfahren nach einem dervorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass im Reaktor ein Flllgrad von
0,05 bis 1,0 kg/dm3, bevorzugt 0,12- 0,4 kg/dm3 eingestellt wird, wobei vorzugsweise in Schritt c) ein Verhaltnis von
Impulszahl/Fiillgrad von 300 Impulsen*dm3/kg bis 1500 Impulsen*dm3/kg eingehalten wird.

4. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass das flissige Prozess-
medium Wasser in der Giite von Trinkwasser, Grundwasser oder Oberflachenwasserist oder es sich um deionisiertes
oder entsalztes Wasser, insbesondere mit einer spezifischen elektrischen Leitfahigkeit < 1, bevorzugt <0,5 mS/cm
und besonders bevorzugt von <0,25 mS/cm, handelt.
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Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dass nach Schritt ¢) ein Entleeren des Reaktors erfolgt und
bevorzugt eine anschlieRende Dekontamination des Reaktors durchgefiihrt wird, insbesondere durch Spllen mit
Wasser und Entfernung der schluffigen Partikel mit einer mittleren Korngré3e von <0,05 mm.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die in Schritt a) aufgege-
bene Stiicke des Betons ein maximales Gewicht von 2,0 kg aufweisen und/oder Stlicke von Beton mit einem Gewicht
von mehr als 2,0 kg vor Aufgabe zerkleinert werden, beispielsweise mittels mechanischer Zerkleinerungsverfahren
und/oder dass der aufgegebene stiickige Beton Stlickgewichte in einem Bereich von 0,01 bis 2,0 kg aufweist.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass nach Schritt d) eine
Trocknung, vorzugsweise bei Temperaturen von 50 bis 250 °C des zerkleinerten Betons erfolgt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass nach Schritt d), vorzugs-
weise nach der Trocknung geman vorhergehendem Anspruch, der zerkleinerte Beton fraktioniert wird, vorzugsweise
in eine Feinfraktion mit einer durch Prifsiebung ermittelten Korngré3e von weniger als 0,6 mm, bevorzugt weniger als
0,5 mm und mindestens eine Grobfraktion mit einer KorngréfRe von 0,6 mm und gréRer, bevorzugt 0,5 mm und groRer.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass nach Schritt d), vorzugs-
weise nach der Trocknung gemaR Anspruch 7 eine Abtrennung ferromagnetischer Bestandteile, wie z.B. Stahl,
Gusseisen, Ferrite und/oder Duplexstahle, insbesondere durch Magnetscheidung erfolgt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 8 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass in Schritt €) eine Behandlung der
gemal Anspruch 8 erzeugten Feinfraktion erfolgt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die mineralische Saure
ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus Salzsaure, Salpetersaure, Schwefelsaure, Flusssaure oder Misch-
ungen hiervon, wobei die mineralische Saure bevorzugt eine Konzentration von 1,5 bis 6,0 mol/l aufweist.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass im in Schritt d) abge-
trennten flissigen Prozessmedium enthaltene Feststoffen aus dem Prozessmedium abgetrennt werden, insbeson-
dere durch Filtration, Zentrifugation, Ultrazentrifugation, Sedimentation oder eine Kombination der genannten
MafRnahmen, besonders bevorzugt durch Filtration mittels eines Mikrofilters mit einer Porenweite von 0,45 - 5
pm, bevorzugt 0,5 -1 wm, wobei vorzugsweise die abgetrennten Feststoffe nach der Behandlung mit Saure mit
Wasser in einem Waschschritt gewaschen werden, wobei vorzugsweise das abgetrennte flissige Prozessmedium
und das beim Waschschritt anfallende Wasser vereinigt und nach einer Reinigung durch Elektrodialyse mittels einer
Elektrodialysevorrichtung bestehend aus Elektrodenspulkreislauf, Konzentratkreislauf und Diluatkreislauf erneut als
flussiges Prozessmedium in einem Verfahren gemaRe einem der vorhergehenden Anspriiche verwendet werden,
wobei vorzugsweise bei der Elektrodialyse Kationen- und Anionenaustauschermembranen zur Abtrennung geldster
Salze und geldster Radionuklide, insbesondere Co-60, Cs-137, Sr-90, Eu-154, Ba-144, Am-241 und/oder Pu-241
verwendet werden, wobei die Radionuklide im Konzentratkreislauf angereichert werden.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die partielle oder voll-
standige Abtrennung radioaktiver Nuklide gemaf Schritt f) mittels Elektrodialyse erfolgt und/oder dass in Schritt f)
Konzentrat anfallt, das durch Einengung und Fallung hydrolysierbarer Metalle aufgearbeitet wird.

Verfahren nach einemder Anspriiche 13 bis 14, dadurch gekennzeichnet, dass die Feststoffe mit Zement vermengt
und nach Aktvierung des Zementes mit Wasser verfestigt werden, vorzugsweise vor Verfestigung weiter die gefallten
hydrolysierbaren Metalle gemaR Anspruch 21 zugegeben werden, wobei vorzugsweise, bezogen auf die Trocken-
masse der Feststoffe oder auf die Trockenmasse der Feststoffe und der gefallten hydrolysierbaren Metalle, 5 -15
Gew.-% Zement und Wasser mit einem bevorzugten Wasser-Zement-Wert von 0,4 - 0,8 zugegeben werden.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass der Reaktor aus einem
elektrischen Isolator, insbesondere einem elektrisch nicht leitenden Kunststoff gebildet ist.
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Fig. 1
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Fig. 3
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Fig. 4

100%
0%
B0%
70%

650%

50%

40%

30%

Verteilung Fraktionen (%)

20%

10%

0%
Co-60 Cs-137 Eu-152

&>2 mm S-2mm B<D5mm BPW

14



EP 4 517 781 A1

Fig. 5
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Fig. 6
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Fig. 7
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Fig. 8
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