
Введение
В настоящее время в мире накоплено более

250000 т графитовых радиоактивных отходов
(РАО). Ранее выявлено, что активность таких РАО
определяется активационными радионуклидами
(3Н, 14С, 55Fe, 60Со и др.), продуктами деления (90Sr,
106Ru, 125Sb, 133Ba, 137Cs, 154Eu, 155Eu и др.) и трансура�
новыми элементами (241Am, 243Am, 244Cm и др.)
[1–5]. Для решения проблемы графитовых РАО в
РФ рассматриваются варианты их размещения в
приповерхностных пунктах захоронения радиоак�
тивных отходов (ППЗРО) и в пункте глубинного
захоронения радиоактивных отходов (ПГЗРО) в
Нижне�Канском массиве. В соответствии с ФЗ Рос�
сийской Федерации «Об обращении с радиоактив�

ными отходами…» (от 11.07.2011 № 190�ФЗ) и По�
становлением Правительства Российской Федера�
ции № 1069 от 19.10.2012 «О критериях отнесе�
ния…» удаляемые графитовые РАО, отнесенные к
3 или 4 классу, могут быть захоронены в ППЗРО.
При отнесении облученного графита к 1 и 2 классу
удаляемых РАО (энергетические реакторы типа
АМБ и др.) возникает необходимость его захороне�
ния в ПГЗРО [6]. Графит промышленных уран�гра�
фитовых реакторов (ПУГР), являющийся ядерным
наследием, может быть отнесен к особым (не уда�
ляемым) РАО, что позволяет реализовать вариант
«захоронение на месте» [7, 8].

Стоимость обращения с облученным ядерным
графитом существенно зависит от способа его захо�

Известия Томского политехнического университета. Инжиниринг георесурсов. 2018. Т. 329. № 12. 30–38
Павлюк А.О. и др. Электрохимическая обработка облученного графита уран�графитовых ядерных реакторов

30 doi.org/10.18799/24131830/2018/12/18

УДК: 631.438.2; 544.034.24

ЭЛЕКТРОХИМИЧЕСКАЯ ОБРАБОТКА ОБЛУЧЕННОГО ГРАФИТА 
УРАН�ГРАФИТОВЫХ ЯДЕРНЫХ РЕАКТОРОВ

Павлюк Александр Олегович1,
seversknet@rambler.ru

Беспала Евгений Владимирович1, 
bespala_evgeny@mail.ru

Котляревский Сергей Геннадьевич1, 
skotkyarevkiy@rambler.ru

Волкова Анна Генриховна2, 
anna.agv@yandex.ru

Захарова Елена Васильевна2, 
zevchem@rambler.ru
1 АО «Опытно�демонстрационный центр вывода из эксплуатации уран�графитовых ядерных реакторов», 

Россия, 636000, г. Северск, ул. Автодорога 13, 179а.
2 Институт физической химии и электрохимии им. А.Н. Фрумкина Российской академии наук, 

Россия, 119071, г. Москва, пр. Ленинский, 31, корп. 4.

Актуальность исследования обусловлена необходимостью разработки эффективных методов дезактивации облученного гра�
фита уран�графитовых ядерных реакторов с целью снижения потенциальной опасности для дальнейшего захоронения.
Цель: разработка метода электрохимической дезактивации графитовых радиоактивных отходов в химически агрессивных сре�
дах и определение оптимальных параметров ведения процесса.
Методы: экспериментальные исследования процесса электрохимической обработки облученного графита в различных элек�
тролитах и при различных условиях.
Результаты. Показана принципиальная возможность электрохимической обработки графитовых радиоактивных отходов.
Представлена конструкция электролизера для проведения процесса обработки и описана методика проведения эксперимента.
Проанализированы электродные процессы и определены факторы, влияющие на эффективность электрохимической дезактива�
ции. Представлены зависимости скорости разрушения графитовых анодов от плотности тока и различных концентраций кислот.
Определено, что наибольшая скорость разрушения электродов наблюдается в концентрированной азотной кислоте. Экспери�
ментально были получены зависимости, отражающие степень очистки графитовых РАО по радионуклидам 60Co, 134+137Cs, 154Eu,
241Am в зависимости от состава электролита. Выявлено, что максимальная степень дезактивации облученного ядерного графита
при плотности тока 0,01 А/см2 и температуре электролита (16–20) °C достигается в азотной кислоте с добавлением 0,2 М NaF.
Проведен сравнительный анализ результатов экспериментов химической и электрохимической обработки графитовых радио�
активных отходов. Показано, что электрохимическая дезактивация графита позволяет снизить активность графита по 60Со в
2–10 раз и по 137Cs в 7–100 раз. При этом в процессе дезактивации не образуется газообразных продуктов реакции, которые
необходимо улавливать, создавая ещё большее количество вторичных радиоактивных отходов.
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ронения, который определяется классом РАО. Гра�
ница между 2 и 3 классами РАО по величине бета�
излучающих радионуклидов с периодом полурас�
пада более 31 года составляет 104 Бк/г и трансура�
новых радионуклидов 102 Бк/г. Изменение класса
графитовых РАО со 2�го на 3�й путем снижения ак�
тивности графита позволит уйти от наиболее зат�
ратного и технически труднореализуемого способа
захоронения в глубоких геологических форма�
циях и реализовать более предпочтительный с точ�
ки зрения вопросов экономики и технологически
более простой способ приповерхностного захороне�
ния при обеспечении необходимого уровня безо�
пасности для населения. Поэтому существует эко�
номическая целесообразность в поиске путей изме�
нения класса графитовых отходов путем перера�
ботки или дезактивации.

В настоящее время разрабатываются и тестиру�
ются различные методы воздействия на облучен�
ный реакторный графит, к которым можно отне�
сти: прямое сжигание в окислительной среде
[9–11], пиролиз [12, 13], плазменную обработку
[14, 15] и др. При этом применение таких методов
для очистки графита приводит к образованию ра�
диоактивных газообразных продуктов, что создает
сложности при последующем обращении с газооб�
разными вторичными РАО. В связи с этим в работе
был апробирован метод электрохимической дезак�
тивации, исключающий перевод облученного гра�
фита в газовую фазу.

В атомной промышленности для дезактивации
металлических поверхностей используется элек�
тролитическая очистка [16, 17]. В этом случае про�
исходит концентрирование загрязнителей в ра�
створе электролита, что исключает образование
опасных газообразных продуктов реакции. Ранее
предпринимались попытки адаптировать извест�
ные методы электрохимической дезактивации к
проблеме обращения с облученным ядерным гра�
фитом [18], но исследования на реальных образцах
облученного графита не проводились.

Целью настоящей работы является исследова�
ние процесса электрохимической обработки облу�
ченного ядерного графита уран�графитового реак�
тора. Для оценки перспективности метода на на�
стоящем этапе выполнялось определение степени
дезактивации по относительно легко измеряемым
радионуклидам (60Co, 134Cs, 137Cs, 154Eu, 241Am), кото�
рые существенно влияют на общую активность
графита и в значительной мере сосредоточены в
приповерхностном слое графита. Как показали ис�
следования, в этом слое графита также могут нахо�
диться более высокие концентрации 14С и 36Cl [19].
Причем 36Cl может оказывать существенное влия�
ние на обоснование безопасности пункта захороне�
ния РАО [20–23].

Удаление радионуклидов, сосредоточенных на
поверхности, также может привести к снижению
потенциальной опасности графитовых радиоак�
тивных отходов [24–26].

Электродные процессы при обработке 
облученного графита
Дезактивация облученного ядерного графита

методом электролиза заключается, в первую оче�
редь, в удалении загрязнённого поверхностного
слоя. Это обусловлено поверхностным загрязнени�
ем образцов, включая поверхность пор. Известно,
что разрушение графита происходит при использо�
вании его в качестве анодов в электрохимической
промышленности. При электролизе графит разру�
шается не в результате электрохимического про�
цесса, например процесса окисления ионов хлора,
а вследствие выделения кислорода на аноде по ре�
акции (1), потенциал которой равен 1,23 В относи�
тельно нормального водородного электрода [27]:

H2O–2e–=0,5O2+2H+.                       (1)
Износ анодов возникает не только как след�

ствие окисления углерода, но и из�за осыпания
графитовой массы после того, как нарушается
структура поверхностных слоев. Процесс разруше�
ния анодов развивается главным образом в глуби�
не пор. Проникновению электролита в глубь пор
способствует увеличение смачиваемости поверхно�
сти при возрастании анодного потенциала [28].
В порах из�за развитой поверхности и низкой
плотности тока создаются благоприятные условия
для выделения кислорода, и в результате факто�
ры, влияющие на интенсивность выделения ки�
слорода при электролизе, способствуют разруше�
нию графитового анода.

При исследовании возможности интенсифика�
ции процессов электрохимического получения
хлора и хлоратов было обнаружено [29], что суще�
ствует некоторый предельный анодный потен�
циал, названный «критическим», выше которого
наблюдается резкое возрастание износа графито�
вых анодов. Это явление целесообразно использо�
вать для дезактивации облученного ядерного гра�
фита.

Рассматривая механизм разрушения графито�
вых анодов, следует учитывать, что увеличение из�
носа в закритической области обусловлено сочета�
нием двух факторов: достижением критического
потенциала, выше которого энергетическое состоя�
ние анодной поверхности создает условия для обра�
зования оксидных фаз, и наличием возможности
разряда кислородосодержащих анионов или воды,
являющихся источником кислорода, необходимого
для окисления анода. При отсутствии хотя бы од�
ного из этих условий увеличение износа не насту�
пает.

В работе [30] описано повышение износа графи�
та при проведении электролиза при температурах
выше 40 °С.

Электрохимическая дезактивация при поляри�
зации поверхности в растворах электрическим то�
ком является в настоящее время наиболее эффек�
тивным способом очистки от радиоактивных изо�
топов, позволяющим проводить очистку в раство�
рах кислот и их солей при нормальных температу�
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рах. Эффективность такой обработки основана на
изменении в процессе поляризации валентности
поверхностных атомов и ионов, за счет чего проис�
ходит образование на поверхности новых соедине�
ний с более высокой реакционной способностью,
обладающих повышенной растворимостью в де�
зактивирующих растворах.

Наиболее подходящими электролитами для
максимального выделения на электродах кислоро�
да и водорода при электролизе являются кислоро�
досодержащие неорганические кислоты, такие
как: азотная, хлорная, серная и фосфорная.

Для определения оптимальных параметров
процесса дезактивации облученного ядерного гра�
фита была разработана экспериментальная уста�
новка (рис. 1). Расходуемые электроды – 1, выпол�
ненные из облученного графита уран�графитового
реактора (рис. 2), размещались в различных сек�
циях электролизера – 2, который с торцов был
снабжен патрубком подачи – 3 и патрубком отво�
да – 4 дезактивирующего раствора – 5 (электроли�
та). При этом катод и анод в электролизере – 2 че�
редовались по всей его длине, а секции были разде�
лены ионообменными мембранами – 6. Расходуе�
мые электроды – 1 через изоляторы – 7, располо�
женные в массивной крышке – 8 электролизера
– 2 посредством проводов – 9 соединялись с источ�
ником тока – 10.

Рис. 1. Схема экспериментальной установки для электроли�
тической обработки облученного графита

Fig. 1. Scheme of the experimental installation for electroche�
mical treatment of irradiated graphite

Рис. 2. Внешний вид электрода из облученного графита

Fig. 2. Appearance of the electrode from irradiated graphite

Как показали эксперименты (табл. 1), скорость
разрушения графита в 8 M серной и фосфорной ки�
слот оказалась наименьшей и равной 0,12 и
0,06 г/(см2ч) соответственно. Самые высокие ско�
рости разрушения графита в аналогичных усло�
виях были получены в хлорной кислоте

0,72 г/(см2ч). Однако в процессе окисления гра�
фита хлорная кислота разлагалась до ионов хлора,
которые являются коррозионно�агрессивными по
отношению к стали, являющейся конструкцион�
ным материалом для изготовления электролизных
ванн. Таким образом, только азотная кислота яв�
лялась наиболее подходящим электролитом для
разрушения графита при его анодной поляриза�
ции. При достаточно высокой скорости разруше�
ния графита кислота коррозионно не агрессивна
по отношению к высоколегированной стали марки
02Х8Н22С6 (ЭП794). Способы очистки поверхности
данной марки стали от радионуклидов с использо�
ванием растворов азотной кислоты широко извест�
ны и применяются в промышленности [21]. Скоро�
сти разрушения графита в 4–8 и 14,3 М растворах
азотной кислоты достаточно близкие и составляют,
соответственно, 0,26–0,32 и 0,42 г/(см2ч) при
плотности тока 0,2 А/см2.

Таблица 1. Скорость разрушения графита (г/(см2ч)) в ра�
створах кислот в процессе электролиза при плот�
ности анодного тока 0,2 А/см2

Table 1. Rate of graphite destruction (g/(cm2h)) in acid solu�
tions during electrolysis at an anodic current density
of 0,2 A/cm2

При увеличении плотности тока от 0,15 до
0,25 А/см2 скорость разрушения графита сначала
увеличивалась (максимум при плотности тока
0,25 А/см2), а затем уменьшалась (рис. 3). Начи�
ная с 0,15 А/см2 и выше, режим электролиза ста�
новился неустойчивым из�за бурного выделения
газа на электродах.

При снижении плотности тока до 0,2 А/см2 или
концентрации азотной кислоты ниже 4 М наблю�
далось уменьшение скорости разрушения графита.

Введение в раствор кислот дополнительных ре�
агентов, способных разлагаться на электродах ин�
тенсивнее, чем ионы воды, то есть имеющих менее
положительный потенциал разрядов ионов (в слу�
чае анодной поляризации), чем потенциал выделе�
ния кислорода, приводило к расходованию подава�
емого анодного тока на разрушение этих реаген�
тов. При этом изменялась скорость разрушения
графита: от нуля до некоторой величины, не пре�
вышающей величину скорости разрушения графи�
та в растворе кислоты, не содержащем посторон�
них реагентов.

Результаты экспериментов, приведенные в
табл. 2, показали, что введение щавелевой кисло�
ты H2C2O4 0,22 М в 4 М HNO3 приводит к уменьше�
нию скорости разрушения графита с 0,26 до

Кислота
Acid

Концентрация (М)/Concentration (M)
2 4 8 14,3

HNO3 0,09 0,26 0,32 0,42
НClO4 0,23 0,7 0,72 –
H2SO4 – 0,05 0,12 –
Н3РО4 – – 0,06 –
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0,19 г/(см2ч) из�за ее разложения на аноде с выде�
лением диоксида углерода по реакции (2):

H2C2O42CO2+2H++2e–.                      (2)
Нормальный окислительно�восстановитель�

ный потенциал этой реакции, равный 0,49 В, име�
ет более отрицательное значение, чем потенциал
выделения кислорода из воды, равный 1,229 В.
В щавелевой кислоте (0,89 М) протекала только
анодная реакция ее разрушения с выделением дио�
ксида углерода. Вследствие отсутствия на аноде
выделения кислорода разрушение графита проис�
ходило относительно медленно.

Таблица 2. Скорость разрушения графита (г/(см2ч)) в азот�
ной кислоте в присутствии различных добавок
при электролитической обработке и разных плот�
ностях тока

Table 2. Rate of graphite destruction (g/(cm2h)) in nitric acid
in the presence of various additives during electroly�
tic treatment and different current densities

В случае, когда в раствор 4 М азотной кислоты
вводили 2,94 М пероксида водорода H2O2, нор�
мальный окислительно�восстановительный потен�
циал которой равен 0,68 В, скорость разрушения
графита падала до нулевых значений. Однако по
мере разложения пероксида водорода в процессе

электролиза (примерно через 30 минут обработки)
вновь наблюдалось разрушение графита со скоро�
стью 0,12 г/(см2ч). При повторном добавлении
H2O2 разрушение графита прекращалось.

Введение в кислоты реагентов, не разрушающих�
ся при потенциалах выделения кислорода
(1,65–1,69) В (с учетом перенапряжения), например,
как ионы фтора, нормальный потенциал выделения
которого в виде газообразного фтора равен 2,87 В,
практически не приводило к изменению скорости
разрушения графита. Например, при проведении
электролиза в 8 М HNO3 с добавкой 0,2 М фторида
натрия NaF и без нее скорость разрушения графита
оставалась на уровне (0,26–0,32) г/(см2ч) (табл. 1).

Экспериментальное исследование процесса 
дезактивации облученного графита 
электрохимическим методом
Поверхностная дезактивация ядерного графи�

та и дезактивация его с одновременным разруше�
нием электрода проводилась на образцах, изгото�
вленных из графитовых блоков и втулок уран�гра�
фитового ядерного реактора с водяным охлажде�
нием. Образцы изготовлялись из графита, находя�
щегося на поверхности (таблетки 1Б, 2, 3, 7, 8, 9) и
внутри (таблетки 4, 5 и 6) графитовых элементов.
При этом образцы, вырезанные из блоков, имели
индекс «Б», все остальные – без индекса. Началь�
ные уровни загрязнения приведены в табл. 3.

Загрязненность графита, как следует из дан�
ных табл. 3, определялась в основном изотопами
60Со и 137Cs. Радионуклид 60Со в графите образовы�
вался в основном за счет активации микроприме�
сей, находящихся в объеме графита. Кроме того,
кобальт, как и цезий, накапливался на поверхно�
стях втулок после протечек теплоносителя в ак�
тивную зону, с последующей диффузией нуклидов
в объем графита, что подтверждается наличием
объемного загрязнения образцов цезием. В иссле�
дованных образцах втулок практически не было
зафиксировано присутствие �излучателей.

Состав электролита 
Electrolyte composition

Плотность тока (А/см2) 
Current Density (A/cm2)

0,15 0,20

8 М HNO3+0,2 M NaF 0,19 0,26

4 М HNO3+0,22 M H2C2O4 – 0,19

0,89 М Н2С2O4 0 –

4 М HNO3+2,94 M Н2O2 – 0

8 М HNO3+0,025 M Н3РO4 – 0,23

8 M HNO3+0,05 M H2SO4 – 0,22

8 М HNO3+0,1 M H2SO4 – 0,24

HNO3:H2SO4=1:1 – 0,24

HNO3:HClO4=3:1 – 0,25

HNO3:HClO4=1:1 – 0,7
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Рис. 3. Скорость разрушения облученного графита в азотной кислоте в зависимости от: а) плотности тока в 8 М HNO3; б) кон�
центрации HNO3 при различных плотностях тока

Fig. 3. Rate of destruction of irradiated graphite in nitric acid, depending on: a) current density in 8 M HNO3; b) concentrations of
HNO3 at different current densities

 
/a        /b 



Таблица 3. Исходная активность образцов облученного гра�
фита

Table 3. Initial activity of samples of irradiated graphite

Электрохимическая обработка проводилась при
анодной поляризации графита в азотнокислых ра�
створах. При этом плотность тока составляла по�
рядка 0,01 А/см2 при поверхностной дезактивации
и 0,2 А/см2 – при дезактивации с одновременным
разрушением графита до порошкообразного состоя�
ния. Данные по электрохимической дезактивации
графита при плотности тока 0,01 А/см2 приведены в
табл. 4. В табл. 5 представлены данные, получен�
ные при химической дезактивации графита из вту�
лок, отобранных вдали от аварийных ячеек.

Таблица 4. Результаты электрохимической дезактивации об�
разцов облученного графита 1Б, 8 и 6 при
j=0,01 А/см2, (16–20) °С, продолжительность про�
цесса 2 ч

Table 4. Results of electrochemical decontamination of sam�
ples of irradiated graphite 1Б, 8 and 6 at
j=0,01 A/cm2, (16–20) °C, the duration of the pro�
cess is 2 h

Каждый образец в процессе химической и элек�
трохимической дезактивации последовательно об�
рабатывался в различных режимах, указанных в
таблицах. Сравнение результатов проводилось по�
сле заключительных обработок.

Загрязнение кобальта на образцах, отобранных
с поверхности втулок, в первом случае (электрохи�
мическая дезактивация) снижалось до 23 %
(табл. 4, обработка 7). На внутренних образцах

керна в первом случае остаточная загрязненность
кобальта составляла 11 % (табл. 4, обработка 8),
во втором – 72 % (табл. 5, опыт 5, № 2).

Остаточная активность 134Cs и 137Cs поверхност�
ных образцов втулок составляла в случае электро�
химической дезактивации (37–49) %, химической
дезактивации – до (9–29) %. После электрохими�
ческой обработки внутренних образцов керна оста�
точная активность 137Cs уменьшалась до 1,4 %
(табл. 4, обработка 8), после химической дезакти�
вации – до 31 % (табл. 5, опыт 5, № 2).

Сравнение полученных данных позволяет счи�
тать, что оба способа дезактивации имеют прибли�
зительно одинаковую эффективность, хотя на вну�
тренней поверхности образцов 60Со и 137Cs удаля�
лись интенсивней при электрохимической дезак�
тивации.

Электролиз при высоких плотностях тока по�
рядка 0,2 А/см2 приводил к разрушению графито�
вого анода до порошкообразного состояния, что
способствовало дополнительной дезактивация об�
разующегося порошка. В качестве электролита ис�
пользовалась 8 М HNO3, коррозионно не агрессив�
ная по отношению к высоколегированной стали
марки 02Х8Н22С6 (ЭП794). Фактически этот
электролит может работать длительное время по�
сле корректировки, что приводит к образованию
минимально возможного объёма жидки РАО.

Таблица 5. Результаты химической дезактивация образцов
облученного графита 2, 4 и 9 при 95 °С, продол�
жительность процесса 2 ч

Table 5. Results of chemical decontamination of samples of
irradiated graphite 2, 4 and 9 at 95 °C, duration is 2 h

Количество исследуемых добавок в азотную ки�
слоту с целью увеличения ее дезактивирующей
способности и скорости разрушения графита огра�
ничилось введением NaF и других кислородосо�
держащих кислот, не разрушающихся при высо�
ких анодных потенциалах. Введение других доба�
вок, как показали предварительные опыты, приво�
дило к их разрушению под действием подаваемого
анодного тока, а как следствие этого – к уменьше�

Опыт
Exp.

Состав раствора
Composition 
of solution

Обр.
Spe.

Остаточная загрязненность, % 
Residual contamination, %

60Со 134Cs 137Cs

1 8 М HNO3

2 
4 
9

79 
59 
16

25 
– 
16

23 
23 
9

2 8 М HNO3

2 
4 
9

80 
61 
11

58 
– 
12

61 
51 
11

3 6 М НCl 
2 
4 
9

81 
56 
12

38 
– 
15

45 
40 
14

4 6 М НCl
2 
4 
9

77 
56 
12

78 
– 
13

35 
42 
13

5 8 М HNO3+0,2 M HF 
2 
4 
9

72 
49 
9,6

52 
– 
12

31 
29 
9

О
бр

аб
от

ка
Tr

ea
tm

en
t

Состав раствора 
Solution structure

Обр.
Spe.

Остаточная загрязнен�
ность, % 

Residual contamination, %
60Со 134Cs 137Cs 154Eu 241Am

1 1 М HNO3, 1Б 40 100 100 86 100

2 аналогично № 1 
similarly to no. 1

8 29 65 67 – –
3 6 15 – 39 – –

4 8 М HNO3, 1Б 38 100 100 73 65

5 аналогично № 4 
similarly to no. 4

8 24 41 57 – –
6 6 12 – 8 – –
7 8 М HNO3 + 0,2 М NaF, 8 23 37 49 – –

8
аналогично № 7 
similarly to no. 7

6 11 – 1,4 – –

Образец
Specimen

Начальная загрязненность, Бк/г 
Initial activity concentration, Bq/g

Общая
Total

По радионуклидам/Radionuclides
60Со 134Cs 137Cs 154Eu 241Am

1Б 13 860 12 434 267 1117 21 21

2 14 398 3475 273 10 650 – –

3 12 606 4389 187 8030 – –

4 1079 580 – 499 – –

5 1666 1051 – 315 – –

6 2016 1719 – 296 – –

7 1146 797 30 319 – –

8 2186 1712 15 459 – –

9 1698 1319 3 376 – –
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нию количества выделяющегося кислорода, и со�
ответственно, – к снижению скорости разрушения
графита.

Данные по дезактивации графита при увеличе�
нии плотности тока в процессе электрохимическо�
го разрушения графитового анода приведены в
табл. 6.

Таблица 6. Результаты дезактивации облученного графита в
процессе электрохимического разрушения при
плотности тока 0,2 А/см2

Table 6. Results of decontamination of irradiated graphite at
electrochemical destruction at a current density of
0,2 A/cm2

Из данных, представленных в табл. 6, следует,
что введение в азотную кислоту таких добавок, как
серная и фосфорная кислоты (до 0,1 М), не приво�
дило к увеличению степени дезактивации порош�
ка графита, полученного при разрушении поверх�
ностных образцов графитовых втулок (опыты
2–4). В присутствии NaF (опыт 5) остаточная ак�
тивность 137Cs практически оставалась на том же
уровне (~10 %), при этом остаточная загрязнен�
ность по 60Со снижалась по сравнению с азотноки�
слыми растворами, не содержащими ионов фтора,
с 19–27 до 9 %, по 137Cs – с 10 до 5,5 %.

При разрушении внутренних образцов из кер�
нов втулок (табл. 6, опыты 6, 7) остаточная загряз�
ненность по 60Со составляла 42 %, а по 137Cs – 14 %;
134Cs в таких образцах отсутствовал. Введение в ра�
створ азотной кислоты фторида натрия 0,2 М по�

зволяло снизить остаточную загрязненность по
60Со до 26 %, а по 137Cs до 0,8 %.

В табл. 6 также приведены результаты по де�
зактивации, полученные при разрушении образца,
изготовленного из графитового блока (опыт 1). Ос�
таточная активность 60Со в этом случае снижалась
до 7, 137Cs – до 14 %. Присутствующий на таких об�
разцах 241Am в основном переходил в раствор азот�
ной кислоты, и его остаточная загрязненность на
графите составляла всего 1 %, а 154Eu не превыша�
ла 17 %.

Заключение
Таким образом, электрохимическая дезактива�

ция графита позволяет снизить количество радио�
нуклидов 60Со в 2–10 раз и 137Cs в 7–100 раз. При
этом в процессе дезактивации не образуется газо�
образных продуктов реакции, которые необходи�
мо улавливать, создавая ещё большее количество
вторичных РАО.

Значительное снижение мощности поглощенной
дозы гамма�излучения и разрушение графита до по�
рошкообразного состояния путем электрохимиче�
ской обработки без образования при этом радиоак�
тивной пыли позволяет получить отходы графита в
компактном виде, удобном для длительного хране�
ния и последующего захоронения. Образующиеся
при этом жидкие РАО, представляющие собой сое�
динения азотной кислоты и радионуклидов, могут
быть разделены методом дистилляции или путем до�
бавления реагентов с целью осаждения радиоактив�
ных веществ. Это также исключает образование га�
зообразных продуктов реакции, что существенно по�
вышает безопасность известных методов.

Так как способ позволяет существенно снизить
концентрацию продуктов деления и трансурановых
элементов, то вероятно, исследованный процесс мо�
жет быть адаптирован для снижения потенциаль�
ной опасности графитовых РАО путем удаления на�
иболее активных долгоживущих радионуклидов
36Cl и 14C, находящихся на поверхности. Также воз�
можно снижение класса графитовых РАО, извле�
ченных из аварийных ячеек.

Опыт
Exp.

Об�
разец
Spe.

Состав электролита 
Electrolyte composition

Остаточная загрязненность, %
Residual contamination, %

60Со 134Cs 137Cs 154Eu 241Am

1 1Б 8 M HNO3 7 13 14 17 1

2 7 8 M HNO3 27 6,4 10 – –

3 2 8 M HNO3+0,1 M H2SO4 22 12 10 – –

4 9 8 M HNO3+0,1 M H3PO4 19 7,7 9,8 – –

5 3 8 M HNO3+0,2 M NaF 9,2 10 5,5 – –

6 4 8 M HNO3 42 – 14 – –

7 5 8 M HNO3+0,2 M NaF 26 – 0,8 – –
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The relevance of the discussed issue is caused by the need in developing the effective methods for treatment of irradiated graphite of
uranium�graphite nuclear reactors in order to reduce the potential danger for further burial in geological formations.
The main aim of the study is to develop a method for electrochemical decontamination of graphite radioactive waste in chemically ag�
gressive media and to determine the significant parameters of the process management.
The methods: experimental studies of electrochemical treatment of irradiated graphite in various electrolytes and under various conditions.
The results. The principal possibility of electrochemical treatment of graphite radioactive waste is shown in the article. The paper intro�
duces the design of the electrolytic cell for carrying out processing and describes the experimental procedure. The authors have analyzed
the electrode processes and identified the factors affecting the electrochemical deactivation efficiency. The dependences of graphite
anode destruction rate on the current density and various concentrations of acids are introduced. It was determined that the highest ra�
te of electrode destruction is observed in concentrated hydrochloric acid. The dependence of the removal efficiency of 60Co, 134+137Cs, 154Eu,
241Am on composition of the electrolyte was experimentally obtained. It was found that the maximum degree of decontamination of ir�
radiated nuclear graphite at current density of 0,01 A/cm2 and an electrolyte temperature (16–20) °C is achieved in nitric acid with the
addition of 0,2 M NaF. The authors carried out the comparative analysis of the experimental results in chemical and electrochemical tre�
atment of graphite radioactive waste. It was shown that electrochemical decontamination of graphite allows reducing the amount of ra�
dionuclides 60Co by 2–10 times and 137Cs by 7–100 times. At the same time, at decontamination, no gaseous reaction products that need
to be captured, creating a large amount of secondary radioactive waste, occur.
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