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Isotopes de l'iode :
38 isotopes de 198] a4 149
un seul isotope stable 127]

Chimie
1 ppbl,=11,3 pg/m3

1 ppb CH,l = 6,3 pug/ms3 || Apports journaliers (OMS)

150 ug

Radiochimie
1 ppb 131, =52 GBg/m3
1 ppb CH;%3 = 26 GBg/m3

1 Bg/m3 131, = 1,9x10 ppb

1 Bg/m3 CH,3!| = 3,910 ppb
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Le GT 31 de la CETAMA

Analyse des radionucléides dans I’environnement
Sous-groupe « Mesures de l'iode pour la surveillance de I'environnement »

Démarrage du sous-groupe en 2019

Suite a la diffusion du guide sur le mesurage des aerosols dans les filtres [1]
- Préparation d’'un guide sur la mesure de l'iode en installation et dans
I'environnement

- Lancement d'une enquéte aupres des laboratoires d’analyses et de
surveillance

- Présentations des pratiques de chacun lors des réunions de sous-groupe
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[1] DMRC/CETAMA NT 2016-06 - Guide de mesurage des activités alpha/béta globales sur des filtres de prélevement atmosphérique
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3 mécanismes de rétention pour CH;131+127]

Exrernal surface

) ICH,

Macropores
TEDA TEDA
w>50nm CH3I Metals
. < Water (Vapor)

Mesopores :""‘ N + ICH # Water (Condensed)
) 3
\ 2< W <50 nm '<N\>
leo i
; - A

Mlcropores‘.-. lf;( /\NI> +1

W < 2nm / o+
Q\% TEDA (alkylated)
1. Physisorption?!
» Mécanisme dépendant de I'accessibilité des 2. Chimisorption de C4H,,N, (TEDA)?
micropores » Beaucoup d’études expérimentales (statique, dynamique)
* CHgjl : diametre cinétique 0,5-0,6 nm ot simulation

3 Ech isotoni K3 » Reéaction dépendante de I'humidité relative
. EChange 1sotopique avec

* Peu d’études sur le mécanisme d’échange isotopique
K'?71(s) + CHY3'I(g) = K'3'I(s) + CH3*"I(g)
Surfaces spécifiques : 900 - 1200 m?/g

Contribution forte de la microporosité (> 90%)

IBESE[] E} ﬁ i.oirt]ZIII et ?I'Hggjzp&ozﬂ’e;ml\'/;’ 2282p2p5§é:]é23 3323[3] F. Kepak, J. Radioanal. Nucl. Chem. Artic., vol. 142, no. 1, pp. 215-230, 1990 5




Mécanismes de rétention de I'iode dans les Les princi aux parametres influencant le
charbons actifs classiques piégeage de I’'iode sur les charbons actifs

= Les parametres liés aux caractéristiques de

I'adsorbant :
» Base
» Imprégnation
= Granulométrie
» Surface spécifique
» Taille des pores
» Conditionnement

= Les parametres liés aux caractéristiques de l'iode

gazeux a piéger :
= Formes chimiques (I, ou ICH,)
= Concentration volumique dans l'effluent
— CH3127I = Concentration massique sur le piege (dimensionnement du piége)

Physisorp = Les parametres liés aux caractéristiques de I'effluent :
: » Température
tion » Humidité relative

S— [131|]CH3127|

. » Temps de séjour (lié a la vitesse de passage et a I'épaisseur)
Fultes ] = Composition

= Les parametres de vieillissement :

» Vieillissement statique
» Vieillissement dynamique
@ » Fréquence de renouvellement




Rendement de prélevement
Co

Fuites

—

Coefficient d'épuration

NNNNNN Facteur de décontamination  Penetration

. . “Efficacité”
isqué perforé d'sppul Decontamination factor

Colmatage, temps de
prélevement, temps de
séjour, ....

Perméance Rétention

Removal efficiency
Retention

Efficiency”

+ 100 000 + 0,001 % + 99,999 %

+ 10 000 F 0,01 % + 99,99 %

r 1000 F0,1% F 99,9 %

F 100 F1% F99 %

L 10 L 10 % L 90 %

L1 - 100 % L0 %
CE = Co/C

1
0, o _——
n(%) = 100 x (1 CE)

Débitmetre

Température, pression,
étalonnage ?

@IRS' Pompe de prélevement =——=> AP ?

Courbe de percée

cﬂ Cﬂ Ci] CU
* Temps

0 -

zZy I
Cr CU i i

1 /’

Zone de transfert
L

0,05 -

0 \

>fp/ Temps

[ Zone saturée

1 Zone d'adsorption

t, temps de percée

Figure 4 - Courbe de percée et principe de la saturation d"un filtre

Adsorption en traitement de I'air. Techniques de I'lngénieur G 1 770-1



Mesure de coefficient d’épuration de CH,'3l — Installation
PERSEE de I'IRSN

Plateforme Expérimentale de Recherches Sur I'Epuration des Effluents radioactifs — LECEV — Resp exploitation : Mouheb Chebbi

Génération CH,127+131| (C, : 150 ppb) :
(CH3),804+2Nal* = 2CH3I" + Na,S0,4 :
I

& CHl (1-127 +1-131) Injection de CH;l radioactive pendant 30 min
1 suivie par 60 min d’élution a I'air (T, R.H.)
Air flow with H,O vapor ¥

Upstream ul 3%

R.H. (T = 20°C) L ACs samples u
40% (9320 ppmv) or i 8 4 .

90% (22600 ppmv) o B _ s
-- Referenced ACs r‘fﬁ
Downstream % :

A 4 JF A 4 1L

F

EVAC

Temps de séjour : 0,2 s (Vitesse de passage = 25 cm/s)
"Taille de grains : <3 mm

Cupstream _ Aupstream + Adownstream

Activité mesurée par spectrométriey = ====== » DF =
Cdownstream Adownstream




Exemple de résultats : CE en fonction de HR
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Epaisseur 5cm
Vitesse 25 cm/s

Temps de séjour 0,20

Ordre de grandeur CE cartouches 1000
Humidité 80 et 95 % HR

Epaisseur 2,5 cm

Vitesse 40 cm/s

Temps de séjour 0,06 s
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@lRS“ Rapport n® IRSN/PSN-RES/SCA/2018-00094




Exemple de résultats : CE en fonction de HR

K (s?)
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45
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35 -
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Incertain — a preciser

¢ >on

ASTMD3803

G. Buzzone (1983)
Deuber et al. (1985)
Present work (PERSEE)

= OAR equation

N — — present model

Données publiées par la norme ASTM-D 3809 (T=30°C, t, = 0.25 s, épaisseur du
lit =5 cm, HR variable de 50 a 95%) charbon de type 2N, C.D SCARPELLINO &
C.W. SILL (1986)

G. Bruzzone (1983) : t, = 0.2 s, épaisseur du lit =5 cm, température non
indiquée, HR de 30 et a 90%

Deuber et al. (1985) : tests sur un charbon dopé au Kl, v =50 cm/s, épaisseur
dulit=2.5cm, T =30°C, HR de 20 a 99%

PERSEE : charbon nucléaire

0 10

20 30 40 50 60
HR (%)

70 80 90 100 110

M. Chebbi et al. Présentation a la journée des projets de recherche augmentée de I'IRSN (octobre 2023)



Mesures de courbes de percée pour CH; et CH,1#7)

Configuration 1

EVACUATION
i' """""""""""""" Oven 1
F"'“l'z;"i ; i : : -
] CH3 | : : i 2 conflqg_ratlon? - memes
e - i : conditions d’essais
C Activated carbon C i IAC SEDIfLE i
i i|* RH.=0%
CIl-cI;BI ] i | = Grainsize: 1 - 1.4 mm
ppm = C,=10ppm
= CH,3 flow rate = 150 Bg/min
* Residencetime =0.2s
GC-PDECD: Gas chromatography coupled to a pulsed discharge electron capture detector = Linear velocity = 25 cm/s
Configuration 2 Glovebox T ———i EVAC
--------- A, frmmme 1 10 (=8
- Il 131] | = E
: CH3127| =+L_(EI:|§__I__I Flow 2 - I
o o o o e = Air (dilution)

Flow 1

m CH3127| (160 ppm)

Permeation = = —
oven &l&”ﬂ

Activity =10 MBqg

=

o}

= |
I-I-II%
R

I RS[ ] M. Chebbi et al. Separation and Purification Technology 330 (2024) 125427
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st H, Lin, Thése de doctorat de Sorbonne Université « évaluation de la contribution du mécanisme d’échange isotopique a I’épuration de I'iode radioactif (Avril202]2§




Exemple de résultats :
Courbes de percée comparées pour CH,'?/l et CH 2131

« Augmentation significative dans la Red: CH,131 Black: CH,?’I
phase de percée du a I'échange
Isotopique avec Ki 100%} 100%} ——tse 100%} iy
- En accord avec les mesures de CE _.r:r
a RH — 40% g 80% g 80% [ g 80% [
S 60%} S 60%f S 60%f
+ Méme performance pour les charbons 8 8 g
. L . . L. T 40%} T 40%F T 40%F
imprégnés TEDA et les non imprégnés 5 8 5
-> Augmentation de la performance de 20%¢ 20%F 20%F
AC seulement due a I'imprégnation K 0%} Non-impregnated 0%} 0.1% K 0%} 0.5% KI
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20 25 0 5 10 15 20 25
Contribution relative a saturation Time (h) Time (h) Time (h)
100%
30% 100%} e " 100%} 100%} 20
80% 49% F /'—‘-—
» o 81% g 80% g 80%| g 80%}|
o - S 60%F S 60%f S 60%f
g g g
40% T 40%} T 40%} T 40%}
@ ¢ ¢
. 20%| 20%} 20%}
’ 28%
0%} 1% K 0%} 2% K 0%} 5% Kl
R crmk osmrk wk smk sk 0 5 10 15 20 25 0 5 10 15 20 25 0 10 20 30 40 50
. . . Time (h) Time (h) Time (h)
m [sotopic exchange Physisorption

(Co=10 ppmv, T = 20 - 30 °C, bed height = 5 cm, CH,3!| flowrate around 150 Bq-min-%, linear velocity = 25 cm-s’}, residence time = 0.2 s)

I R S[ ] H. Lin et al. Journal of hazardous Materials 431 (2022) 128548 13
M. Chebbi et al. Separation and Purification Technology 330 (2024) 125427




q(mg mg™)
o o

[*=—QzAA—=—Q, CA—®— Sy AA—— S, CA|

220 —

45 — Modele = 20 sotherme Zéolithes a 25,0° i:z
ZEOLITHES, 8 e S B
25 CE EN FONCTION HR CHARBONS, ; /_/././-/-4"""/""'/' /‘ G o]

1600
- 1400
1200 <

o
L1000 E
=

n
=
800 W)

R ET TEMPERATURE MATERIAUX w] s S F] _
2 INNOVANTS i _// " ¥< o
4 EN SRR e
4 : e o
N (%)60 P ) “ 2 4~ AgZ| Et !e ARn?
COMPREHENSION DU %, °1 - - - - ! ~> Dép6t d'un
MECANISME ECHANGE : HR () p(fFOJFj}\QE)R
ISOTOPIQUE ET DES SPECIOSA
PARA?VIETRES PROGRAMME (CHOIX D'UN
INFLUANTS < §--- IODE el A RS
(IRSN/PERSEE).}......... _
Prédiction des courbes de percée pour difféerents g /-/
matériaux poreux a partir des Camont Coval 5, '
isothermes/cinétiques d’adsorption _’—E-:l—’— N
* Mesures des isothermes d’adsorption et o b
modélisations ™ Thése d’Hantao Lin (2022), Thése de
* Modélisation des cinétiques d’adsorption SIMULATION DES = i§ gf;rggsfggbfz (gggeosug;ﬁ%g)n
« Utilisation d’un logiciel commercial/écriture COURBES DE P < 1post-dogtolrpat (2024-2025) |
d’un code pour la simulation - Stage de Felipe, Cécile, Djeneba, Urich )
« Comparaison entre les courbes PERCEE

expérimentales et théoriques
« Dans un premier temps pour H,0O
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Tableau périodigque des eléements chimigues

H Numéro _ | 8 15999 [« Masse atomique
Hydrogéne atomique
c-rhan! Aznle

o <l _symbole de rélément
13 q14 . 15 16 o 17 ad BETE
si
inium | Silicium Phospore Souf‘re cmure Argon
e r . P
As
ing Gallium Bcermanium Arsenic sétémum
48 12 114818 18710 121160 )

« 38 isotopes 18| & 145] et un seul stable 27|
,m,mmgjj 123] - (T = 13,2 heures) - (y 159 keV)
1241 . (T = 4,18 jours) - (y 602 keV)
125] : (T = 59,4 jours) (X 27keV, y 35 keV)
129] : (T = 15,7 108 ans) - (X 29keV, y 39 keV)
W m 131] - (T = 8,04 jours) - (y 364 keV)
132] . (T = 2,3 heures) - (y 667 keV, 772 keV)
133] . (T = 20,8 heures) - (y 530 keV)
134] - (T = 52,6 min) - (y 847 keV, 884 keV)
1351 . (T = 6,61 heures) - (y 1260 keV)

Franciumll Radium

IRS“ 26/03/2024 16




NF M60-759 (1997) _Mesure des iodes
ISO EN 20042 (2019) _ Mesure par spectrométrie gamma

Surveillance environnementale et des installations
Spéciation aérosols / gaz

Aérosols — |, + ICH,

I, sous forme d’oxydes
I, + aérosols naturels (poussieres minérales,...) -> iodes particulaires par adsorption

26/03/2024
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Caractéristiques de la boite

La cartouche

Diametre extérieur 57 mm
Diametre intérieur 53 mm

Epaisseur de la coque 2 mm et 3,2 mir
Matériaux de la boite : polycarbonate

d=1,2 (-C;,H,05-)

IRSN

INSTITUT DE RADIOPROTECTION
ET DE SORETE NUCLEAIRE
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vec Tavforisation dela Sociefe PICA

82 CM/SR

f==F

rodoites o

3

ELEX nf 24

/

COMPOSANTS — NUCLEAIRERS

e O AN LG :
SPECIFICATION 1 APPRONVI SIONNEMENT 50 |48 2 IE-

- — —— s ——— ————— — PAOE // /
atalcrad DESISGNATION FOURNISSEUR, REF™ FOURNISIEUR

“PlC“R
- = 46 Rue TREZEL
50.482 Chorbondusage nodedife |qacc ' IEyalLols R1 305

te): 739%.60.40
DESIGNATION: - Chorbon de noix de coco impr{gné pour Je pizézuge deliodeeYdes
iodores organiqoes rodicactifs dunmelange air-vapeor humide a fempe -
vorure elevie danslesfilires de proYection nudéaire.

e e T |
l |d°g: H&Qq&{mlm e o

Reference 4es

o ) . i oe
ecificotions faisant \ob*:\ de ceYableab ont efé re
1015 occordee '¢ 45 FEVRIeA {982 -T

L

LE RP

Less

oM __ DESIGNATION Dt | A MOUIF (CATION_[[indice | nc
PEAVIER _ Edllion orfginale i

certificot danalyse cestifiant quele charbonlivré est conforme a o presente specifigation.
+ C | isa As.Qualite : -

P.FANIER  Rgoote le 46 4.82:

T | P-ravinR A193 Rjeche 1o mpmgralion T3 £33 i

139, -

- Nota Exigence 3. Goal.

=3 .
- ¥isa Ass.Oualile 1oy 585 E]6.58&Hkr

[ conmcrmmsroves ool YETREES b |
Densite apparente ©g/mt | 048.0.65 |SLLA dv 02.4936
Teneur en humidite : Y% 5 Mami | SLI. dv 02.4%76
Teneor en cendres T % F Moxi | 9L10-2dv 05.4976
Pouveir absorbanY av retrachlorore .
de carbone %o 55 Miny |°SLIX. dv 054936
Gronulotion A ppareil Prolabo” % SLIT .4 dv 02.99%b
Durie dolamisage D minoles
Retos famis Domesh ASTM 5% modi.
fraction 30 % 40 mesh bo .75 %

Fraclion 40 x 50 mesh 15.50 %

Passe famis 50mesh ASTM 6% wori. )

PH T e/ 5LV 02 4376

Tooxde T m;wilpmm Ehuu imprig‘r\;}—ia;i 7 »10 m;“f_{,'-_',% waill -
do: £xigence Assuronce Qualile N.GP. : Ayec chague lot 1 foornisseur remeltra on

03 63 essing PIRVIER J Dare 1§
q{) 1
V =

Caractéristigues du support

Charbon de noix de Coco

0,48<d<0,55

%max humidité 5% (dans le sachet)

1% a 2,5% KI (iodure de potassium)

1%< TEDA<2,5% (trie-thyldiamine C4H,,N,)

26/03/2024 18



Les résultats obtenus sont issus de calculs MCNP

Hypothese: on suppose que la cartouche est uniforme.
Parameétre étudié: densité du charbon

Efficacité en fonction de |la densité

16
14 ”. ® o
12
3 " g
E 10 [ 14
-G 8
E . ® 13
L —
! ® R 12
2
2 @ . 8 11
0 S 10
10 100 1000 5
Energie keV .
-10 10

3% dans les basses énergies

Pas d’'impact au-dela de 150 keV
125| et 129|

INSTITUT DE RADIOPROTECTION
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$211W913X5 $3p JUBWIIAN0IIL 9
tutod 3y sod juossod g5 3 ins
2

Détecteur utilisé:

32089W 2400 “as1idwod ajyandiy

235 15P s 50% -

Cristalge @ =90 mm
\L Ep=30 mm
./f;\J IR RN [[n
;_-‘ ' @
-2 £ z
S ‘.1 | i
M HIT AT TTHTTTHTTT ~
¥ 110430 Jiop T
Efficacité en fonction de la densité
s 8 3
gd s
35
8
° ® Efficiency(%)-d=0,48
° ® Efficiency(%)-d=0,55
30 50 70 90 110 130 150
Energie keV
26/03/2024 19



Hypothése:
e |a cartouche est uniforme.
« d=0,55g/cm?3

Parameétres étudiés : phases imprégnations (K| et TEDA) * Fificacité en fonction des adsorbants

14 Efficacité en fonction des adsorbants N

13 ® ;:%10 = ® ®

® ® | ®
12 e o * T .
@ 8

= [ ] Y ® 1%ki ®|2%ki 1%TEDA 2%TeDA
i_}ll ® @ - 725
'E @ ® Energie (keV)
8 @
ﬁlo ® o

9 @

@ ®
8

Limite X — v
pic absorption photoélectrique
Interférence avec énergie liaisons

® 1%ki @ 2%ki 1%TEDA 2%TeDA

10 100 1000
Energie (keV)

TEDA - Pas d’influence

Kl — Influence sur la forme de la courbe

Kl — Influence sur l'efficacité en fonction de la quantité

Dans les X : 8% - 25 < E < 33 keV

Pourlesy:16% - 34 < E <100 keV 26/03/2024 20




Efficacite (%)

14

12

10

Hypothése:

» |a cartouche est uniforme.
« d=0,55

« 2% TEDA, 2% KI
Paramétre étudié : humidité

Influence de I'humidité sur l'efficacité

f : f
.: ® e
.. n® fa
o ® ®
. Y
-
e
®
e
]
[ ]
[ ]
15 150 1500

Energie (keV)

® 0%HUM @ 10%HUM 20%HUM 30%HUM @ 60%HUM

Efficacité (%)
[ = = = =
~ oo =] o = N w -~

=]

Influence de I'humidité sur 'efficacité

.
v
[ ]

150
Energie (keV)

®0%HUM @ 10%HUM 20%HUM 30%HUM @ 60%HUM

Si on double la masse cartouche en eau (15 g eau)

Impact dans les X de 10 4 15 %

Impact dans les y de I'ordre de 3 a 5 % entre 40 et
2000 keV.

26/03/2024 21



Maitrise de I'Influence des parameétres.

Composition de la cartouche ? Méthode de transmission
« Charbon actif

- TEDA

« KiI

+ Humiie I

I Ep charbon actif
Ig

Littérature T
90% carbone Hm(E) = epxd(E)
1a2,5% KI lo

~ 0
1 a2,5% TEDA, chloroforme Détermination experimentale p,,ssique POUr €nergie 40, 60, 121, 344 keV. (t0)

0)
6% autres C ~ 90% H = 0.22% N = 0.25%
K = 0.55% O = 2.90%
| ~ 1.85% Cl=1.9%
Na = 0.6% Al = 1.9%
Kl = 2.3% TEDA=1,9%  H,0=33%

26/03/2024 22




Comparaison de mesures Tranche/Face

INSTITUT DE RADIOPROTECTION
ET DE SORETE NUCLEAIRE

Caractéristiques du modéle
Ep cartouche :3,2mm
Densité du charbon = 0,55

Phase impregnation : TEDA 2% + Kl 2%

humidité = 10%

Avec dx variant de:
2 mm a un impactage homogéne (180 mm)

> Mesurer dans le bon sens

Gamme 25 - 2000 keV

Fc étalonnage CF et CH
e 150 mesure face active
e 0,6 siface non active

Rajouter le taux de comptage

CF : cartouche face
CH : cartouche homogene

26/03/2024
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Influence des mesures sur des détecteurs de faibles diametres

Calcul d’efficacité en surface et homogéne sur

« Détecteur 20% @=30mm
« Détecteur 50% J=90mm

Rapport d’efficacité

INSTITUT DE RADIOPROTECTION
ET DE SORETE NUCLEAIRE

Resr(E) =

Effsurface (E)

8,0% -

Ecart entre une cartouche impacté en surface et I'étalon (homogéne)

0,0%

)
=]
B3

o
Q
xR

w
Q
xR

4,0%

3,0% -

~
Q
R

-
Q
R

Influence de la dimension du détecteur par rapport a la cartouche et son
énergie

———{} ——
—.—.__,.
T T —k T r r 1
500 1000 1500 2000 2500

Energie (keV)

=l CRT-T-17%

=== CRT-50%

Effhomo (E)

» Bien choisir son détecteur en fonction de I'impact de la cartouche

26/03/2024
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Conclusion

Piegeage

* Importance du Kl dans la rétention de I'iode dans les Charbons Actifs
« Variabilité de I'efficacité de prélevement

» Neécessité de connaitre les conditions de prélevements

« A prendre en compte dans I'élaboration du résultat final

Mesure
* Importance de la composition de la cartouche
« Sens de positionnement de la cartouche

* Le détecteur
- Etalon de référence (préparation, conditionnement, cartouche...)

Elaboration du guide technique

rrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrr
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